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Kurzfassung 1

Kurzfassung

Partikelschdume kommen in einer Vielzahl von unterschiedlichen Produkten zum Einsatz. Diese
Technologie verlangt eine nachtrigliche VerschweiBung der individuellen Partikel durch einen
Temperatureintrag zu einem dreidimensionalen Bauteil. Dieser Schritt basiert bis jetzt
standardmafBig auf einer Erwdrmung durch heilen Wasserdampf, was jedoch besonders im Bereich
der energetischen Effizienz signifikante Nachteile mit sich zieht. Die Radiowellen-Technologie
(RF) bietet eine dampflose Alternative und besitzt ein hohes Potential in der Einsparung von
wichtigen Ressourcen in der Zukunft. Der Prozess basiert dabei auf der dielektrischen Erwdrmung
des Schaums durch das elektromagnetische Wechselfeld und wird durch physikalische Material-
Prozess-Interaktionen bestimmt. Das umfassende Gesamtziel der Arbeit ist daher der
grundlegende Aufbau eines Prozessverstindnisses zur Verarbeitung von Schaumpartikeln mittels
der innovativen RF-Technologie am Beispiel eines kommerziellen expandierten thermoplastischen

Polyurethans (ETPU).

Zunichst wurden die allgemeinen Charakteristika der Schaumpartikel und deren Grundpolymer
untersucht. Der Fokus lag hierbei zunichst auf den dielektrischen Eigenschaften, welche in
Abhingigkeit der Temperatur und Frequenz bestimmt wurden. Die Analyse der Schaumpartikel
bei unterschiedlichen Dichten durch eine speziell designte Messzelle stellt die komplexen
Interaktionen innerhalb eines solchen Zweiphasensystems dar. Die dielektrischen Eigenschaften
konnten durch ein neu entwickeltes Mischungsmodell erfolgreich aus den Kennwerten des
Grundpolymers in Abhingigkeit zur Dichte vorhergesagt werden. Zusitzlich wurde ein neuartiges
Verfahren entwickelt, um die Verschweillfestigkeit von einzelnen Schaumpartikeln quantitativ
unter definierten Bedingungen im Labormalstab zu evaluieren. Dadurch konnte der Mechanismus
der Verschweiflung basierend auf der grenzflaichennahen Rekristallisation von aufgeschmolzenen

Dominen aufgeklirt werden.

AnschlieBend wurden Verarbeitungsversuche bei unterschiedlichen Parametern durchgefiihrt. Der
Verlauf der Leistung des Generators iiber die Zeit liefert dabei wichtige Erkenntnisse iiber den
Prozess und kann in eine direkte Korrelation zu den dielektrischen Eigenschaften der
Schaumpartikel tiber die Temperatur gestellt werden. Auch die Temperaturentwicklung wurde tiber
einen faseroptischen Sensor im Kern des Schaum aufgezeichnet. Diese zeigt jedoch eine deutliche
Verzogerung und Dadmpfung der Werte durch die thermische Trégheit des Sensors auf, was iiber
den Vergleich mit der thermischen Historie der verschweifiten Bauteile validiert werden konnte.
Die unzureichende Oberflichenqualitit stellt auch bei lidngeren Verschweillzeiten eine

Herausforderung der RF-Technologie dar. Durch die damit einhergehenden héheren Temperaturen
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kann die Oberfliche sowie die mechanischen Eigenschaften unter Zugbeanspruchung verbessert
werden. Die Rissinitiierung am Rand der Priifkorper fiihrt jedoch durchweg zu einer Reduktion
der Festigkeit. Bei hohen Temperaturen konnte zudem eine thermische Schéddigung der
Schaumstruktur durch ein komplettes Aufschmelzen festgestellt werden, was ein oberes

Temperaturlimit in der Verarbeitung des Materials darstellt.

Die zuvor generierten Kennwerte des Materials wurden abschlieend in einen digitalen Zwilling
iiberfiihrt. Dieser kann ich zwei Schritte unterteilt werden. Die vorgelagerte elektro-thermische
Simulation ermoglicht die Vorhersage der elektromagnetischen Feldverteilung sowie der
Erwédrmung des Bauteils. Das Simulationsmodell konnte dabei durch die Leistungskurven und die
Temperaturentwicklung des Sensors mit den realen Messungen validiert werden und zeigt eine
hohe Ubereinstimmung auf. AbschlieBend wurden die lokalen VerschweiBfestigkeiten durch die
temperaturabhédngigen Ergebnisse der vorherigen Messungen definiert. Im virtuellen Zugversuch
konnte das Versagensverhalten der realen Priifkérper nachgestellt werden. Auch die
Zugfestigkeiten der Priifkdrper konnten mit hoher Genauigkeit durch die Simulation vorhergesagt
werden. Lediglich die Bruchdehnung weicht aufgrund der thermischen Schidigung des Materials
ab.

Die Arbeit stellt durch die Aufklarung der grundsitzlichen Zusammenhinge und dem Aufbau eines
validierten digitalen Zwillings bis hin zur Vorhersage der mechanischen Eigenschaften einen
wesentlichen Beitrag zur Forschung im Bereich der RF-Technologie dar. Die Erkenntnisse konnen
direkt auf die Material- und Prozessoptimierung iibertragen werden und helfen damit den
innovativen Prozess des RF-Verschweillens zur ressourcenschonenden Verarbeitung von

Schaumpartikeln auf dem breiten Markt zu implementieren.
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Short summary

Particle foams are used in a wide range of applications. Their two-step processing requires a
subsequent welding of individual foam particles by thermal energy into a three-dimensional
component. This step is conventionally performed by heating the beads with saturated steam. This,
however, poses significant disadvantages in terms of energy efficiency. Radio-frequency (RF)
technology offers a steam-free alternative with high potential for saving critical resources in the
future. The process is based on dielectric heating of the foam by an electromagnetic field and is
thus governed by complex material-process interactions. The overall objective of this work is to
establish a fundamental process understanding for the welding of foam particles using the
innovative RF technology, demonstrated on a commercially available expanded thermoplastic

polyurethane (ETPU).

First, the general characteristics of the foam particles and their base polymer were examined.
Particular focus was placed on the dielectric properties, which were investigated as a function of
temperature and frequency. The analysis of foam particles with varying densities using a specially
designed measurement cell revealed the complex interactions within such a two-phase system. The
dielectric properties could be successfully predicted from the properties of the base polymer using
anewly developed mixing model dependent on density. In addition, a novel method was developed
to quantitatively evaluate the weld strength between individual foam particles under defined
laboratory conditions. This allowed the evaluation of the welding mechanism, which is based on

interfacial recrystallization of molten domains.

Subsequently, processing trials were conducted under various parameter settings. The evolution of
the power of the generator over time provided important insights into the process and was directly
correlated with the temperature-dependent dielectric properties of the foam particles. Temperature
development was also recorded using a fiber-optic sensor placed in the foam core. However, the
measurements showed a distinct delay and damping due to the thermal inertia of the sensor, which
was validated by comparing with the thermal history of the welded components. Inadequate
surface quality remained a challenge for the RF technology, even at extended welding times.
Higher welding times and consequently elevated temperatures led to improved surface quality and
tensile strength. Crack initiation at the edges of the specimens consistently resulted in a reduction
in mechanical strength. At elevated temperatures, thermal degradation of the foam structure was
observed due to complete melting, which defines an upper temperature limit for material

processing.
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Finally, the experimentally determined material properties were transferred into a digital twin. This
model was developed in two steps. The first electro-thermal simulation enabled the prediction of
field distribution and temperature development in the part. The simulation model was validated
against experimental power and temperature data and showed a high level of agreement.
Subsequently, the local welding strengths were defined based on the temperature-dependent results
of previous measurements. In a virtual tensile test, the failure behavior of the real specimens could
be replicated. The simulated tensile strengths closely matched the experimental values. Only the
elongation at break exhibited a divergent behavior, attributed to thermally induced damage to the

material.

Through the fundamental investigation of material-process relationships and the development of
a validated digital twin up to the prediction of mechanical properties, this work makes a significant
contribution to scientific understanding. The findings can be directly applied to the optimization
of materials and processes and thereby support the broader implementation of the RF welding

technology as a resource-efficient processing method for particle foams.
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Abkurzungen

uCT Mikro-Computertomographie

CAD  ,,computer aided design‘ rechnergestiitzte Konstruktion

DIC wdigital image correlation

DSC wdifferential scanning calorimetry* Dynamische Differenzkalorimetrie
DUT ,,device under test*

EPA Expandiertes Polyamid
EPBT  Expandiertes Polybuthylenterephthalat
EPC Expandiertes Polycarbonat
EPET  Expandiertes Polyethylenterephthalat
EPHBV  Expandiertes Poly(hydroxybutyrat-co-hydroxyvalerat)
EPP Expandiertes Polypropylen
EPS Expandiertes Polystyrol
ETPA  Expandiertes thermoplastisches Polyamidelastomer
ETPU  Expandiertes thermoplastisches Polyurethanelastomer
EZ Einheitszellen-Mischungsmodell
FDM  Finite Differenzen Methode
FEM  Finite-Elemente-Methode
HS Grenzen nach Hashin und Shtrikman
IMS windustrial, scientific and medical band*
MDI  Methylendiphenylisocyanat

MRE Jmean relative error Mittlerer relative Fehler
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PET

PHBV

PLA

PMMA

POM

PP

PS

PTFE
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,, radio frequency “ Radiowellen
»wSteam chest molding* Dampfbasierte Verarbeitung

wscanning electron microscope* Rasterelektronenmikroskop
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TPA

TPC
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TPU
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Thermoplastisches Elastomer
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Zeit-Temperatur-Superposition
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Formelzeichen
Cp Wirmekapazitit in J/(kg*K)

D, Urspriinglichen elektrischen Verschiebungsdichte in C/m?
D;. »degree of intimate contact* Grad der direkten Kontaktfldche in -
Dyep Diffusionskoeffizient in m?s
Epip Elektrisches Feld durch die Dipole in V/m
Erums Quadratisches Mittel der elektromagnetischen Feldstéirke in V/m
G* Komplexer Schubmodul in MPa
H,0 Wassermolekiil

My, Molekulargewicht in g/mol

P, Volumetrische Leistungsaufnahme in W/m?
T, Glastibergangstemperatur in °C

T Schmelztemperatur in °C

A Komplexe Impedanz in Q

fx Volumetrischer Anteil in %

ko Wellenzahl im freien Raum in //m

kg Bolzmann-Konstante in J/K

too Zeit bis zur vollstdndigen Heilung in s

6~ Negative Partialladung in -

St Positive Partialladung in -

& Permittivitit von Vakuum in (4 *s)/(V*m) (8,854 x 10712)

& Permittivitdt der Exklusion in -
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Eeff Permittivitdt des effektiven Mediums in -

& Permittivitit der Inklusion in -

& Relative Permittivitét in -

& Realteil der relativen Permittivitét in -

& Imaginérteil der relativen Permittivitét in -
Ui Individuelles Dipolmoment in C*m

Uy Elektromagnetische Permeabilitét in (V*s)/(4*m)
Op Bruchspannung in MPa
Trep Reptationszeit in s
Ag Dielektrische Stérke in -
CO2 Kohlenstoffdioxid
N2 Stickstoff
p Dichte in kg/m?
C Kapazitit in F
D Elektrischen Verschiebungsdichte in C/m?
E Elektrisches Feld in V/m
F Kraftin N
P Kontaktdruck in N/mm?
P Polarisation in C/m?
Q Wirmequelle in W/m?
U Spannung in V'

V Volumen in m?
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XI

d Abstand in m

f Frequenz in Hz

g Kirkwood/Frohlich-Korrekturfaktor in -
k Thermische Leitfdhigkeit in W/(m*K)

q Ladung in C

a Parameter im Modell nach Cole und Cole in -
U Dipolmoment in D
T Kreiszahl in -

o Leitfahigkeit in S/m
Q@ elektrische Potential in V/
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Einleitung und Motivation 1

1.Einleitung und Motivation

Zelluldre Strukturen und Schiume sind keineswegs eine neuartige Erfindung der Menschheit. In
der Natur gibt es eine Vielzahl von Vertretern, welche sich iiber Jahrtausende durch natiirliche
Evolution als beste Option fiir die unterschiedlichsten Funktionen durchgesetzt haben [1,2]. Die
technologischen Fortschritte der letzten Jahrzehnte ermdglichen es, diese Materialklasse fiir die
Herstellung diverser Produkte zu nutzen. Besonders Schaumstoffe auf der Bais von Polymeren
stellen einen stetigen Begleiter unseres alltiglichen Leben dar. Deren komplexes
Eigenschaftsprofil kann je nach Anwendung gezielt auf die Anforderungen des Produktes
angepasst werden. Diese Materialklasse zeichnet sich neben speziellen mechanischen
Eigenschaften auch durch die Fahigkeit der thermischen und akustischen Isolation aus. Im
Allgemeinen konnen polymere Schiume aus vernetzten Duromeren und Elastomeren oder
Thermoplasten hervorgehen. Je nach Herstellungsverfahren kdnnen so die unterschiedlichsten

Geometrien mit variablen Dichten und Zellstrukturen geschaffen werden.

Eine der relevantesten Klassen der thermoplastischen Schiaume stellen die Partikelschdume dar.
Diese zeichnen sich durch einen hohen Grad an Designfreiheit bei gleichzeitig niedriger Dichte
aus. Dadurch finden sie Einsatz in den unterschiedlichsten Anwendungen, von thermischer
Isolation im Bauwesen iiber mechanische Dampfung in Crashstrukturen bis hin zu diversem
Sportequipment. Der Aufbau aus individuellen Partikeln verlangt jedoch den zweiten
Verarbeitungsschritt, das sogenannten Verschwei3en. Hier wird durch den Einsatz einer gewissen
Energie in Form von Temperatur ein dreidimensionales Bauteil erzeugt. Die Erwdarmung kann
dabei durch mehrere Arten geschehen. In der klassischen Verarbeitung, welche bereits seit iiber 70
Jahren eingesetzt wird, dient heifer gesittigter Wasserdampf als Medium des Warmeiibertrags [3].
Die Temperatur kann hierbei iiber den Dampfdruck reguliert werden und fiihrt zu einer effektiven
und homogenen Erwdrmung der Partikel, was jedoch auch Nachteile mit sich bringt. Zunichst
wird fiir die Dampferzeugung zumeist Erdgas verwendet, welches bei der Verbrennung das
Treibhausgas Kohlenstoffdioxid (COy) freisetzt. Zusitzlich kommt es zu thermischen Verlusten in
dem Transport des heilen Dampfes iiber Rohrleitungen sowie bei der Erwdrmung der zumeist
metallischen Werkzeuge. Trotz vieler energetischer Optimierungen des Prozesses mit neuen
Werkzeugtechnologien und angepasster Prozesssteuerung wird dadurch nur ein Bruchteil der
Energie fiir die Erwdrmung der Schaumpartikel genutzt. Des Weiteren ist die Temperatur des
zumeist genutzten Sattdampfes aufgrund der Dampfdruckkurve von Wasser durch den maximal
erreichbaren Druck limitiert. Gerade bei der Verarbeitung von Partikeln aus technischen

Polymeren wie Polyethylenterephthalat (PET) oder Polybuthylenterephthalat (PBT) kommen
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konventionelle Anlagen mit bis zu 5 bar (ca. 160 °C) an ihre Grenzen oder dariiber hinaus, was die
Entwicklung neuer Materialien signifikant einschrankt [4]. Auch im Hinblick auf die in naher
Zukunft notwendige Substitution von erdodlbasierten Polymeren mit Materialien aus
nachwachsenden Rohstoffen bietet die damptbasierte Verschweilung eine Herausforderung. Die
chemische Struktur vieler dieser neuen Alternativen (z.B. Polylaktid (PLA) und
Poly(hydroxybutyrat-co-hydroxyvalerat) (PHBV)) wird durch Ester-Bindungen verkniipft,
wodurch diese bei erhohter Temperatur in Anwesenheit von Wasser zur Schidigung durch

hydrolytischen Abbau neigen [5—8].

Die konventionelle Dampf-Verschweilung von Partikelschdaumen stellt somit eine signifikante
Hiirde auf dem Weg zur nachhaltigen Herstellung eines breiten Feldes an Produkten des
alltdglichen Lebens dar. Nach nahezu 70 Jahren Stillstand fanden iiber die letzten Jahre mehrere
innovative Verarbeitungstechnologien den Weg in den Markt, welche teils komplett auf das
Medium Dampf verzichten [9—11]. Unter diesen neuartigen dampflosen Prozessen stellt sich nach
aktuellen Erkenntnissen das Radiowellen-Verschweil3en als die relevanteste Technologie heraus.
Der Hersteller Kurtz GmbH (Kreuzwertheim, Deutschland) fiihrt dabei eine Vielzahl an Vorteilen
gegeniiber dem Dampf-Verschweillen auf. Neben dem kompletten Verzicht auf eine teure und
wartungsintensive Dampfperipherie zeichnet sich der RF-Prozess hauptsichlich durch hohe
Energieeinsparungen von bis zu 90 % (fiir expandiertes Polystyrol (EPS)) sowie Temperaturen
von bis zu 250 °C aus [12]. Bei einem weltweiten Markt von 10,59 Mio. t an EPS allein im Jahr
2021, bietet diese innovative Technologie ein grofles Potential zur Reduktion von
klimaschadlichen Emissionen und kann somit einen wichtigen Beitrag zur Agenda fiir nachhaltige

Entwicklung der Vereinten Nationen liefern [13,14].

Fiir eine erfolgreiche und breite Implementierung der neuen und komplexen Technologie erfordert
es ein hohes Mal3 an Prozessverstindnis. Die Betrachtung der wissenschaftlichen Literatur zeigt
nahezu keine Studien auf, welche sich mit den grundlegenden physikalischen Prinzipien der
Material-Prozess-Interaktion rund um das RF-Verschweilen beschéftigen. Eine ganzheitliche
Betrachtung erfordert eine detaillierte Untersuchung von den Eigenschaften des Polymers iiber das
Zusammenspiel mit dem elektromagnetischen Feld im Prozess bis hin zu den mechanischen

Eigenschaften des finalen Bauteils.

Die Motivation dieser Arbeit ist es somit, die unzureichenden Erkenntnisse in der Material-
Prozess-Interaktion rund um das RF-basierte Verschweillen zu erweitern und damit einen
signifikanten Beitrag zur nachhaltigen Produktion von Bauteilen aus Partikelschdumen zu

generieren.



Stand der Technik 3

2.Stand der Technik

Der folgende Stand der Technik dient als Grundlage fiir das Verstdndnis der vorhandenen Liicken
der Wissenschaft rund um die Thematik der Arbeit. Nach einem kurzen Uberblick iiber die Welt
der Partikelschdume und deren Anwendungen wird tiefer auf die unterschiedlichen Technologien
zur Verarbeitung von Partikelschdumen eingegangen. Der Fokus liegt dabei besonders auf dem
RF-Prozess und dessen Potential und Herausforderungen. AnschlieBend werden die material-
wissenschaftlichen Hintergriinde der VerschweiBBung von Polymeroberflachen betrachtet, bevor
die dielektrischen Eigenschaften von Polymeren und deren Mehrphasensysteme erklért werden.
Die Kombination dieser physikalischen Prinzipien legt die Basis fiir das grundlegende
Prozessverstindnis. Diese Zusammenhénge bilden die Grundlagen der simulativen Abbildung des
Prozesses auf der Basis einer Finite-Elemente-Methode (FEM). Durch dieses Model erfolgt neben
der Betrachtung lokaler Phinomene auch die Vorhersage von Prozessverhalten und Bauteil-

eigenschaften.

21. Partikelschaume und deren Anwendungen

Zelluldre Werkstoffe zeichnen sich durch das Zusammenspiel aus der formgebenden Matrix und
dem darin liegenden Zellgas aus. Die Eigenschaften dieser zweiphasigen Systemen héingen
hauptsédchlich von der Auswahl der Matrix und dessen geometrischer Anordnung ab. Neben den
biologischen Vertretern aus der Natur (z.B. Knochen und Holz) finden sich in der Industrie eine
Vielzahl an unterschiedlichen Materialien und Herstellungsmethoden [2]. In speziellen
Anwendungen werden beispielsweise Strukturen aus metallischen oder keramischen Werkstoffen

genutzt [15].

Den industriell relevantesten Vertreter jedoch stellt die Klasse der Polymerschdume dar. Hierbei
kann zunidchst zwischen vernetzten Duromeren und Elastomeren sowie Thermoplasten
unterschieden werden. Erstere bilden nach der chemischen Vernetzung eine thermisch stabile
Struktur und werden daher oftmals fiir Anwendungen mit erhéhten Anforderungen hinsichtlich
Wirmeformbestidndigkeit eingesetzt. Thermoplastische Schiume zeichnen sich hingegen durch
ein reversibles Erweichen unter Temperatur aus, welches ein erneutes Prozessieren und dadurch
die Moglichkeit des Recyclings erlaubt. [16] Der Prozess des Aufschdumens kann dabei durch
unterschiedliche Technologien ausgeldst werden, folgt jedoch stets dem gleichen physikalischen
Prinzip. Zunéchst miissen die beiden Phasen, Polymer und Treibmittel, homogen miteinander

vermischt werden. Dies erfolgt entweder in der Schmelze oder im festen Zustand des Polymers
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durch reine Diffusionsprozesse. Die Mischung wird anschlieBend einem thermodynamischen
Ungleichgewicht ausgesetzt, was zur Separation des Gases von der Matrix und somit unter
ausreichender Flexibilitdt der Matrix zum Aufschdumen fiihrt. Dieses Ungleichgewicht kann durch
einen Temperaturanstieg oder Druckabfall initiiert werden. Durch einen Abfall der Temperatur
oder Viskositdtserhohung durch das Ausdiffundieren des Gases kommt es zuletzt zur

Stabilisierung der Schaumstruktur. [2,17]

Eine spezielle Art der thermoplastischen Schiume sind die Partikelschdume. Die Herstellung kann
dabei in zwei Arten unterteilt werden. Zum einen expandierte Partikel, welche in einem einzigen
Prozess mit Treibmittel beladen und geschdumt werden. Dies kann entweder durch die
Schaumextrusion mit nachgeschalteter Granuliereinheit oder, wie im Falle vom expandiertem
Polypropylen (EPP), durch einen Autoklav-Prozess realisiert werden. Die zweite Variante stellen
die expandierbaren Partikelschiume dar. Diese werden zunidchst ebenfalls mittels
Schaumextrusion unter Druck oder einem speziellen Autoklav-Prozess mit Treibmittel beladen,
ohne zunéchst eine Phasenseparation zu initiieren. Bei EPS wird das Treibmittel teilweise bereits
unter Druck wéhrend der Suspensionspolymerisation hinzugefiigt [18]. Dieses expandierbare
Granulat wird in einem nachgelagerten Schritt durch eine Temperaturerhohung aufgeschaumt [19].
Dieses Vorgehen spart Transportvolumen und damit Kosten und erlaubt es die gewiinschte Dichte

fiir die jeweilige Anwendung vor Ort beim Verarbeiter einzustellen. [3,4,20,21]

Zur dreidimensionalen Formgebung der einzelnen Partikel miissen diese anschlieBend noch
miteinander verbunden werden. Die moglichen Varianten dieses Verschweillprozesses werden im
folgenden Kapitel 2.2 genauer betrachtet. Die Separation des Schdumprozesses von der
Formgebung ist die Besonderheit der Partikelschaumtechnologie und bringt eine Vielzahl an
vorteilhaften Eigenschaften fiir das finale Bauteil mit sich. Zundchst einmal konnen komplexe
Geometrien &dhnlich dem Schaumspritzguss hergestellt werden, was ein hohes MalBl an
Designfreiheit und Funktionsintegration ermoglicht [18]. Des Weiteren zeichnen sich

Partikelschdume zusétzlich durch niedrige Dichten und eine feine Zellmorphologie aus [5].

Das Zusammenspiel zwischen Material und Morphologie ermdglicht ein sehr variables
Eigenschaftsprofil fiir Partikelschdume. Die niedrigen Dichten mit kleinen Zellen sind ideal fiir
die thermische Isolierung, wodurch beispielweise EPS in vielen Anwendungen rund um die
Bauindustrie sowie im Verpackungsbereich zu finden ist [22]. Auch die mechanischen
Eigenschaften von Partikelschdumen spielen eine wichtige Rolle fiir viele Anwendungen. EPP
besitzt ein exzellentes Verhalten auf stoBartige Kompression, was es zum idealen Werkstoff in

Crash-Elementen im Automobilbereich macht [23,24]. Neben diesen klassischen Anwendungen
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finden Partikelschdume auch immer mehr den Weg in speziellere Felder. Das im Jahr 2008 von
der Firma BASF SE (Ludwigshafen am Rhein, Deutschland) entwickelte expandierte
thermoplastische Polyurethan (ETPU) zeichnet sich durch sein nahezu komplett reversibles
elastisches Verhalten aus und wird aufgrund der geringen Energiedissipation in Sportequipment
wie Laufschuhen der Firma Adidas AG (Herzogenaurach, Deutschland) eingesetzt [25,26]. Als
weitere Entwicklungen miissen noch Materialien mit erhdhter Temperaturstabilitit sowie

Partikelschdume auf Grundlage von biobasierten Polymeren aufgefiihrt werden [3,4].

Wie anhand des kurzen Uberblicks gut zu erkennen ist, gibt es eine Vielzahl an unterschiedlichen
Partikelschdumen mit ganz eigenen Eigenschaftsprofilen. Die Schaumpartikel konnen jedoch in
den wenigsten Fillen als lose Schiittungen eingesetzt werden und benétigen zusétzlich einen

formgebenden Prozess zur Herstellung dreidimensionaler Bauteile.

2.2. Formgebende Verarbeitung vom Schaumpartikel zum Formteil

Die formgebende Verarbeitung der einzelnen Schaumpartikel, oftmals auch Verschweiflen
genannt, spielt eine entscheidende Rolle auf dem Weg zum finalen Bauteil. Eine Ausnahme stellen
dabei Technologien dar, welche auf einem Verkleben oder der chemischen Oberflichen-
modifikation beruhen. Bei den sonstigen konventionellen Verfahren wird eine physikalische
Verbindung zwischen den Partikeloberflichen thermisch angeregt (Kapitel 2.3). Der primére
Unterschied zwischen den Prozessen liegt dabei in der Art und Weise wie die Temperatur in Form

von Energie eingetragen wird. Dies wird im Folgenden néher betrachtet.

2.21. Konventionelle dampfbasierte Technologie

Wie zuvor bereits angesprochen geht die Erfindung des ersten Partikelschaums eng einher mit der
ersten Verarbeitungstechnologie. Im Jahre 1950 gelang es der Firma BASF SE (Ludwigshafen am
Rhein, Deutschland), genauer den Mitarbeitern Dr. Rudolf Gaeth und Dr. Fritz Stastny, erstmals
geschdumte Partikel auf Basis von Polystyrol (EPS) herzustellen [27]. Bereits im darauffolgenden
Jahr wurde das Patent zur Verarbeitung dieses neuen Materials mittels Wasserdampf (SCM)
eingereicht [28]. Seit diesem Zeitpunkt stellt die Technologie den industriellen Standard dar,

welchen bis heute nahezu alle Partikelschdume weltweit durchlaufen.

Den grundlegenden Aufbau bilden drei miteinander verbundene Systeme. Aus einem
Vorratsbehélter werden die Partikel iiber Rohrleitungen in Richtung des Werkzeuges transportiert.

Die VerschweiBBanlage selbst besteht neben der Elektronik zur Steuerung aus der mechanischen
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SchlieBeinheit und dem Werkzeug inklusive den Injektoren fiir die Partikel. Die Werkzeuge
werden aufgrund thermischer und mechanischer Eigenschaften meist aus Aluminium oder
Aluminium-Legierungen gefertigt. [29] Der Dampferzeuger ist ebenfalls iiber Leitungen
verbunden. Dieser wandelt thermische Energie in heilen Wasserdampf um und wird industriell

zumeist mit fossilen Brennstoffen (Erdgas oder Erdol) betrieben [30,31].

Der Prozesszyklus kann primér in fiinf Schritte unterteilt werden, die unabhéngig von Material

oder Prozessparametern durchlaufen werden (Abbildung 1) [3,18,32,33].

Abbildung 1: Schematische Darstellung der funf Schritte der dampfbasierten Verarbeitung von
Partikelschaumen: 1. SchlieRen des Werkzeuges, 2. Fiillen mit Schaumpartikeln, 3. Bedampfung,
4. Kihlen und 5. Entformen des Bauteils. Reproduziert mit Genehmigung aus [3]

Zunichst werden die beiden Werkzeughiélften geschlossen, wodurch eine abgeschlossene Form im
Inneren entsteht. In diese werden im zweiten Schritt die Schaumpartikel iiber die Injektoren
eingefiillt. Wahrend des Befiillens kann ein Gegendruck im Werkzeug aufgebaut werden. Dadurch
werden die Partikel leicht komprimiert und konnen so das Volumen besser ausfiillen. Eine
Alternative dazu stellt das Spalt-Befiillen dar, bei der das Werkzeug im ersten Schritt nicht bis zur
finalen Position zusammengefahren wird. Erst im befiillten Zustand schlief3t sich das Werkzeug
komplett, was zur Kompression der Partikelschiittung fiihrt. [29] Nach dem Spiilen der
Dampfkammern wird die Partikelschiittung anschlieend mit Dampf durchstromt. Dieser wird
nacheinander in beide Richtungen durch kleine Diisen durch das Werkzeug gelassen. Abschlieend
erfolgt die Autoklav-Bedampfung ohne Druckdifferenz zwischen den beiden Dampfkammern,
wodurch die Oberflache erhitzt und eine homogenen Verschweillung erzielt wird. [3,19,29,32] Zur
Abkiihlung und Stabilisierung des verschweifiten Bauteils werden die Werkzeugoberfldchen von

auflen mit kaltem Wasser bespriiht. Bei ausreichender Formstabilitit kann das fertige Bauteil
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daraufthin durch automatische Auswerfer oder durch den Einsatz von Druckluft entformt werden.

[3,29,32,33]

Der dampfbasierte Prozess wird im Allgemeinen als robust angesehen und wurde iiber die
Jahrzehnte immer weiter optimiert. Uber den anliegenden Druck kann die Temperatur des
Wasserdampfes reguliert werden. Durch Wérmeleitung und Kondensation auf den Partikeln
kommt es zu einem effizienten Energietibertrag [29]. Ein intelligentes Werkzeugdesign ermoglicht
eine homogene Erwdrmung des Bauteils und einem gezielten Energieeintrag in der Oberflache der
Partikel zur Verschweillung. Neben Verlusten durch den Transport des Dampfes und dem zumeist
fossilen Energietrdger, stellt die thermische Masse der metallischen Werkzeuge eine
Herausforderung dar. Diese werden pro Zyklus erwarmt und wieder abgekiihlt, wodurch nur ein
Bruchteil der Energie wirklich im Partikelschaum zur Verschweilung genutzt wird [34]. Auch
innovative Technologien, wie das Mono-Block Design oder diinnwandige Werkzeuge, konnen dies
nur teilweise verbessern [3,29]. Neben den energetischen Nachteilen werden fiir die
Verschweilung von technischen Thermoplasten erhdhte Temperaturen benotigt. Diese kdnnen
jedoch nur mit exponentiell steigenden Driicken realisiert werden, was konventionelle Anlagen
oftmals auf ca. 160 °C (5 bar) limitiert [4]. Zudem fordert die feuchte Umgebung bei erhohten
Temperaturen die hydrolytische Spaltung von vielen Polymeren. Gerade biobasierte Polymere,
wie PLA und PHBY, sind aufgrund der Ester-Bindungen in ihrer Struktur besonders anfallig [5—
8,19].

Die aufgefiihrten Limitierungen der konventionellen dampfbasierten Formgebung in Kombination

mit aktuellen Materialtrends erfordern somit die Entwicklung innovativer Technologien.

2.2.2. Neuartige Verarbeitungsprozesse

Nach Jahrzehnten des Stillstandes auf Seiten der industriellen Technologien zur Verschweillung
von Partikelschdumen wurden in den letzten Jahren mehrere innovative Vertreter auf den Markt
gebracht. Der Fokus lag hierbei durchweg auf der Einsparung von Energie oder der Erweiterung

der Partikelschaumtechnologie um neue Materialien oder Materialkombinationen.

In Zusammenarbeit der Siegfried Hofmann GmbH (Lichtenfels, Deutschland) mit der Fox
Velution GmbH (Lichtenfels, Deutschland) wurde 2019 das dynamische variotherme Verfahren
entwickelt und patentiert [10]. Dieses zeichnet sich durch eine direkte Temperierung des
Werkzeuges aus, mit der die Schaumpartikel durch Wérmeleitung sowie einer nicht ndher
definierten Strahlung erwidrmt werden [4]. Dadurch kann auf Dampf als Medium des

Energietlibertrags verzichtet werden. Die oberflichennahe Temperierung bringt jedoch auch
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Limitierungen mit sich. Bei niedrigen Dichten und/oder erhohten Bauteildicken verhindert die gute
Isolationswirkung des Polymerschaums eine schnelle und homogenen Erwarmung des kompletten
Volumens. Dies flihrt bei vergleichbaren Bauteilen zu einer signifikanten Reduktion der
mechanischen FEigenschaften im Vergleich zum dampfbasierten Prozess. Das variotherme
Verschweilen bietet somit nur fiir spezielle Bauteile mit erhohten Dichten und diinnen

Wandstirken eine valide Alternative. [35]

Eine weitere Technologie hingegen variiert nicht die Art des Energieeintrags zur Verbindung der
Partikel, sondern den Verbindungsmechanismus an sich. Der sogenannte ATECARMA®-Prozess
wurde 2019 durch die Teubert Maschinenbau GmbH (Blumberg, Deutschland) vertrieben [11,36].
Die Grundlage hierfiir bildet eine wiéssrige Emulsion, welche zunéchst auf die Partikeloberflichen
aufgebracht und anschlieBend getrocknet wird. Die Partikel kénnen danach z.B. in einem
einfachen temperierten Werkzeug erwiarmt werden. Dabei wird deren Oberflache funktionalisiert
und es entsteht eine kovalente Verbindung. Die Verarbeitung kann dadurch bei niedrigeren
Temperaturen erfolgen [4]. Dieser Prozess eignet sich jedoch aufgrund der zusétzlichen Schritte
und damit einhergehenden Kosten nur fiir Prototypen und Kleinserien, zeigt jedoch in speziellen
Sandwichverbunden aus unterschiedlichen Materialien groBles Potential auf. Zudem ist ein

stoffliches Recycling aufgrund der irreversiblen Verbindungen nicht mehr méglich.

Neben diesen industriell eingesetzten Alternativen finden sich in wissenschaftlichen
Ver6ffentlichungen noch eine Reihe weiterer Verarbeitungsmethoden im Labormalstab. Die
Partikel werden hier teilweise durch elektromagnetische Strahlung im Mikrowellenbereich
erwdrmt [37-40]. Eine weitere Moglichkeit stellt das gleichzeitige Aufschiumen und
Verschweiflen der Partikel mittels Autoklav-Technologie und einer Form dar, welche die finale
Form des Bauteils vorgibt [41-43]. Auch ein reines Verkleben der Partikel auf Basis von
Losemitteln oder einem vernetzbaren Hilfsstoff ist in der Literatur zu finden [44—46]. Die hier
aufgefiihrten Methoden sind jedoch nicht in einem industriellen Umfeld nutzbar und finden daher

nur im akademischen Rahmen Anwendung.

2.2.3. Radiowellen-Verschweiflen

Unter allen aufgezeigten Alternativen zum konventionellen dampfbasierten Verschweiflen, bietet
die Radiowellen-Technologie ein hohes Potential fiir einen grofBfldchigen Einsatz in der
Verarbeitung von Partikelschdumen. Die Technologie wurde 2017 durch die Kurtz GmbH
(Kreuzwertheim, Deutschland) und Erfinder Victor Romanov patentiert [9]. Ahnlich der
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dynamisch variothermen Verarbeitung, steht auch hier die Energiequelle im Fokus. Analog zum
klassischen Mikrowellenofen werden die Schaumpartikel nach der Befiillung in eine Form durch
die Interaktion mit einem elektromagnetischen Feld erwarmt [4,47]. Der grundlegende Aufbau
besteht zunichst aus metallischen Aufspannflachen zur Positionierung der Werkzeughilften. Diese
metallischen Fixierungen sind jeweils auf einer Seite direkt mit dem Ausgang des Hochfrequenz-
Generators sowie gegeniiberliegend mit einer Erdung verbunden und bilden somit die Elektroden
zur Erzeugung des dazwischenliegenden elektromagnetischen Wechselfeldes. Das Werkzeug
selbst unterscheidet sich jedoch stark von den Vertretern der dampfbasierten Technologie. Um
einen Kurzschluss zwischen den beiden Elektroden zu verhindern, besteht die Form meist aus
isolierenden Polymeren wie z.B. Polytetrafluorethylen (PTFE), Polyoxymethylene (POM) oder
Polyethylenterephthalat (PET) [47,48]. Je nach zu verarbeitenden Schaumpartikeln miissen die
Werkzeugmaterialien zudem eine gewisse Warmeformbestdndigkeit besitzen, um die vorgegebene

Endkontur des Bauteils zu gewéhrleisten.

Der komplette Zyklus des Prozesses zur Herstellung eines verschweiflten Bauteils kann ebenfalls
in mehrere Einzelschritte unterteilt werden, welche unabhidngig von Bauteilgeometrie und

Material konsistent sind. Dieser ist in Abbildung 17 als schematischer Kreislauf dargestellt.
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Abbildung 2: Schematische Darstellung eines Zyklus des RF-Prozesses: 1. Schlielen des
Werkzeuges, 2. Fullen mit Schaumpartikeln und optionales Kompaktieren, 3. Dielektrische
Erwarmung, 4. Kiihlen und Stabilisieren, 5. Entformen des Bauteils

Zundchst werden die beiden Werkzeughélften geschlossen, um die formgebende Innenkontur zu

erzeugen. AnschlieBend wird diese mittels Injektoren mit den Schaumpartikeln befiillt. Zu
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Forschungszwecken kann die Befiillung bei geéffnetem Werkzeug auch hindisch erfolgen. Je nach
Fiillmethode kann es darauthin noch zum Kompaktieren der Schiittung durch ein weiteres
Zusammenfahren des Werkzeuges kommen. Dadurch werden Lufteinschliisse zwischen den
Partikeln minimiert und eine gewisse Kontaktkraft aufgebaut. Dies ist entscheidend fiir eine
spatere homogene Verschweilung der Polymeroberflachen. Ist die finale Bauteilform erreicht,
startet der Schritt der dielektrischen Erwidrmung. Uber den Generator wird dabei eine
Wechselspannung an der aktiven Elektrode angelegt. Wie die Namensgebung bereits suggeriert,
wird eine oszillierende Spannung im Radiowellen-Bereich genutzt [49]. Radiowellen zeichnen
sich durch deutlich gro8ere Wellenldngen im Bereich von mehreren Metern aus [50]. Im Vergleich
zur klassischen Mikrowelle, entsteht somit keine stehende Welle zwischen den beiden Elektroden
durch Interferenz, wodurch ein homogenes elektromagnetisches Feld und dadurch auch
Erwarmung gewéhrleistet werden kann [51]. Aufgrund der weltweit eingeschrankten Nutzung von
Frequenzen auBerhalb der genehmigungsfreien ISM-Béander (industrial, scientific and medical
band) wird eine Frequenz von 27.12 MHz genutzt [51,52]. Vor der Entformung des Bauteils muss
dieses noch durch Abkiihlen stabilisiert werden, um die dafiir notwenige strukturelle Integritit zu
erreichen. AnschlieBend kann der Prozess zur Herstellung des ndchsten Formteils erneut gestartet

werden.

Wie bereits zuvor beschrieben, liegt der Fokus der Technologie auf der dielektrischen Erwidrmung
der Schaumpartikel. Diese wird durch die Interaktion des elektromagnetischen Wechselfeldes
zwischen den Elektroden mit der dazwischenliegenden Materie ausgeldst und kann durch folgende

Gleichung (2.1) beschrieben werden [51-55]:
B, = 2nf &gy Ejus 2.1)

Die volumetrische Leistungsaufnahme P, des Materials wird zundchst durch die beiden
Konstanten der Kreiszahl = und der Permittivitit von Vakuum &, bestimmt. Seitens des Prozesses
geht zudem die Frequenz f sowie das Quadrat der elektromagnetischen Feldstirke E3¢ ein.
Aufgrund der zeitlichen Variation der Spannung wird der sogenannte RMS-Wert (,,root mean
square*, quadratisches Mittel) genutzt, um die effektive durchschnittliche Feldstirke zu ermitteln.
Eine homogene Feldstérke ist somit essenziell fiir eine gleichméBige Erwdrmung des gesamten
Volumens. Bei komplexeren dreidimensionalen Bauteilen ist dies mit planaren Elektroden
aufgrund von Feldverschiebungen und andere Effekten nicht mehr gegeben, weshalb eine
simulative Optimierung der Elektroden- und Werkzeug-Geometrien notwendig ist. Zuletzt

beeinflusst der Imaginérteil der relativen Permittivitit & des Materials die Leistungsaufnahme
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linear. Eine detailliertere Betrachtung der dielektrischen Eigenschaften von Polymerschdumen und

deren Interaktion mit dem elektromagnetischen Feld erfolgt in Kapitel 2.4.

Die Vorginge wihrend der Verschweillung mittels RF-Technologie beruhen somit auf definierten
physikalischen Prinzipien und kénnen dadurch vorhergesagt und gezielt variiert werden. Auch eine
multi-physikalische Simulation der Vorginge ist somit moglich. Neben den genannten Vorteilen
entstehen durch diese Charakteristik auch Herausforderungen. Im Gegensatz zum konventionellen
dampfbasierten Verschweiflen mit definierten Temperaturen, einstellbar durch den Dampfdruck,
ist die Erwdarmung hier direkt an die Materialeigenschaften gekoppelt und kann sich iiber den
Temperaturanstieg mit der Zeit verandern. Diese Phinomene sind bei jedem Material anders und
miissen stets in Betracht gezogen werden. Die direkte Erwdrmung der Partikel erlaubt eine gezielte
Nutzung der Energie fiir die VerschweiBung, wodurch bis zu 90 % Einsparung moglich sind [12].
Dieser signifikante Vorteil der Technologie stellt sich jedoch auch als grofite Herausforderung dar.
Trotz optimal ausgelegter Elektroden und einem Werkzeug mit homogenem elektromagnetischem
Feld kann es durch Wiarmeleitung zu ungleichmiBiger Erwdrmung kommen. Bei dem
standardmiBigen Einsatz von Werkzeugen aus PTFE, welches nicht im Feld angeregt wird,
fungiert dieses als Temperatursenke. Dies fiihrt zur starken Abkiihlung der Oberflichen und somit

zu einer inhomogenen Verschweiung iiber die Dicke des Bauteils.

Um dies zu verhindern ist neben dem dielektrischen Energieeintrag eine detaillierte Betrachtung
des Verschweillverhaltens der Schaumpartikel, genauer derer Oberfldchen, notwendig, um die

Signifikanz der resultierenden Temperaturschwankungen besser einschitzen zu konnen.

2.3. Hintergrunde der VerschweiRung von Schaumpartikeln

Die mechanische Verbindung der einzelnen Schaumpartikel zu einem dreidimensionalen Bauteil
stellt den zentralen Mittelpunkt der gesamten Partikelschaum-Technologie dar. Wéhrend die
Eigenschaften der zelluldren Struktur an sich hauptsidchlich durch das Grundpolymer und die
Morphologie bestimmt werden, hat die VerschweiBung gerade auf die mechanischen
Eigenschaften einen entscheidenden Einfluss. Nach dem Prinzip des schwichsten Gliedes kann
dies die Gesamtperformance stark beeintrdchtigen. Daher werden im Folgenden die

materialwissenschaftlichen Hintergriinde dessen néher beleuchtet.
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2.3.1. Diffusions-basierte VerschweiRung

Analog zu einer Vielzahl von anderen Eigenschaften, muss das Verschwei3verhalten von
Schaumpartikeln aus thermoplastischen Polymeren in amorphe und teilkristalline Vertreter
unterteilt werden. Das Verschweilen zwischen den Oberflichen von Polymeren, oftmals auch als

»healing* bezeichnet, wird in einer Vielzahl an industriellen Prozessen gezielt genutzt.

Die Grundlage dessen liegt in der molekularen Struktur eines jeden Thermoplasten. Thermoplaste
bestehen durch die Aneinanderreihung von einzelnen Bausteinen (Monomeren) aus langen Ketten,
welche in den amorphen Bereichen ungeordnet vorliegen und ab einem kritischen
Molekulargewicht untereinander Verschlaufungen ausbilden. Diese Verschlaufungen fungieren als
temporére, physikalische Verankerungen zwischen den Ketten bei einer extern induzierten
Deformation. [56,57] Die umliegenden Nachbarketten schrianken die einzelnen Segmente in ihrer
lateralen Bewegung ein und bilden somit eine virtuelle Rohre aus. Innerhalb derer sind nur
Bewegungen entlang der Hauptkette moglich. Diese kleinen Bewegungen werden durch
thermische Fluktuationen, den sogenannten Brownschen Bewegungen, ausgelost und wurden
erstmals von de Gennes [58] untersucht. Durch diese Vibrationen mit kleiner Amplitude, jedoch
hoher Frequenz, kann die einzelne Polymerkette {iber die Zeit aus ihrer urspriinglichen Rohre
entweichen und somit im Volumen wandern (diffundieren). Dies wird als Reptation bezeichnet.
Als Mall der Beweglichkeit der einzelnen Ketten werden die beiden Parameter des
Diffusionskoeffizienten D,.., sowie der Reptationszeit 7,., genutzt [59]. Diese Kenngrofen
beschreiben, wie schnell sich die Kette im Volumen bewegen kann sowie die Zeit, in der diese die
urspriingliche Rohre verlassen hat. Die rdumliche Ausdehnung des Polymers kann zudem durch
das Molekulargewicht My, beschrieben werden und hat direkten Einfluss auf die beiden Gréf3en
(Dyep M7 und Trep X Mg,)) [60]. Ketten mit mehreren aufeinanderfolgenden Segmenten
bendétigen somit eine ldngere Zeit, um sich durch diese zufélligen Bewegungen vollstindig aus der
urspriinglichen Rohre zu bewegen, was deren Diffusion im Volumen folglich verlangsamt. Auch
die Temperatur spielt hierbei einen entscheidenden Faktor. Diffusionsprozesse werden durch
Temperaturerhohung aufgrund der verstiarkten molekularen Bewegungen beschleunigt. Dies tritt
jedoch erst oberhalb der Glasiibergangstemperatur T, des jeweiligen Polymers auf, da darunter die
thermische Energie zur Uberwindung der intermolekularen Wechselwirkungen nicht ausreicht

[61]. [56,59,62-64]

Die zufillige Bewegung der Polymerketten innerhalb eines Volumens kann auch als Grundlage
der Verschweillung {iber die Oberflichen hinweg herangezogen werden. Wool et al. [61] nutzten

diese Theorie zur Betrachtung der Phidnomene auf molekularer Ebene. Diese kann in vier
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hauptsdchliche Schritte unterteilt werden und ist in Abbildung 3 als schematische Darstellung
aufgefiihrt.

t<0 t>0 t=1x

Abbildung 3: Schematische Darstellung der diffusionsbasierten Verschweilung zweier
amorpher Partikeloberflachen Uber die Schritte der Umstrukturierung und Annaherung (1),
Benetzung der Oberflachen (2), Interdiffusion der oberflachennahen Ketten (3) und zufalligen
Neuanordnung uber die Grenzflache hinweg (4). In Anlehnung an [4,61]

Vor dem direkten Kontakt der beiden Oberflichen (t < 0) kommt es zu einer stetigen
Umstrukturierung der Polymerketten im Volumen aufgrund der zufilligen, zuvor beschriebenen
thermodynamischen Phédnomene. Mit fortlaufender Annéherung kommt es anschlieBend zum
Schritt der Benetzung, welche einen physikalischen Kontakt der Ketten initiieren. Der Kontakt ist
entscheidend fiir eine direkte Interaktion der Ketten und in den meisten Féllen aufgrund der
Rauigkeit der Oberflichen leicht verzogert. Die steigende Benetzung kann durch den Grad an
direkter Kontaktfliche D;. quantifiziert werden und ist abhidngig von Temperatur, Anpressdruck
sowie Oberflachenrauigkeit und nimmt mit der Zeit zu [60]. Die Benetzung startet daher meistens
an einzelnen Punkten und breitet sich anschlieBend ausgehend davon weiter iiber die Fliache aus.
Lediglich bei elastischen Polymeren kann durch die leichte Verformbarkeit bei ausreichend hohem
Anpressdruck von einem unmittelbaren direkten Kontakt ausgegangen werden [61]. Dies hat im
Normalfall dadurch zur Folge, dass der dritte Schritt der diffusionsbasierten Verschweiflung, die
Interdiffusion der oberflichennahen Ketten iiber die Grenzfldche hinweg, lokal zeitlich verzogert
startet. Dieser Schritt ist entscheidend fiir die mechanische Verbindung der beiden Oberflidchen
und fiihrt zu einer Erhohung der Bruchspannung oy iiber die Zeit (o5(t) o« t'/*) [63]. Nach
ausreichend langer Zeit (t = t,,) befindet sich die Grenzfldche in einem vollstindig geheilten
Status. In diesem Status ist die einstige Abgrenzung nicht mehr von den beiden Volumina zu
unterscheiden und die mechanischen Eigenschaften gleichem dem Vollmaterial. Die Zeit bis zur
vollstandigen Heilung t., verkiirzt sich dabei mit steigender Temperatur (to, o x*/T) sowie
niedrigerem Molekulargewicht (t,, o M;,). Beide Effekte konnen mit der erhdhten Beweglichkeit
der Polymerketten und dadurch reduzierter Reptationszeit 7,., erkldrt werden. Auch der

Kontaktdruck P spielt hierbei eine Rolle. Wihrend dieser im vorhergehenden Schritt der
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Benetzung einen positiven Einfluss aufweist, wirkt der Druck beziiglich der Interdiffusion
hinderlich und erhoht die Zeit bis zur vollstindigen Heilung (., o x?). Unter Druckspannung
kommt es hierbei zur Reduktion des freien Volumens und somit zu einer eingeschrinkten
Beweglichkeit der Kettensegmente [65]. Fiir eine optimierte Verschweillung miisste somit der
Anpressdruck nach der Benetzung auf Null gesetzt werden, ohne den Kontakt zu verlieren. [61]
Zusammenfassend ergibt sich somit fiir ein definiertes Polymer eine Abhidngigkeit der
Verschweiqualitit von den drei Hauptfaktoren Temperatur, Kontaktdruck und Zeit [62]. Fiir die
eher geringen Krifte zur Kompression der Beads in der Partikelschaumverarbeitung kann der

Einfluss des Drucks auf die Kettenbeweglichkeit weitestgehend vernachlassigt werden.

Die Anwendung dieser Theorie erfolgte bereits in mehreren Studien am Beispiel des klassischen
Polystyrols (PS) sowie der dazugehdrigen Schaumpartikel (EPS). Bousmina et al. [63]
untersuchten die Verschweilung zweier ungeschdumter PS-Plittchen innerhalb eines
Rotationsrheometer iiber die Zeit. Der Aufbau aus den beiden Pldttchen wurde dabei durchgehend
unter kleiner Amplitude und geringer Frequenz (w = 1 Hz) geschert und dessen dynamische
Antwort hinsichtlich des Beitrags des komplexen Schubmoduls G* tliber die Zeit aufgetragen.
Verglichen wurden hier unterschiedliche Vorbehandlungen der Priifkdrper. Fiir unbehandelte
Oberflichen kommt es zu einem zweistufigen Verschweillverhalten, ausgeldst durch die
bevorzugte Konzentration der Kettenenden innerhalb des Volumens. Diese miissen vor einem
Uberschreiten der Grenzfliche erst an die Oberfliche diffundieren. Die Abhingigkeit der
Interdiffusion von der Konzentration an oberflichennahen Kettenenden konnte durch die
Modifizierung der Oberfldchen durch Vorscherung, mechanischen Bruch sowie einer Corona-
Behandlung untersucht werden. Bei einem Uberschuss an Kettenenden an der Oberfliche kann
eine erste Interdiffusion durch Brownsche Bewegungen entlang der Kette erfolgen. Ist dies nicht
der Fall, kann die Interdiffusion durch langsamere Reptations-Prozesse iiber die Grenzfliche

hinweg beschrieben werden.

Betrachtet man den Grenzbereich zweier Schaumpartikel von Nahem, so ist hier der direkte
Kontakt der beiden Hiillen aus Vollmaterial zu erkennen. Der Verschweiflung von amorphen
Partikelschdumen oberhalb der Glasiibergangsbereichs liegen somit die gleichen Phinomene auf
molekularer Ebene zugrunde [18]. Dieses Verhalten wurde bereits mit EPS als klassischem
Vertreter in einer Vielzahl an Studien in Abhéngigkeit der Temperatur (Dampfdruck) und
Verschweillzeit untersucht. [66—68] Mit steigender Temperatur und Zeit nimmt die Anhaftung
zwischen den Partikeln zu, bis es zu einem Versagen der inneren Schaumstruktur als schwéchstes

Glied im Verbund kommt. Dieses Verhalten kann mittels bildgebender Analyse der Bruchflidche
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untersucht werden, wodurch zwischen Bereichen mit inter- (adhésiv zwischen den Oberfldchen)
und intra-Partikel-Versagen (innerhalb der Partikel) unterschieden werden kann. Anhand der
Versagensart der beiden Bruchfldchen kann so ein prozentualer Anteil an optimaler Verschweiflung
bestimmt werden. Dieser steht in einem direkten Zusammenhang mit der resultierenden

Zugfestigkeiten der verschweillten Bauteile.

Auch andere amorphe Partikelschaume mit erhohter Glasiibergangstemperatur und
Wirmeformbestédndigkeit konnten bereits zu Bauteilen verarbeitet werden. Weingart et al. [69,70]
entwickelten einen Partikelschaum auf Basis von Polycarbonat (EPC). Die Partikel konnten hier
mittels dampfbasierter Technologie bei erhohten Driicken von 12 bis 14 bar (ca. 180 °C) knapp
oberhalb der Glasilibergangstemperatur zu formstabilen Bauteilen verarbeitet werden. Auch
Partikelschaumbauteile aus Polyetherimid (PEI) konnten mittels Autoklav-Schiumen von Feng et
al. [39,43] hergestellt werden. Die VerschweiBBung erfolgte hierbei entweder direkt wéhrend des
Aufschdumens in einer Form oder durch nachtrigliches Beschichten und anschlieBendem
Erwdrmen mittels Mikrowellen-Technologie. Die Interdiffusion zwischen den Grenzfldchen
erfolgt oberhalb des Glasiibergangsbereichs, welcher durch die Zugabe von organischen
niedermolekularen Stoffen wie Ethanol gesenkt wurde. Auch ein oberes Temperaturlimit konnte

hier beobachtet werden, bei dem es zur Zellkoaleszenz und sogar thermischer Degradation kommt.

Die Verarbeitung von Schaumpartikeln aus amorphen Thermoplasten wurde bereits vielfach
untersucht und beruht auf Brownschen Bewegungen der Kettensegmente und der darauf basierten
Reptations-Theorie. Das untere Limit stellt hierbei der Glasiibergangsbereich des Polymers dar
und ist neben materialspezifischen Eigenschaften hauptsiachlich abhingig von den Einflussgroflen
Temperatur und Zeit. Nach oben stellt die unzureichende Stabilitdt der Schaumstruktur eine
Grenze dar. Der daraus resultierende Temperaturbereich zur erfolgreichen Verarbeitung von
amorphen Schaumpartikeln ist in Abbildung 4 schematisch anhand des Wérmestromsignals mittels

dynamischer Differenzkalorimetrie (DSC) dargestellt.
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Abbildung 4: Schematische Darstellung des Warmestroms mittels DSC eines Schaumpartikels
aus einem amorphen Thermoplasten (z.B. EPS) mit klassischem Verarbeitungsfenster zur
VerschweilRung. In Anlehnung an [4,71]

2.3.2. Einfluss kristalliner Bereiche

Je nach chemischem Aufbau des Polymers kann es unter spezifischem Abkiihlbedingungen zur
Ausbildung von hochgeordneten Bereichen kommen. Diese Strukturen entstehen durch die enge
Anlagerung von Kettensegmenten zu kristallinen Lamellen innerhalb des Polymers. Eine
vollstandige Kristallisation wird jedoch im Normalfall durch die Entropievergréferung der stark
verschlauften Ketten verhindert, wodurch eine teilkristalline Struktur mit amorphen
Zwischenbereichen entsteht. Im Gegensatz zum Erweichen von amorphen Polymeren um den
Glasiibergang herum, kommt es hierbei zusétzlich zu einer starken Reduktion der Viskositét {iber
einem meist engeren Temperaturbereich, dem sogenannten Schmelzebereich. Dabei wird die
Ordnung der kristallinen Bereiche aufgebrochen und die Beweglichkeit der Ketten erhoht sich

signifikant. [21,72]

Doppel-Peak-Verhalten

In der VerschweiBBung von Schaumpartikeln aus teilkristallinen Thermoplasten kann zwischen drei
bekannten Wirkmechanismen unterschieden werden. Neben dem bereits angesprochenen EPS
besitzt EPP wohl die grofte industrielle Relevanz. Das ungeschdumte Polypropylen (PP) wird
zundchst mittels Extrusion zu kleinen sphérischen Kornern granuliert, dem sogenannten p-
Granulat. Dieses wird anschliefend in einem Riihrautoklaven bei definierten Temperaturen und
Driicken mit einem physikalischen Treibmittel unter stetigem Riihren in Wasser beladen. Wie die
meisten teilkristallinen Polymere, besitzt das PP als p-Granulat zunéchst einen einzigen
Schmelzebereich mit leichter thermischer Variation der Schmelztemperatur der einzelnen

Segmente aufgrund unterschiedlicher Lamellendicken. Durch die Beladung bei erhohter
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Temperatur innerhalb des Schmelzebereichs kommt es zum Tempern des Materials, wodurch
niedrigschmelzende Kristallite zunédchst aufgeschmolzen werden. Mit Unterstiitzung des
plastifizierend wirkenden Treibmittels kommt es anschlieend zur sogenannten Perfektionierung
der Struktur der Ubrigen Kristalle, was auf molekularer Ebene eine Verdickung der Lamellen
zufolge hat [73]. Der Peak dieses hochschmelzenden Bereichs verschiebt sich daraufhin zu
erhohten Temperaturen Ty, pocn [74]. Nach der vollstindigen Séttigung des Polymers mit dem
Treibmittel wird durch das Offnen des Ablassventils das p-Granulat zusammen mit dem Wasser in
den Entspannungstank abgelassen. Der dadurch auftretende Druckabfall fiihrt zur Uberséttigung
des Polymers, wodurch das Aufschdumen initiiert wird und das Material gleichzeitig abkdihlt.
Durch die Temperaturreduktion kommt es zur erneuten Kristallisation einiger Ketten, wodurch ein
zweiter niederschmelzender Bereiche Ty pnieqrig  entsteht. Das  daraus resultierende
Aufschmelzverhalten von z.B. EPP kann mittels DSC-Analyse als endotherme Peaks im

Wiérmestromsignal bestimmt werden und ist schematisch in Abbildung 5 (links) aufgefiihrt. [71]
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Abbildung 5: Schematische Darstellung des Warmestroms mittels DSC von Schaumpartikeln
mit Doppel-Peak (z.B. EPP), Einzel-Peak (z.B. EPBT) und Multi-Peak (z.B. ETPU) mit
klassischem Verarbeitungsfenster in orange zur Verschweil3ung. In Anlehnung an [4,71,75-77]

Analog zum zuvor beschriebenen Verschweiflen von amorphen Schaumpartikeln bildet sich hier
wiederum ein bevorzugter Temperaturbereich aus, welcher durch die beiden Schmelzebereiche
begrenzt wird. Die Verarbeitungstemperatur muss dabei hoch genug sein, um zumindest einen Teil
der kristallinen Lamellen des niederschmelzenden Bereichs Ty piearig aufzulosen. Die
oberflichennahen Ketten der so neu gewonnenen amorphen Bereiche in den Schaumpartikeln
konnen zunichst, analog zu EPS, durch Reptation iiber die Grenzfliche diffundieren. Dadurch
werden Verschlaufungen der Polymerketten zwischen den Partikeln ausgebildet und eine
mechanische Verbindung geschaffen [18]. Die hohe Ordnung und starken Wechselwirkungen der
Kettensegmente innerhalb der kristallinen Bereiche verhindert eine derartige Bewegung bei
niedrigeren Temperaturen. Neben der rein Diffusions-basierten VerschweiBung, spielen hier

jedoch die zuvor aufgeschmolzenen kristallinen Bereiche eine entscheidende Rolle. Diese konnen
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wihrend des Stabilisierungsschrittes unter Abkiihlung des Bauteils im Inneren der Partikel sowie
iiber die Grenzflaichen hinweg rekristallisieren. Diese neu ausgebildeten Domidnen wirken als
Verbindungselemente zwischen den individuellen Partikeln und sind entscheidend fiir eine gute
Verschweilung und die daraus resultierenden mechanischen Eigenschaften [33,78]. Am anderen
Ende des Verarbeitungsfensters liegen die kristallinen Phasen des hochschmelzenden Bereichs
Tin.hoch- Diese bleiben normalerweise wihrend der Verschweiflung unangetastet und fungieren als
stabilisierende Elemente [3]. Dadurch bleibt die zelluldre Struktur des Schaums erhalten und es
kommt nicht zum Kollabieren des Bauteils, was wiederum neben der MaBhaltigkeit auch die

mechanischen und isolierenden Eigenschaften negativ beeintrachtigen wiirde. [3,33]

In Abhéngigkeit des Grundpolymers sowie der thermischen Historie wihrend des Riihrautoklav-
Prozesses konnen Variationen in der Charakteristik von EPP-Partikel entstehen. Diese
Abweichungen verlangen eine individuelle Anpassung des Verschweil3-Prozesses. Generell
besitzen die meisten EPP-Typen jedoch einen optimalen Temperaturbereich von 130 bis 150 °C,
was in der dampfbasierten Verarbeitung absoluten Dampfdriicken von 2,7 bis 4,7 bar entspricht
[3,18,33,71,78]. Handtke et al. [35] zeigten in einer Studie jedoch auch die erfolgreiche
Verarbeitung durch eine dampflose Technologie in einem dhnlichen Temperaturbereich von ca.
140 °C. Das dafiir genutzte variotherme Werkzeug wurde moglichst kontournah temperiert, um
neben einer homogenen Temperaturverteilung die thermischen Verluste zu minimieren. Ein
weiterer Faktor ist die Zeit der Verschweillung. Diese ist jedoch gegeniiber der Temperatur ab
einem gewissen Mall an Homogenitét der Erwdrmung eher zweitranging [78]. Partikel mit Doppel-
Peak-Verhalten, wie EPP, weisen somit ein klar abgegrenztes sowie eher breites Verarbeitungs-

fenster auf, was sich positiv auf eine stabile Prozessierung auswirkt.

Einzel-Peak-Verhalten

Auch ohne die Nutzung zweier getrennter Schmelzebereiche ist es moglich, Schaumpartikel aus
teilkristallinen Thermoplasten durch Erwéirmung miteinander zu verbinden. Hierbei kann
zwischen zwei bekannten Phidnomenen unterschieden werden. Zunidchst ist es moglich die
Ordnung von nur einem Teil der Kristallite mit niedrigerer Schmelztemperatur wéhrend der
Verschweilung aufzulésen. Dadurch fungieren die restlichen geordneten Bereiche als
mechanische Stabilisierung, um ein Kollabieren der Schaumstruktur zu verhindern. Wie in
mehreren Studien bereits gezeigt, kann EPP neben dem klassischen Autoklav-Prozess auch durch
Partikelschaumextrusion hergestellt werden. Ohne den zuvor beschriebenen Temperschritt kommt

es hier nicht zur Ausbildung eines Doppel-Peaks. Dies fithrt zu einem deutliche engeren
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Prozessfenster und generell niedrigeren Festigkeiten der verschweifiten Bauteile. [79,80] Auch
andere Schaumpartikel aus teilkristallinen Thermoplasten, wie z.B. EPA, konnten bereits mittels

Extrusion hergestellt und erfolgreich verschweil3t werden [81].

Daneben wurde auch ein zweiter Mechanismus zur mechanischen Verbindung von
Schaumpartikeln knapp unterhalb des Schmelzebereichs entdeckt. Kuhnigk et al. [75,82]
untersuchten die Verschweilung von EPBT-Partikeln, welche lediglich einen definierten
Schmelzbereich von ca. 210 bis 235 °C besitzen. Durch den gezielten Einsatz eines Epoxid-
basierten Kettenverldngerers konnte die Kristallisationskinetik des Polymers abgeschwicht
werden. Dies kann auf eine erleichterte Interdiffusion der Ketten mit anschlieBender
Kaltkristallisation und somit zur Ausbildung von kristallinen Dominen iiber die Grenzflichen

hinweg zurilickgefiihrt werden [83].

Die aufgefiihrten Beispiele zeigen die mogliche Verarbeitung von Schaumpartikeln auf der Basis
von teilkristallinen Thermoplasten mit nur einem definierten Schmelzebereich auf (Abbildung 5).
Die Prozessierung ist jedoch durch einen oftmals sehr engen Temperaturbereich anspruchsvoller
und, wie am Beispiel EPP zu sehen, ergeben sich Abziige in den mechanischen Eigenschaften im

Vergleich zu Varianten mit Doppel-Peak aufgrund der einfacheren Verarbeitbarkeit.

Multi-Peak-Verhalten

Bei gewissen Thermoplasten kommt es aufgrund von Eigenheiten in der molekularen Struktur zur
Ausbildung eines breiten oder mehrere Schmelzebereiche, welche sich tiberlappen konnen. Ein
wichtiger Vertreter dieser sind die thermoplastischen Elastomere (TPE), welche vermehrt in
unterschiedlichen Anwendungen als Partikelschaum eingesetzt werden. Im Vergleich zu anderen
Thermoplasten besitzen TPEs eine sequenzielle Molekiilstruktur aus Weichsegmenten und darin
eingeschlossenen steiferen Hartsegmenten. Letztere zeichnen sich durch eine hohe Kristallinitit
und Steifigkeit bei Raumtemperatur aus, welche als physikalische Vernetzungspunkte im Material
wirken. Die dazwischenliegenden Weichsegmente, meistens langkettige Polyole mit niedriger
Glasiibergangstemperatur, sind dagegen flexibel und fiihren zur hohen Elastizitit der TPEs. [84]
Je nach chemischer Struktur des Hartsegments erfolgt nach der Norm DIN EN ISO 18064 eine
Gruppierung in thermoplastische Elastomere auf z.B. Amid- (TPA), Copolyester- (TPC), Olefin-
(TPO) oder Urethan-Basis (TPU) [85]. Die Aufteilung der Hartsegmente in definierte Blocke
verhindert wihrend der Abkiihlung die Formation von homogene geordneten kristallinen
Bereichen. Die so entstandene Variation in der Kristallperfektionierung fiihrt bei TPEs teilweise

zu einem breiten Schmelzebereich verglichen mit anderen teilkristallinen Thermoplasten. [86]
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Dieses spezifische Verhalten von TPEs spiegelt sich auch in der Verschweilung der daraus
resultierenden Schaumpartikel wider. In der Literatur wurden hier zumeist Materialien auf Basis
von TPU (ETPU) sowie TPA (ETPA) untersucht. Letzteres ist auch oftmals unter den
Markennamen PEBA (Polyetherblockamid) der Firmen Evonik Industries AG (Essen,
Deutschland) und als Pebax® durch Arkema (Colombes, Frankreich) bekannt. Ahnlich der
Verarbeitung von EPP mit einem Doppel-Peak, ist auch hier das Aufschmelzen eines gewissen
Anteils an kristallinen Bereichen notwendig. Wie in Abbildung 5 schematisch dargestellt, ergibt
sich daraus ein optimales Verarbeitungsfenster innerhalb des Schmelzebereichs. Eine
Uberschreitung des kompletten Bereichs fiihrt hier jedoch erneut zum Kollabieren der
Schaumstruktur, wodurch dieses das obere Temperaturlimit setzt [18]. Zusitzlich zur
Interdiffusion von oberflaichennahen Ketten kdnnen sich so wihrend des Abkiihlens ein Teil der
zuvor geschmolzenen Bereiche der Hartsegmente erneut strukturieren und neue kristalline
Bereiche ausbilden. Diese Rekristallisations-Prozesse iiber die Grenzflichen hinweg sind
entscheidend fiir die Verschweiung von Schaumpartikeln aus TPEs und wurden sowohl von Jiang

et al. [76,77] als auch von Ge et al. [32] bereits mehrfach untersucht.

Die Verschweilung dieser Materialien wird stets geprdgt durch das Zusammenspiel der
unterschiedlichen, iiberlappenden Schmelzebereiche und der anliegenden Temperatur. Der
Kompromiss aus geniigend aufgeschmolzenen Bereichen fiir eine anschliefende Rekristallisation
iiber die Grenzflache hinweg und der ausreichenden mechanischen Stabilisierung der restlichen

unangetasteten kristallinen Bereiche ist fiir eine erfolgreiche Verarbeitung entscheidend.

24. Dielektrische Eigenschaften von Polymeren

Wie zuvor in Kapitel 2.2.3 aufgezeigt, beruht die Interaktion zwischen dem elektromagnetischen
Feld des RF-Prozesses mit den Schaumpartikeln auf deren dielektrischen Eigenschaften. Dieses
Zusammenspiel wiederum ist die Quelle des Energieeintrags und somit direkt fiir die Erwdrmung
verantwortlich. Um die Phinomene der Verschweillung dieses neuartigen Prozesses detailliert zu
verstehen, widmet sich das folgende Kapitel den dielektrischen Eigenschaften von Polymeren und
deren zelluldren Strukturen als Mehrphasensysteme sowie der dazugehorigen spektroskopischen

Analysemethode.
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2.41. Grundlage der Polarisationsmechanismen

Um die grundlegenden Polarisationsmechanismen besser verstehen zu konnen, muss zundchst die
Charakteristik der elektromagnetischen Welle betrachtet werden. Ein elektrisches Feld ist im

grundlegenden Sinne das Ergebnis der Potentialdifferenz zwischen zweier Ladungstriger. Die
Stirke des vektoriellen Feldes E wird durch die Krafteinwirkung auf einen elektrisch geladenen

Korper im Raum definiert und kann fiir eine positive Probeladung durch Gleichung (2.2)
quantifiziert werden. [87]

E=F/q* (2.2)

Die resultierende Kraft F ist somit direkt proportional zu der elektrischen Feldstarke sowie der
Ladung g. Diese Annahme gilt jedoch nur im Falle eines statischen elektrischen Feldes. Kommt
es jedoch zu einer zeitlichen Variation z.B. der Potentialdifferenz, so induziert diese ein

magnetisches Feld senkrecht zum elektrischen Feld (Abbildung 6). [88]

Elektrisches
Feld E

Magnetisches
Feld H

’ Ausbreitungs-
richtung

Abbildung 6: Schematische Darstellung einer elektromagnetischen Welle in
Ausbreitungsrichtung mit im rechten Winkel zueinanderstehenden elektrischen (E) und
magnetischen (H) Anteilen. In Anlehnung an [88]

Beide Wellen sind zudem senkrecht zur Ausbreitungsrichtung und bilden somit eine
Transversallwelle aus. Das Zusammenspiel der beiden Anteile des resultierenden
elektromagnetischen Wechselfeldes wird auf mathematischer Ebene durch die Maxwell-

Gleichungen beschrieben. Beide Anteile treten somit immer gekoppelt miteinander auf. [89]

Um die Interaktion des elektromagnetischen Felds mit Materie zu verstehen, wird die weitere

FeldgroBe der elektrischen Verschiebungsdichte D definiert. Dieser Kennwert ist direkt

proportional zur elektrischen Feldstéirke, jedoch unabhéngig von Polarisationseffekten (Gleichung

(2.3)).
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D= S;SOE (2.3)

Neben der konstanten Permittivitdt von Vakuum ¢&,, wird die elektrische Feldverschiebung somit
primér durch die relative komplexe dielektrische Permittivitét & der mit dem Feld interagierenden
Materie beeinflusst. Die komplexe Charakteristik der relativen Permittivitit wird durch
zeitabhidngige Phidnomene iiber die Frequenz des anliegenden Feldes ausgeldst und kann in ihren
Real- & und Imaginar-Teil €, separiert werden (Gleichung (2.4)). Die relative Permittivitat &,
wird hier zur Vereinfachung eingefiihrt, welche sich dementsprechend auf die Relation zur

Permittivitdt von Vakuum bezieht und durch Gleichung (2.5) beschrieben wird. [90]

*

& =& —ig, (2.4)
£ = &€ (2.5)

Die Fihigkeit eines Materials zur Verschiebung intrinsischer Ladungstriager (Dipole) wird
Polarisation P genannt. Dadurch kommt es zu einer Uberlagerung mit der urspriinglichen

elektrischen Verschiebungsdichte DT, (Gleichung (2.6)). [90]

- — =

P=D-D, = (¢ — 1eyE (2.6)
Die Dipole innerhalb des Materials sind dabei die Reaktion auf das externe elektromagnetische
Feld und erzeugen daher ein entgegengesetztes elektrisches Feld EDip. Das Feld wird dadurch
direkt durch die Polarisation und damit durch die Permittivitit des Materials beeinflusst

(Gleichung (2.7)) und fiihrt zu einer Abschwéchung des urspriinglichen elektrischen Feldes
(Gleichung (2.8)). [87]

P = gEpyp (2.7)
E = Eo—Epyp (2.8)

Die Interaktion von Polymeren im elektromagnetischen Feld beschrinkt sich hauptsichlich auf
den elektrischen Anteil, da diese keine signifikanten magnetischen Eigenschaften besitzen. Auf
der Materialseite beschreibt die komplexe relative Permittivitdt das Zusammenspiel mit dem Feld
und basiert auf der Polarisation intrinsischer Ladungstriger. Diesen Phdnomenen sind
unterschiedliche Mechanismen zuzuordnen, welche sich aufgrund der Trdgheit in der

Ladungstrennung oberhalb gewissen Frequenzen nicht mehr polarisieren lassen. Dies resultiert in
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einer stufenweisen Absenkung des Realteils &, und einem gleichzeitig erhohten Imaginarteil &,

innerhalb des jeweiligen Frequenzbereichs, wie in Abbildung 7 schematisch dargestellt. [90-92]
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Abbildung 7: Darstellung eines beispielhaften Verlaufs des Real- und Imaginar-Teils der
komplexen relativen  Permittivitat Uber die  Frequenz  mit  unterschiedlichen
Polarisationsmechanismen. In Anlehnung an [91,93-95]

Die aufgefiihrten Mechanismen konnen sich jedoch auch teilweise iiberlappen und sind nicht so
klar abgegrenzt wie in der Darstellung. Bei niedrigen Frequenzen konnen sich je nach Materialien
Ladungstrdger an Grenzflichen anlagern und Ionen gegeneinander verschieben [96]. Durch die
notwendige rdumliche Bewegung der Ladungstriger sind diese Polarisationstypen jedoch auf
langsame Wechsel des Feldes begrenzt. Das andere Ende des Spektrums nehmen die Atom- und
Elektronen-Polarisation bei sehr hohen Frequenzen ein, welche durch eine Resonanz bei der
jeweiligen Frequenz gekennzeichnet werden. Zuletzt besitzen viele Materialien, wie auch eine
Mehrheit der Polymere, eine Orientierungspolarisation durch die stindige Umorientierung von
Dipolen mit dem externen Wechselfeld. Diese Art der Polarisation ist zumeist im Megahertz-
Bereich relevant und stellt, wie die beiden zuerst aufgefiihrten Vertreter, ein Relaxationsphdnomen

dar. [87,88]

Diese Relaxation der Dipole in der molekularen Struktur der Polymere ist der entscheidende
Faktor in der dielektrischen Erwdrmung von Schaumpartikeln aus Thermoplasten wéahrend der
VerschweiBung mittels der RF-Technologie. Wie diese mit den sonstigen thermischen
Materialeigenschaften in Verbindung stehen und neben der Frequenz auch durch die Temperatur

beeinflusst werden, wird im folgenden Kapitel erdrtert.
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2.4.2. Relaxationsmechanismen von Polymeren

Um die komplexen Vorgidnge der Relaxationsmechanismen von Polymeren zu verstehen, muss
zundchst die Grundlage der dafiir verantwortlichen Dipole geschaffen werden. Ein simples
Beispiel hierfiir ist das Molekiil Wasser (H,0). Die Grundlage jedes permanenten Dipols liegt in
der rdumlichen Trennung elektrischer Ladungen. Im Fall von Wasser entstechen durch die
unterschiedlichen Elektronegativititen der Atome eine positive Partialladung an den beiden
Wasserstoffatomen (67) und eine negative Partialladung am Sauerstoffatom (6~) (Abbildung 8).
[88,97,98]

5 —
5 + 6+ ‘ 1 ,855 D
Abbildung 8: Isoliertes Wassermolekll mit Partialladungen und resultierendem Dipolmoment. In
Anlehnung an [93,97]

Unter einem externen elektromagnetischen Feld mit ebenfalls positiven und negativen Elektroden
entstehen somit unterschiedliche Anziehungs- und AbstoBungskrifte, welche liber die Bindung des
Sauerstoffatoms mit den jeweiligen Wasserstoffatomen zu einem induzierten Moment fiihren. Das
sogenannte Dipolmoment y zwischen den beiden Tragern der Ladung g mit dem Abstand d wird

iiber die Gleichung (2.9) definiert. [90]

i=qd (2.9)

Die Stérke des Dipolmoments hdngt somit direkt von dem Abstand zueinander und der Starke der
Ladungsdifferenz ab. Betrachtet man nun das gesamte Molekiil, so wiirden sich bei einem
punktsymmetrischen Aufbau um das Sauerstoffatom die beiden Dipolmomente ausgleichen, da
der gemeinsame partielle Ladungsschwerpunkt der positiven Wasserstoffatome exakt im
Sauerstoffatom liegt. Das Molekiil wére von auflen gesehen unpolar. Die leicht angewinkelte
Anordnung der beiden Wasserstoffatome fiihrt jedoch zu einem resultierenden Dipolmoment
(1,855 D) mit einem positiven Schwerpunkt der beiden partiellen Ladungstriger der

Wasserstoffatome mittig unterhalb des Sauerstoffatoms. [97,98]

Die Summe aller individueller Dipolmomente p; eines definierten Volumens V auf
makroskopischer Ebene wird als Polarisation P bezeichnet und kann mit der Gleichung (2.10)

beschrieben werden. [90]
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1 N
= § 4+ Po=—{(u)+ 2.10

Die Berechnung eines durchschnittlichen Dipolmoments (1) erlaubt eine vereinfachte Berechnung
mit der Anzahl an Dipolmomenten N innerhalb des Volumens V. In beiden Féllen muss zudem
noch die induzierte Polarisation P, als zusammengefasste Summe der Atom- und
Elektronenpolarisation addiert werden, welche bei niedrigen bis mittleren Frequenzen stets
aufgrund der hohen Relaxationszeit mit angeregt werden. Diese Betrachtung gilt jedoch nur fiir
einen einzelnen isolierten Dipol. Innerhalb eines Materials kommt es zu iiberlagernden
Wechselwirkungen mit angrenzenden Molekiilen, was die makroskopisch messbare Polarisation

beeinflusst. [90,99,100]

Ohne externes elektromagnetisches Feld kommt es innerhalb eines Materials zu einer
durchgehenden Umorientierungen der Molekiile und dadurch auch der Dipole durch Brownsche
Bewegungen. Diese Prozesse fiihren zu einer statistischen Unordnung, was zu einer Aufthebung
der Polarisation auf makroskopischer Ebene fiihrt [101,102]. Wird nun ein statisches externes Feld
angelegt, so kommt es zur Ausrichtung der Dipole durch das induzierte Moment [88].
Interaktionen mit Nachbarn oder innerhalb des Molekiils fiihren jedoch zu einer gewissen Triagheit
dieser Umorientierung, wodurch die maximale Polarisation erst zeitverzogert erreicht wird. Dieses
Maximum der perfekten Orientierung entlang des Feldes wird zudem durch thermische
Fluktuationen sowie Molekiilinteraktionen abgeschwicht [103]. Wird das externe Feld nun
schlagartig entfernt, kommt es durch die zuvor beschriebenen statistischen Bewegungen zu einem
ebenfalls zeitabhingigen Abbau der Polarisation. Die Geschwindigkeit dieses Abbaus der
Orientierung wird als Relaxationszeit T definiert und gibt die Zeit an, um auf 36,8 % (1/e) des

urspriinglichen statistischen Zustandes zuriickzukommen [54,102]. [50,54,99]

Die klassische Theorie hierfiir wurde durch Debye fiir ideale polare Fliissigkeiten mit einer
einzelnen Relaxationszeit ohne Interaktionen mit anderen Molekiilen aufgestellt [104]. Diese
Theorie beinhaltet lediglich eine viskose Dampfung der isolierten Dipole wihrend der
Umorientierung durch Reibungen und thermische Fluktuationen, ohne die elektrische
Leitfahigkeit zu berticksichtigen. Abgeleitet davon konnen die folgenden Gleichungen (2.11) bis
(2.13) zur Berechnung der komplexen Permittivitdt sowie dessen Real- und Imaginirteil nach

Debye in Abhangigkeit der Kreisfrequenz w (w = 2mf) beschrieben werden [90,92,103,105].

& — &€

e (w) =€, + -
(@) 1+ iwt

2.11)
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& — Eoo

g'(w)=¢€p +————
(@) 1+ w?t?

(2.12)

(&5 — €x)WT

£'(w) = 1+ w?72

(2.13)

Dabei stellt &, die Permittivitit gegen eine sehr hohe und & bei einer sehr niedrigen Frequenz

relativ zum betrachteten Relaxationsphdnomen dar. Daraus abgeleitet kommt es somit um die
spezifische Relaxationsfrequenz f, (f, = %m’) zu einem stufenweisen Abfall von &', da die hohe

Frequenz des Wechselfeldes die Umorientierung der Dipole mit dem elektromagnetischen Feld

durch Tragheit und interne Reibungen beschrankt (Abbildung 9, links).
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Abbildung 9: Beispielhafter Verlauf des Real- (links) und Imaginarteils (rechts) nach Debye
(durchgezogene Linie) und eines realen Materials (gestrichelte Linie) Uber die Frequenz. In
Anlehnung an [50,88,103,106]

Der Imaginérteil der komplexen Permittivitdt hingegen ist liber die Kramers/Kronig-Relation mit
dem Realteil verbunden und bildet daher einen Peak bei derselben Relaxationsfrequenz aus
[88,90,107]. Molekiile mit erhohter raumlicher Ausdehnung, wie z.B. Polymere, besitzen jedoch
keine einzelnen klar definierten Relaxationszeiten, sondern ein gewisses Spektrum. Ausgeldst
wird dies durch die Vielzahl an internen Freiheitsgraden der Ketten durch Brownsche
Bewegungen, welche stets eine Anderung des Dipolmoments mit sich ziehen [102]. Dieses
Relaxationszeitspektrum ist in Abbildung 9 im Vergleich zu einem idealen Modell nach Debye zu

sehen und fiihrt in beiden Féllen zu einer Verbreiterung der Kurven. [106]

Cole und Cole erweiterten daraufhin auf Grundlage empirischer Erkenntnisse das Debye-Modell

um den Parameter a (Gleichung (2.14)) [103,108].

& — &

: =l t T
elw)=¢ 1+ iwt)l-@

(2.14)
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Dieser gibt die Breite der Relaxationszeitverteilung an und wird oft als Cole-Cole-Parameter
bezeichnet. Wie im Vergleich zu Gleichung (2.11) zu erkennen ist, ergibt sich bei @ = 0 das Modell
nach Debye mit nur einer einzigen Relaxationszeit. In realen Systemen fiihren Heterogenitit und
molekulare Interaktionen zu einer Abweichung des idealen Relaxationsverhalten und somit zu
einer Erhohung von a. Auch dieses Modell besitzt jedoch gewisse Einschrankungen. Zunachst
wird hierbei von einer symmetrischen Verteilung der Relaxationszeiten iiber die Frequenz
ausgegangen. Des Weiteren wird nur eine einzige Relaxationszeit betrachtet sowie Koppelungen
zwischen molekularen Bewegungen oder zwischen Relaxationsprozessen nicht beriicksichtigt. Je
nach Polymer und den zu betrachtenden Relaxationsprozessen konnen so Abweichungen
entstehen. Daher wurde das Modell durch Cole-Davidson oder Havriliak-Negami jeweils

weiterentwickelt, was jedoch die Komplexitdt in der Anwendung erhoht [88,90].

Wie zuvor beschrieben, entstehen permanente Dipole durch die unterschiedlichen Partialladungen
innerhalb eines Molekiils. Im Fall von Polymeren konnen diese je nach molekularer Struktur in
drei Typen unterteilt werden, welche sich durch ihre Positionierung in Relation zur Hauptkette

unterscheiden (Abbildung 10). [90,106,109]

Type A Type B Type C

ANEATNAY

Abbildung 10: Abbildung der drei moglichen Anordnungen von Dipolen (orange Pfeile) in
Relation zur Hauptkette des Polymers (graue Linie). In Anlehnung an [90,106,109]

Die erste Variante stellt der Typ A dar, bei dem die Dipole parallel zur Hauptkette des Polymers
liegen. Durch die direkte Einbindung in die Hauptkette wird die Mdglichkeit zur Orientierung
stark durch die allgemeine Kettenbeweglichkeit bestimmt und ist allgemein eher eingeschrankt.
Typ B hingegen beschreibt Polymere mit kurzen Seitenketten, welche fest mit der Hauptkette
verbunden sind und somit direkt durch die Beweglichkeit der Kettensegmente beeinflusst werden.
Viele synthetische Polymere konnen dem Typ B zugeordnet werden, wobei es oftmals auch zur
Kombination aus A und B kommt. AbschlieBend gibt es zudem noch Vertreter des Typ C, bei dem
die Dipole an ldangeren und flexiblen Seitenketten positioniert sind und damit eine erhohte
Beweglichkeit aufweisen. Die Grenzen zwischen Typ B und C sind hierbei jedoch nicht klar

definiert [90,106,109]

Fiir das Gesamtsystem eines Polymers spielen zudem die Interaktionen auf molekularer Ebene

eine entscheidende Rolle. Die moglichen Bewegungen einer Polymerkette konnen auf drei
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GroBenskalen definiert werden, welche die Beweglichkeit und damit die Relaxationszeit vorgibt.
Auf unterster Ebene konnen Fluktuationen entlang einzelner monomerer Einheiten oder der
Rotation kurzer Seitenketten im Wechselfeld entstehen. Sind mehrere monomere Einheiten
betroffen, so wird dies als segmentale Bewegungen definiert, welche zudem fiir den Glasiibergang
der Polymere verantwortlich ist. Auf grofSter Ebene kommen Bewegungen der kompletten Kette,
limitiert durch dessen virtuelle Rohre der Verschlaufungen, zum Tragen. Diese stehen in direkter

Korrelation zu den rheologisch-viskoelastischen Eigenschaften. [106]

Wie zuvor muss hierbei zwischen amorphen und teilkristallinen Polymeren unterschieden werden.
Erstere besitzen iliber das gesamte Volumen homogene Eigenschafen und konnen bis zu drei
unterschiedliche Relaxationsarten aufweisen. Bei sehr niedrigen Frequenzen kann es zudem noch
einen reinen Leitfdhigkeitsanteil im Imaginérteil €” geben, welcher umgekehrt proportional zur

Frequenz w ansteigt und in direkter Relation zur Leitfahigkeit o steht (Gleichung (2.15)). [106]

g =— (2.15)

Dieser Anteil wird zudem durch einen Korrekturparameter s beeinflusst, welcher fiir ohmsche
Widerstinde ohne Maxwell-Wagner-Polarisation s = 1 ergibt. Aufgrund des Isolationsverhaltens
normaler Polymere trigt dieser Anteil nur bei Frequenzen von typischerweise unter 1 Hz

signifikant zum Gesamtergebnis bei. [106]

Die drei reinen Relaxationsphdnomene fiir amorphe Polymere teilen sich nach aufsteigender

Frequenz in @', @ und g auf, wie in Abbildung 11 zu sehen ist [105].

o >
Frequenz Frequenz

Abbildung 11: Beispielhafter Verlauf des Real- (links) und Imaginarteils (rechts) eines amorphen
Polymers mit den Relaxationsphdnomenen a’, a und B sowie dem Leitfahigkeitsanteil o bei &"
Uber die Frequenz. In Anlehnung an [90,105,106,110]

Die dielektrische Stirke Ae der Relaxationsphdnomene nimmt dabei typischerweise in der
gleichen Reihenfolge ab, wodurch auch die Hohe der Peaks des Imagindrteils gleichzeitig

abgeschwicht wird.
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a' oder auch ,,normal mode“ Relaxation genannt, kann nur bei Polymeren des Typs A auftreten
und ist der allgemeinen Kettenbeweglichkeit bei sehr niedrigen Frequenzen und erhdhen
Temperaturen oberhalb des Glasiibergangs zugeordnet. Diese entsteht durch Fluktuationen in der
Distanz der Kettenenden zueinander. Das Phdnomen kann ab einem kritischen Molekulargewicht
von M, =~ 10* g mol™? durch die Theorie nach Rouse, analog der Diffusion, beschrieben werden.

Die Relaxationszeit steigt dabei mit dem Molekulargewicht stark an (t~M*1). [111,112]

Mit steigender Frequenz wird zundchst das Limit der a-Relaxation erreicht. Dieses Phinomen
wird durch die mikrobrownschen Bewegungen der Kettensegmente ausgelost und auf
kalorimetrischer Ebene als Glasiibergang bezeichnet [113—116]. Diese Relaxationsart wird
hauptsédchlich durch Typ B Dipole bestimmt, welche transversal zur Kette angeordnet sind und
sich durch rotatorische Fluktuationen bewegen konnen. Die dielektrische Stirke sinkt dabei mit
steigender Temperatur. Der € Peak der a-Relaxation ist dabei breiter iiber die Frequenz verteilt
und zeigt eine eher asymmetrische Form auf, welcher dadurch gut iiber die Modellfunktion von

Havriliak-Negami beschrieben werden kann (Gleichung (2.16)). [90,113,117,118]

& — €

&) =& + TPy

(2.16)
Die beiden Formparameter f und y mit f > 0& Sy <1 beschreiben dabei sowohl die
symmetrische Verbreiterung, analog des Cole-Cole Modells, als auch den asymmetrischen Verlauf
unter- und oberhalb der Relaxationsfrequenz. Die beiden Seiten des &'’ Peaks konnen dabei durch

die jeweiligen Parameter m und n beschreiben werden [90,119].
gl ~™ fir w<1/t mitm = f8 (2.17)
e'~p™ fir w>» 1/t mit n= Sy (2.18)

Die Form der Relaxationsfunktion ist hierbei nicht in Bezug auf eine Verteilung der
Relaxationszeit, sondern eine intrinsische Eigenschaft der Dynamik des Systems. Die Breite des
Relaxationsphdnomens wird hierbei priméir durch die Temperatur, die Kettenstruktur sowie der
Verschlaufungs- oder Vernetzungsdichte beeinflusst. Fiir polymere System liegt n zumeist
zwischen n = 0 und n = 0,5 und weicht damit signifikant von niedermolekularen Materialien mit
n = 1 (Debye-Relaxation) ab [120]. m hingegen liegt zwischen m = 0 und m < 1 und variiert
mit intermolekularer Interaktion. Mit steigender Temperatur nehmen diese Interaktionen ab und m

steigt an. [90,117,118]
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Zuletzt kann bei hohen Frequenzen die f-Relaxation und dessen Peak in €” messbar sein. Diese
basiert auf lokalen Fluktuationen in der Rotation der Dipole von Seitengruppen oder der
Hauptkette. Goldstein und Johari fiihrten einen weiteren Ansatz fiir die Erkldrung der [-
Relaxation ein [121]. Dieser beschreibt das Phdnomen als generisches Merkmal des amorphen
Zustandes, welches durch die intrinsische Struktur des Polymers vorgegeben wird. Die
dielektrische Stirke dieses Relaxationstyps ist fiir Polymere mit Dipolen des Typs B zumeist
deutlich geringer als die der zuvor beschriebenen Relaxationen, erhoht sich jedoch mit
zunehmender Temperatur. Die Form ist weitestgehendes symmetrisch und verengt sich unter

Erwéarmung. [90,106]

Bei manchen Polymeren (z.B. TPU, Polyvinylchlorid (PVC) und Polymethylmethacrylat
(PMMA)) kommt es durch stark miteinander interagierende Gruppen zudem bei hoheren
Temperaturen zu einer Anniherung und teilweise zur Uberlappung der a und -Relaxation, dem

sogenannten af3-Prozess [90].

Als Grundlage der Relaxationsmechanismen von teilkristallinen Polymeren muss zunichst deren
Struktur ndher betrachtet werden. Neben den ungeordneten amorphen Bereichen bestehen
teilkristalline Polymere auch aus geordneten kristallinen Doménen, welche durch die sogenannte
,rigid amorphous phase” (RAP) getrennt werden. Die dielektrischen Eigenschaften von
teilkristallinen Polymeren konnen somit als Mehrphasensystem betrachtet werden. Die geordneten
Kristalllamellen werden dabei zumeist als unbeweglich angesehen und konnen nicht zu
dielektrischen Relaxationen beitragen. An den Grenzflachen besteht zudem die Moglichkeit der
Ladungstrennung, wodurch Effekte der Maxwell/Wagner-Polarisation entstehen konnen. Die
Eigenschaften dieser Systeme miissen grundsitzlich nach Vertreter mit mittlerer (um die 50 %)
und hoher Kristallinitit (liber 80 %) unterschieden werden. Bei hohen Kristallinititen sind die
Kettensegmente in den restlichen amorphen Doménen in der Beweglichkeit stark eingeschrinkt,

was deren Eigenschaften beeinflusst. [122,123]

Fiir niedrige bis mittlere Kristallinitdten bis um die 50 % zeigt der amorphe Anteil ein &hnliches
Verhalten wie in komplett amorphen Polymeren mit a und S jedoch ohne a’-Relaxation auf. Fiir
das Gesamtsystem kommt es aufgrund des unbeweglichen Anteils zu einer Reduktion der
dielektrischen Stirke der f-Relaxation nach einer einfachen volumetrischen Mischungsregel.
Dieses Verhalten zeigt, dass die restliche amorphe Phase nicht durch die kristallinen Bereiche
beeinflusst werden und dadurch komplett zur Orientierung beitragen konnen. Die a-Relaxation
durch die Kettenbeweglichkeit bei niedrigeren Frequenzen wird hingegen stirker durch die

Kristallite eingeschrinkt. Zundchst werden auch hier die dielektrische Stirke sowie die
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Relaxationsfrequenz gesenkt. Zudem kommt es zu einer Verbreiterung des &''-Peaks tiber die
Frequenz. Die a-Relaxation folgt hier keiner einfachen volumetrischen Mischungsregel, sondern
wird mit steigender Kristallinitdt {iberproportional reduziert. Dies wird durch die RAP ausgelost,
welche durch die Ndhe zur kristallinen Phase ebenfalls stark in ihrer Beweglichkeit eingeschréinkt
wird. Anderes als in amorphen Polymeren kommt es hier zu einem Anstieg des dielektrischen

Starke mit der Temperatur aufgrund des abnehmenden Anteils der RAP. [90,122,123]

Fiir teilkristalline Polymere mit iiberwiegend kristallinen Domédnen hingegen sind die
Relaxationsprozesse der amorphen Phase signifikant eingeschréinkt. Die f-Relaxation wird durch
die Beweglichkeit der restlichen amorphen Bereiche sowie Kettensegmente in der Ndhe der
Lamellenoberflachen bestimmt [124,124]. Der a-Prozess wird hierbei durch die molekulare
Fluktuation einzelner Kettensegmente der amorphen Phasen ausgelost und korreliert wiederum
mit dem Glasiibergang. Es entstehen jedoch auch neue Prozesse, welche die Eigenschaften dieser
Polymere bestimmen. Der a.-Prozess innerhalb der Lamellen wird durch die Rotation von

Kettensegmenten hervorgerufen, wodurch die Relaxationsfrequenz durch die Temperatur direkt

beeinflusst wird. [90]

Insgesamt werden die dielektrischen Eigenschaften von Polymeren jedoch primir durch die
deutlich beweglicheren amorphen Bereiche bestimmt. Nur bei sehr hohen Kristallinititen kommt
es zu einem abweichenden Verhalten, welches in Spezialfillen beriicksichtigt werden muss. Der
spezifische Relaxationsmechanismus, welcher zur Interpretation der dielektrischen Eigenschaften
eines Polymers evaluiert werden muss, hingt hierbei stark von der Frequenz des anliegenden
Feldes und der Relaxationszeit ab. Zweiteres wird durch die Beweglichkeit der relevanten Dipole
bestimmt, was flir Polymere durch die Molekiildynamik der Hauptkette wiederum stark von der

Temperatur abhéngt.

Diese spezielle Interaktion von Frequenz und Temperatur ist typisch fiir die dielektrischen
Eigenschaften von Polymeren und wird als Zeit-Temperatur-Superposition (TTS) bezeichnet. Wie
zuvor beschrieben, kommt es bei einer konstanten Temperatur zu einem stufenweisen Abfall des
Realteils &' tiber die Frequenz. Durch eine Erwédrmung erhoht sich die Beweglichkeit der
Polymerketten und der damit verkniipften Dipole. Dies fiihrt zu einer Reduktion der
Relaxationszeit und dadurch zu einer Erhéhung der Relaxationsfrequenz bis zu der der

dielektrischer Beitrag des Mechanismus messbar ist (Abbildung 12, oben). [125-127]
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Abbildung 12: Beispielhafter Verlauf des Real- (links) und Imaginarteils (rechts) der komplexen
Permittivitat eines Polymers Uber die Frequenz (oben) und Temperatur (unten). In Anlehnung an
[87,90,125,128]

Neben dieser Verschiebung fiihren die verstirkten thermischen Fluktuationen durch statistische
Bewegungen der Dipole zu einer Reduktion der dielektrischen Stirke Ae und somit zu einer
Abschwichung des Realteils hin zu niedrigen Frequenzen. Die Temperaturabhidngigkeit der

dielektrischen Stirke kann durch die Debye-Theorie sowie mit der Verallgemeinerung durch

Kirkwood und Frohlich vorhergesagt werden (Gleichung (2.19)) [90,115,129].

1  u?N

Ae=—gt "
® =36, 91TV

(2.19)
Neben der Temperatur T, spielt hier auch die Bolzmann-Konstante kp sowie der
Kirkwood/Fréhlich-Korrekturfaktor g eine Rolle, welcher die statistische Korrelation zwischen
den Dipolen beschreibt. Analog dazu ist auch eine Verschiebung des Imaginarteils mit steigender

Temperatur messbar, welche mit einer Reduktion der Hohe des Peaks einhergeht. [128,130]

Die Auftragung bei definierten Temperaturen iiber die Messfrequenz ist dabei fiir die Evaluation
der Relaxationsphdnomene und der allgemeinen dielektrischen Materialeigenschaften vorteilhatft.
Fiir eine detaillierte Betrachtung des Verhaltens eines Materials unter dielektrischer Erwdrmung
bei konstanter Frequenz ist eine Auftragung mit vertauschten Parametern sinnvoll. Durch die

Superposition mit der Temperatur kommt es unter Erwdrmung des Polymers bei einer
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gleichbleibenden Messfrequenz zundchst zu einem Anstieg des Realteils (Abbildung 12, links
unten). Dieser Anstieg verschiebt sich mit steigender Frequenz hin zu hoheren Temperaturen. Die
umgekehrt proportionale Abhiangigkeit der dielektrischen Stirke mit der Temperatur fiihrt hier
jedoch nicht zur Ausbildung einer Stufe, sondern zu einem abfallenden Kurvenverlauf. Dadurch
kommt es unabhingig von der Messfrequenz zur Anndherung des Realteils bei erhdhten
Temperaturen. Der Verlauf des Imaginérteils tiber die Temperatur ist vergleichbar mit dem Verlauf
iiber die Frequenz. Neben der Verschiebung hin zu héheren Temperaturen, resultieren erhohte
Messfrequenzen in einer Abschwichung der Peak-Hohe, da diese erst bei hoheren Temperaturen

erreicht werden. [55,115,125]

Die Temperaturabhidngigkeit der Relaxationsmechanismen ist dabei nicht konstant und genau
entgegengesetzt der Frequenzabhingigkeit. Die Relaxationszeit der a-Relaxation durch die
Bewegungen der Kettensegmente weist zumeist eine stirkere Abhéngigkeit mit der Temperatur
auf als die der [-Relaxation. Letztere besitzt dabei aufgrund lokaler Bewegungen generell
niedrigere Aktivierungsenergien und wird dadurch weniger durch die Kettenbeweglichkeit
beeinflusst. Diese unterschiedliche Temperaturabhéngigkeit ist der auslosende Faktor fiir die zuvor
beschriebene Anndherung der beiden Mechanismen bei hohen Temperaturen durch den af-
Prozess. Ein weiterer Faktor ist zudem das Aufschmelzen kristalliner Bereiche. Das Aufschmelzen
fiihrt zu einer signifikanten Erhohung der Beweglichkeit der Polymerketten inklusiver der

beteiligten Dipole, wodurch diese zur Polarisation beitragen kénnen. [113,115]

Die dielektrischen Eigenschaften von Polymeren beruhen auf deren molekularen Aufbau und der
Interaktionen zwischen den einzelnen Ketten. Diese enge Verkniipfung mit der allgemeinen
Molekiildynamik verlangt eine detaillierte Betrachtung der Parameter Temperatur und Frequenz.
Daneben zeigt sich, dass bereits im Falle von teilkristallinen Polymeren die Annahme einer
homogenen Phase nicht mehr giiltig ist, was fiir die Interaktion mit dem elektromagnetischen Feld
beriicksichtigt werden muss. Fiir viele Anwendungen kommt es zudem zur Zugabe von Additiven
oder dem Einbringen einer weiteren Phase, z.B. Luft in polymeren Schdumen, um die
Eigenschaften des Polymers weiter anzupassen. Die dadurch entstehenden Mehrphasen-Systeme

werden im folgenden Kapitel betrachtet.

2.4.3. Dielektrische Eigenschaften mehrphasiger Systeme

Die Analyse der dielektrischen Eigenschaften eines heterogenen Mediums aus unterschiedlichen
Phasen verlangt die detaillierte Evaluation mehrerer sich iiberlagernder Phdnomene. Um dies

besser zu verstehen, muss die Interaktion eines Mediums, auch Dielektrika genannt, mit dem
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elektromagnetischen Feld, z.B. innerhalb eines Kondensators, betrachtet werden. Wird eine
Spannung U als Potenzialdifferenz zwischen den beiden Elektroden eines Plattenkondensators
durch eine externe Quelle angelegt, kommt es im vereinfachten Sinne zur Anlagerung von

Ladungstragern (Abbildung 13, links oben). [87,90,131]
+ + + + + + + +

+ Erhéhte
Ladungstrager-
dichte

[ rutt

Polymer - - a - T T T + Polarisation
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Abbildung 13: Schematische Darstellung der Feldverteilung eines Kondensators ohne
Dielektrika, mit Dielektrika und erhdhter Ladungstragerdichte, inklusive Polarisationsfeld des
Dielektrika und als heterogenes Mehrphasensystem mit Feldverschiebung. In Anlehnung an [87]

Das Verhiltnis zwischen der resultierenden Ladung @ auf den Elektroden und der angelegten
Spannung U wird als Kapazitit C bezeichnet. Uber die Fliche des Kondensators A wird dadurch
die dielektrische Verschiebungsdichte D in das Volumen des Dielektrika induziert (Gleichung
(2.20)). [87]

Q = DA (2.20)

D= SOEO (221)
_Q

Bo=o 5 (2.22)

Fiir einen Kondensator im Vakuum (oder ndherungsweise fiir Luft) mit g, ergibt sich somit eine
urspriingliche elektrische Feldstirke zwischen den Platten ohne Dielektrika von E,. Wird nun ein
polarisierbares Medium mit &, > 1 in den Kondensator eingefiihrt, so kommt es zur Ausrichtung
der internen Dipole entgegen dem externen elektrischen Feld [93]. Bei konstanter Spannung erhoht
sich so die Anzahl der Ladungstriger auf den Elektroden durch die Anziehung der umgekehrt
ausgerichteten Dipole, was wiederum in einer Verstirkung der originalen elektrischen Feldstirke

E resultiert (Abbildung 13, rechts oben). Wie zuvor in Kapitel 2.4.1 beschrieben, kommt es durch
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die Polarisation des Dielektrika zur Ausbildung eines dem externen Feld E, entgegengesetzten
Feldes Ep;y,. Die resultierende effektive elektrische Feldstirke E wird dadurch abgeschwicht.
[87,132]

E ES EO - EDlp (2.23)

Fiir ein homogenes Dielektrika, welches das Kondensatorvolumen vollstindig ausfiillt, ist die
Erhohung der urspriinglichen elektrischen Feldstirke E, gleich der Stirke des Polarisationsfelds
Epip. Dies fiihrt zu einer konstanten effektiven Feldstirke E unabhingig von den dielektrischen
Eigenschaften des Dielektrika. Die Feldstirke kann in diesem Spezialfall durch den Quotienten
aus angelegter Spannung U und dem Abstand d der parallelen Platten des Kondensators
vereinfacht berechnet werden. Im Falle einer konstanten Ladung auf den Elektroden ohne extern
angelegte Spannungsquelle kommt es zur Reduktion der effektiven Feldstirke durch die

Einbringung eines Dielektrika. [87,90]

Oftmals befinden sich jedoch zwei oder mehr Phasen im elektromagnetischen Feld innerhalb eines
Kondensators. Die einzelnen Phasen konnen zunéchst in einem vereinfachten Schaltbild als
einzelne homogene Kondensatoren dargestellt werden, solange die Leitfdhigkeit vernachléssigt
werden kann. Diese kdnnen in ihrer Anordnung in zwei verschiedenen Extrema zueinanderstehen

(Abbildung 14). [87,93]
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Abbildung 14: Darstellung der Ersatzschaltbilder einer Reihen- (links) und Parallelschaltung
(rechts) zweier Kondensatoren mit unterschiedlichen Dielektrika. In Anlehnung an [87,133]

Die erste Variante hierbei stellt die Reihenschaltung dar. Die extern angelegte Spannung U teilt
sich hierbei auf die beiden jeweils iiber das Dielektrika abfallenden Spannungen U; und U, auf.
Die Kapazitit des Ersatzkondensators wird durch die Permittivitét €,, dem Abstand d, und die
Fliache A bestimmt. Dessen elektrische Feldstirken E, wird durch das Verhéltnis der Kapazitit des
Kondensators zum Gesamtsystem bestimmt. Fiir ein System mit zwei Dielektrika, wie in

Abbildung 14, kann die Feldstirke jeweils mittels Gleichung (2.24) berechnet werden. [87]
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Die effektive Feldstirke wird neben den Abstinden somit primédr durch das Verhiltnis der
Permittivitdt der beiden Dielektrika zueinander bestimmt. Grund hierfiir ist die allgemeine
Erhohung der urspriinglichen elektrischen Feldstirke E, durch die beiden Dielektrika mit der

lokalen Uberlagerung des Polarisationsfeldes E pip- Dies fiihrt zu einer Reduktion der effektiven

Feldstirke E, in dem Volumen des Mediums mit hoher Permittivitit und einem umgekehrten

Verhalten in zweiterem. [87]

Das zweite Extrema der Anordnung der beiden Kondensatoren des Ersatzschaltbildes ist die
Parallelschaltung. Hierbei liegt eine konstante elektrischen Feldstérke E iiber beide Bereiche an,
da die ungleichmiBige Verteilung der Ladungstriger sich mit der Uberlagerung des
Polarisationsfeldes ausgleicht. [87]

Fiir geometrisch komplexere Systeme entsteht so zumeist ein gemischtes Verhalten zwischen den
beiden Extrema. Zudem ist die komplette rdumliche Trennung zwischen den Phasen
(Kondensatoren des Ersatzschaltbildes) stark vereinfacht. In realen Systemen kommt es durch
geometrische Effekte und Unterschiede in der Permittivitit zur Verzerrung des
elektromagnetischen Feldes durch das Brechungsgesetz. Wie in Abbildung 13 (links unten)
schematisch dargestellt, werden dadurch die Feldlinien in parallel dazu gerichteten Bereichen mit

erhohter Permittivitdt gebiindelt. [51,87,93,134]

Die Interaktion eines heterogenen Mehrphasensystems mit dem elektromagnetischen Feld wird
somit von einer Vielzahl an globalen und lokalen Effekten beeinflusst, welche sich Uberlagern und
dadurch dessen extern messbare dielektrische Eigenschaften signifikant beeinflussen. An den
Réndern des Kondensators kommt es zudem zu einer Verzerrung des Feldes durch den
sogenannten ,,fringing field“-Effekt [51]. Je nach Verhiltnis der Elektrodenfliche zur deren
Abstand muss dieser Effekt in der Analytik und Anwendungen in Randbereichen beriicksichtigt
werden. [93]

Fiir Systeme mit freien Ladungstréigern in der einen Phase und einer zweiten isolierenden Phase
konnen Polarisationseffekte an den Grenzflachen durch eine Ladungstrennung (Maxwell-Wagner-
Sillars Relaxation) auftreten [135]. Dies sind oftmals in ihrer Stirke dem rein dipolaren Vertreter
deutlich iiberlegen, treten jedoch meistens bei deutlich niedrigeren Frequenzen durch die

rdaumliche Charakteristik auf [90]. [126,136]
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Fiir eine einfachere Betrachtung der Vorgidnge innerhalb eines Mehrphasensystems und dessen
Interaktion mit der Umgebung wird das Konzept des effektiven Mediums genutzt [137]. Die
Vereinfachung erlaubt die Betrachtung des komplexen Systems als ein effektives Medium mit

homogenen reprisentativen Eigenschaften (eqpf = e,¢f — jeosr) [137]. Diese Eigenschaften

werden primdr durch die Permittivitit der Teilvolumina sowie deren geometrische Anordnung
beeinflusst. Die Vereinfachung ist jedoch nur fiir den Fall giiltig, dass die Wellenlédnge des
elektromagnetischen Feldes deutlich groBer (ca. Faktor 10) als die Dimension der Inhomogenitéten

des Mehrphasensystems ist [132,137,138]. [93]

Die dielektrischen Eigenschaften eines Zweiphasensystems konnen zunédchst durch die beiden
Extrema aus Abbildung 14 eingegrenzt werden. Fiir eine reine Parallelschaltung kommt es durch
die homogene elektrische Feldstirke in beiden Volumina zur maximalen Permittivitdt des

effektiven Mediums €57 mqy. Diese kann dabei durch eine einfache Mischungsregel aus den

volumetrischen Anteilen f, und der jeweiligen Permittivitit &, berechnet werden (Gleichung

(2.25)). [93,133,134]

Eeffmax = f1€61 + f2€2 (2.25)

Im Gegensatz dazu fiihrt die Reduktion der elektrischen Feldstirke fiir die Phase mit erhohter
Permittivitit in der Reihenschaltung zu einem untervolumetrischen Einfluss auf die dielektrischen
Eigenschaften des effektiven Mediums. Dieser Fall stellt das untere Limit dar und kann mittels

Gleichung (2.26) bestimmt werden. [93,133,134]

£1&

oot ot 226

Eeff,min =

Die absoluten Grenzen, auch Wiener Grenzen genannt, stellen die Limits fiir Mehrphasensysteme

unabhingig von der Art der Mischung dar und sind in Abbildung 15 dargestellt [132,134].
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Abbildung 15: Beispielhafter Verlauf der effektiven Permittivitat eines Polymerschaums iber den
Volumenanteil eingegrenzt durch die Parallel- und Reihenschaltung

Fiir makroskopisch isotrop verteilte Einschliisse in einer Matrix konnen die Grenzen weiter
eingeengt werden. Diese urspriinglich fiir die Beschreibung der magnetischen Permeabilitdt durch
Hashin und Shtrikman eingefiihrten Grenzen basieren auf einer energetischen Betrachtung. Je nach
dem Verhiltnis der Permittivitét (¢; und &,) der beiden Phasen entsteht daraus die obere und untere

Grenze (Gleichungen (2.27) und (2.28)). [139]

_ h
effa =& T 1 2 (2.27)
g —& ' 3&,

P [ S
eff.b — €1 1 _,.L (2.28)
& —& 34

Neben der Einordnung der Permittivitit des effektiven Mediums innerhalb definierter Grenzen,
wurde eine Vielzahl an Mischungsregeln zur exakten Vorhersage der Permittivitdt entwickelt. Fiir
Einschliisse in einer Matrix konnen zunichst drei iibliche Mischungsregeln aufgelistet werden.

[90,131,137,140]

& — &
Maxwell-Garnett Eeff = e+ 3f¢ 2.29
axwell-Garne eff = €+ 3f¢e e+ 26, — f(& — £) (2.29)
£, — & g —¢
Bruggeman (1-)— R f— =0 (2.30)

Ee + deff & + deff
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,,Coherent potential* Eoff = et f(&i — &) (2.31)
Die Betrachtung nach Maxwell-Garnett erlaubt dabei eine ungleichméBige GroBenverteilung von
klar definierten sphérischen Einschliissen und ist konsistent iiber die komplette Bandbreite an
volumetrischem Anteil f. Im Gegensatz dazu, ist fiir die symmetrische Mischungsregel nach
Bruggeman, auch Polder-van Santen [141] oder de Loor [142] Regel genannt, keine Definition
eines Einschlusses und einer Matrix notwendig. Die Mischungsregel ist somit symmetrisch in der
Zuordnung der beiden Phasen und unabhéngig von deren Form und Orientierung. Eine weitere
bekannte Betrachtung von Zweiphasensystemen mit sphéirischen Einschliissen stellt die ,,Coherent
potential“ Formel (Gleichung (2.32)) aus dem Bereich der Wellenausbreitung dar. Diese
beriicksichtigt die Wechselwirkung zwischen den Phasen. Alle drei Modelle flihren hierbei zu

gleichen Ergebnissen fiir verdiinnte Systeme mit f <« 1. [137,140]

Die zuvor beschriebenen Mischungsregeln konnen fiir isotrop verteilte sphirische Einschliisse in
einer homogenen Matrix durch eine allgemeine Formel beschrieben werden. [93]
Eeff — e € — e

Allgemeine Formel =f 2.32
& Eoff + 260 + V(eors — €0) & + 2, + v(eers — &) (2.32)

Der dimensionslose Parameter v wird dabei durch die Geometrie der Einschliisse und deren
Wechselwirkungen zueinander beeinflusst. Je nach v entstehen so die drei zuvor genannten
speziellen Regeln. Daneben wurden auch Mischungsregeln fiir elliptische, nadelférmige,

plattchenformige oder periodisch angeordnete Einschliisse entwickelt. [93]

Eine weitere Art der Mischmodelle stellt die Klasse der ,, power-law “-Anndherungen dar. Diese
beruhen auf der linearen Mischungsregel mit einer Erweiterung um den Exponenten a (Gleichung

(2.33)). [131,137]
gorr = f& + (1 — f)ed (2.33)

Die Art der Mischungsregeln wird zumeist fiir Mischungen mit sphérischen Einschliissen in
periodischer Anordnung genutzt, kommen jedoch bei hohen Anteilen an Einschliissen und bei dem
Kontakt derer an ihre Grenzen. Bekannte Vertreter hierbei ist die Varianten nach Birchak [143]

(a = 1/2) sowie nach Looyenga [131] (a = 1/3).

Neben natiirlichen mehrphasigen Materialien wie Schnee, Gestein, biologisches Gewebe und

Holz, wurden Mischungsregeln auch fiir die Beschreibung der Permittivitdit von Polymeren
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angewandt [93,140]. Beispielsweise erlaubt dies die Analyse von Polymerblends, kristallinen
Bereichen und gefiillten Systemen als effektives Medium sowie deren Homogenitdt durch

vorangegangene Prozessparameter [90].

Stradt et al. [133] untersuchten zudem die dielektrischen Eigenschaften von Extrusionsschaum
aus Polyethylen in einem breiten Frequenzbereich von 600 Hz bis 11,2 GHz. Die Ergebnisse
bewegten sich dabei innerhalb der Wiener Grenzen. Die zunehmende Orientierung der elliptischen
Zellen senkrecht zur elektrischen Feldrichtung fiihrte hierbei zu einer Anndherung an die untere

Grenze fur hohere Porositit.

Auch Schiume aus Polyethylennaphthalat (PEN) [144] und Polyvinylidenfluorid (PVDF) [145]
wurden bereits untersucht. Die experimentellen Ergebnisse zeigten in beiden Fillen eine gute
Ubereinstimmung mit der Mischungsregel nach Bruggeman auf. Auch im Bereich der
Partikelschiume wurden Untersuchungen getitigt, welche auf eine Ubertragbarkeit der zuvor

beschriebenen Mischungsregeln hindeutet [146,147].

Die dielektrischen Eigenschaften von Mehrphasensystemen basieren auf der komplexen
Uberlappung von mehreren globalen und lokalen Phinomenen und kénnen durch eine Betrachtung
als effektives Medium beschreiben werden. Grundlage hierfiir sind verschiedenen
Mischungsmodelle, welche sich primér durch die geometrische Anordnung der Phasen sowie
durch deren Interaktion unterscheiden. Unabhéngig von dem zu untersuchenden Werkstoff ist die
Auswahl der passenden Analyse-Technologie entscheidend fiir die Generierung von qualitativ

hochwertigen Daten.

2.4.4. Analyse mittels Impedanzspektroskopie

Die Untersuchung der Interaktion eines Mediums im elektromagnetischen Wechselfeld verlangt
die spezifische Auswahl der passenden Analysemethode. Zur Bestimmung von dielektrischen
Eigenschaften wird sich hierbei oft des Parameters der Impedanz Z* bedient. Analog zur
Permittivitit £* ist auch die Impedanz durch die Abhingigkeit der Frequenz komplexwertig und

besitzt einen Real- und Imaginér-Teil (Gleichung (2.34)). [96]
Zr=7"—jz7" (2.34)

Die Untersuchung dieses Parameters iiber einen breiten Frequenzbereich wird
Impedanzspektroskopie genannt und stellt ein zentrales Werkzeug fiir die Evaluation von

elektrischen und elektrochemischen Systemen dar [148]. Diese Analysetechnik schafft die
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Verbindung zwischen dem Verhalten eines realen Systems mit einem idealisierten
Ersatzschaltkreis, was die Berechnung der tatsdchlichen Materialeigenschaften ermdglicht. Die
Impedanz eines Plattenkondensators kann hierbei in Abhéngigkeit der Frequenz f durch dessen
urspriingliche Kapazitit C, und die komplexe relative Permittivitit &, des Dielektrika berechnet
werden (Gleichung (2.35)). [107,149]

Z* = ; (2.35)

j2nferCy

Die urspriingliche Kapazitit des Plattenkondensators ohne Dielektrika wir dabei durch die
Gleichung (2.36) in Abhdngigkeit der Permittivitidt von Vakuum &, sowie der Fliche 4 und dem
Abstand d definiert. [107,149]

A
Co= e (2.36)

Fiir ausreichend kleine Abstéinde d im Verhiltnis zu A%° kénnen ,,fringing field“-Effekte hierbei
vernachldssigt werden [149]. Unter Berlicksichtigung einer definierten Geometrie der Messzelle
kann so durch das passende Ersatzschaltbild auf die dielektrischen Eigenschaften des zu

untersuchenden Materials zuriickgerechnet werden.

Wie oftmals in der Analyse von Materialeigenschaften, gibt es auch in der Impedanzspektroskopie
eine Bandbreite an verschiedensten Messtechniken. Neben deren Genauigkeit, Impedanz-Limits
und Handhabung lassen sich diese primér in den abdeckbaren Frequenzbereichen einordnen. Fiir
die Analyse von Materialien und Komponenten im Radiowellen-Bereich (ca. 106 — 10° Hz)
werden besonders die (RF) I-V sowie die Netzwerkanalyse-Methode genutzt. Letztere erlaubt
dabei Messungen iiber einen breiten Frequenzbereich mit einem unteren Limit von ca. 5 Hz und
guter Genauigkeiten bei Messungen nahe der charakteristischen Impedanz. Die Methode verlangt
jedoch eine erneute Kalibrierung bei einem Wechsel der Frequenz und ist eingeschrinkt in dem
messbaren Impedanz-Bereich. Die (RF) I-V Methode hingegen zeigt eine hohe Genauigkeit (ca.
1 %) in einem breiten Impedanz-Bereich fiir hohe Frequenzen von 1 MHz bis zu 3 GHz und stellt

daher die bevorzugte Messmethode fiir RF-Komponenten in diesem Frequenzbereich dar. [90,150]

Die I-V Methode basiert dabei auf der Berechnung der Impedanz eines unbekannten Bauteils durch
die gemessene Spannung und die indirekte Stromstérke {iber einen bekannten internen Widerstand.
Die RF I-V Version ist dabei eine spezielle Variante mit einem Impedanz-angepassten (50 £2)
Messkreis und einem koaxialen Testanschluss fiir prazise Messungen bei erhohten Frequenzen.

[90,150]
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Die hohen Messfrequenzen verlangen die Beriicksichtigung von parasitiren Fehlern
(Induktivitdten und Kapazititen) durch Kabel und anderen Bauteilen der Messtechnik [148]. Dies
kann durch die verbesserte Abschirmung der Koaxialkabel nur bedingt unterdriickt werden,
wodurch eine Kompensation notwendig ist [116]. Fiir die genutzte Messmethode eignet sich die
sogenannte ,, open/short/load“ (OSL) Kompensation [151]. Die spezielle Art erlaubt prizise
Messungen, bei denen eine Modellierung durch ein einfaches Ersatzschaltbild nicht mdglich ist.
Neben dem zu untersuchenden Material (,, device under test“ DUT), miissen hier auch Messungen
im offenen Zustand, unter Kurzschluss sowie mit einem bekannten Material durchgefiihrt werden.
Die unbekannten Einfliisse werden hierbei durch ein Viertor-Modell repréisentiert, wodurch die
tatsdchliche Impedanz des DUT Zpyr aus der gemessenen Zypyr durch Gleichung (2.37)
bestimmt werden kann. [150]
_ @us = Zmupur) Zur = Zmo)

but (ZMDUT - ZMO)(ZMS - ZML) T

Zur Berechnung werden zudem die Impedanzen der gemessenen ,,open* Zyo, ,,short* Zy¢ und
load” Zy; sowie die tatsdchliche Impedanz des bekannten ,load” Zy, benotigt. Diese
fortgeschrittene Kompensation ermoglicht zudem die Nutzung selbstgebauter Messzellen fiir
spezielle Anwendungen und Materialien. Auch Analysen unter erhdhten Temperaturen innerhalb

eines Ofens konnen durch solch einen Messaufbau realisiert werden [47,49].

Dieses Kapitel zeigt die komplexen Interaktionen zwischen den Materialien innerhalb eines
Kondensators mit dem elektrometrischen Wechselfeld. Gerade lokale Effekte konnen nicht durch
herkdmmliche analytische Berechnungen aufgelost werden und verlangen rechnergestiitzte
numerische Losungen durch Simulationsmodelle. Grundlagen der Simulationsmodelle und
Moglichkeiten ihres Einsatzes fiir die Betrachtung und Vorhersage des Radiowellen-

Verschweiflens werden im folgenden Kapitel betrachtet.

2.5. Simulative Abbildung des Prozesses

Die simulative Abbildung von realen Prozessen erlaubt erweiterte und neuartige Einblicke in die
Interaktionen von Einzelsystemen. Diese basieren auf mathematischen Modellen, kdnnen jedoch
aufgrund der hohen Komplexitit und durch teilweise nicht-linearen Eigenschaften nicht oder nur
begrenzt durch analytische Formeln berechnet werden. Im folgenden Kapitel werden daher die

Grundlagen der numerischen Simulation, genauer der Finite Elemente Methode, sowie deren
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Anwendung zur Losung elektro-thermischer sowie mechanischer Probleme im Hinblick auf den

RF-Prozess nidher beleuchtet.

2.5.1. Grundlagen der Finite Elemente Methode

Die Losung realer physikalischer Problemstellungen verlangt die Uberfiihrung in dquivalente
mathematische Systeme, welche durch differentielle oder integrale Gleichungssysteme
beschrieben werden. Fiir einfache Prozesse konnen diese analytisch gelost werden, um ein exaktes
Ergebnis zu erhalten. Die meisten realen Systeme sind jedoch von komplexer Natur oder
beinhalten nicht-lineare Materialeigenschaften, was eine analytische Losung unmdglich macht.
Hierfiir wurden verschiedene numerische Methode entwickelt, welche die Losung von komplexen

Systemen mit einer ausreichenden Genauigkeit berechnen kdnnen. [152]

Die Grundlagen dieser Art der Problemlosung wurden 1943 im Bereich der Luft- und Raumfahrt
erstmals fiir die Berechnung der strukturellen Eigenschaften von Bauteilen eingefiihrt [152]. Der
Kerngedanke dieser Technik war dabei die Diskretisierung eines kontinuierlichen Korpers in
individuelle Teilstlicke, welche das Ausgangsbauteil in ithrer Summe und Interaktion miteinander
reprasentieren. Diese sogenannten finiten Elemente werden durch Knotenpunkte definiert. Die
numerische Losung der jeweiligen physikalischen Zielgroe wird dabei zunéchst nur fiir diese
Punkte berechnet und anschlieBend fiir das Volumen des individuellen Elements zur
kontinuierlichen Ergebnisdarstellung interpoliert [153]. Zusammen mit immer weiter steigender
Rechenleistung ermdglicht diese Herangehensweise eine zeit- und kosteneffiziente Alternative zu
realen Tests. Gerade im Bereich des Ingenieurwesens ist die numerische Simulation in einem
breiten Anwendungsfeld ein essenzielles Werkzeug zur Optimierung von Prozessen und

Produkten. [154,155]

Grundlegend kann zwischen zwei numerischen Verfahren zur Losung der partiellen
Difterentialgleichungen unterschieden werden. Die Finite Differenzen Methode (FDM) basiert auf
der Einteilung des Volumens in ein regelmiBiges Gitter [156]. Die dariiber aufgestellten
Differenzialgleichungen kdnnen direkt berechnet werden. Die Variante findet zum Beispiel Einsatz
in der Fluiddynamik und bei einfachem Warmetransport. Daneben ist die FDM jedoch beschrénkt
auf simple Geometrien und auch Randbedingungen. Die Finite Elemente Methode hingegen ist
hochgradig flexibel fiir nahezu alle physikalischen Problemstellungen und bietet eine hohe
Genauigkeit der Losungen auch bei komplexen Systemen. Wie durch den Namen bereits
vorgegeben, wird das Volumen hierbei in individuelle Elemente aufgeteilt, welche durch ein

globales Gleichungssystem verbunden sind. Die FEM ist daher die bevorzugte Variante fiir ein
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breites Anwendungsfeld und ermdglicht zudem die Kombination von mehreren physikalischen

Problemen. [152,153]

Vor der eigentlichen Simulation muss zunéchst das geometrische Modell in Anlehnung an das reale
Objekt gebildet werden. Dieses ist entweder zwei- oder drei-dimensional und wird zumeist mittels
rechnergestiitzter Konstruktion (CAD) geschaffen. Auch die Definition der Problemstellung muss
im Voraus durchgefiihrt werden, um neben der spezifischen Modellbildung auch eine
zielgerichtete Analyse der Ergebnisse zu ermdglichen. Das allgemeine Vorgehen zur numerischen
Losung mittels FEM kann anschlieBend in drei hauptsdchliche Schritte unterteilt werden

(Abbildung 16). [157]

Problemdefiniton =~ CAD-Modell Anpassung des Modells
m— e e e e e e e e m e e e e, — - —— -
| | v .
o I
Pra-Prozessor
Berechnung Post-Prozessor
Grundlegende Gleichungen (Physik)
— Gleichungsaufstellung — Ergebnisinterpretation
Diskretisierung Materialdaten
Gleichungslésung durch ,solver” Ergebnisvalidierung
Rand- und

Anfangsbedingungen Lasten

Abbildung 16: Schematischer Ablauf der FEM. In Anlehnung an [154,158,159]

Vor der mathematischen Berechnung des Gleichungssystems muss das Simulationsmodell
aufbereitet werden, um eine moglichst nahe Abbildung des zu untersuchenden Prozesses zu
gewihrleisten. Entscheidend hierbei ist zunédchst die Auswahl der passenden Physik. Dies gibt
zundchst die sogenannte Feldvariable vor, nach der das Gleichungssystem anschlieBend aufgelost
wird [153]. Im Falle eines Warmetiibertragungs-Problems wére dies z.B. die Temperatur. Die
Auswahl der physikalischen Fragestellung gibt zudem die grundlegenden Gleichungen vor, auf
deren Basis die Berechnung durchgefiihrt wird. Anschlieend wird das kontinuierliche Volumen
in individuelle finite Elemente diskretisiert. Fiir dreidimensionale Modelle werden hierbei
hauptsichlich Tetraeder und Hexaeder genutzt [159]. Die Genauigkeit der Ergebnisse steigt dabei
mit einer feineren Vernetzung, was jedoch auch die Rechenzeit signifikant ansteigen lédsst [160].
Gerade in Bereichen mit hohen Anderungen der Feldvariable auf engem Raum, wie z.B. der
Spannung in Kerben, werden kleinere Elemente (h-Typ) oder Polynome hoherer Ordnung (p-Typ)
benétigt, um die lokalen Vorgidnge akkurat abbilden zu koénnen [154,161]. Moderne
Simulationsprogramme bieten oftmals auch die Mdglichkeit einer automatischen adaptiven
Verfeinerung des lokalen Netzes auf Grundlage des vorherigen Losungsschrittes. Dieses Vorgehen
verlangt mehrere Durchldufe der Berechnung, diese sind jedoch durch das allgemein grobere Netz

jeweils deutlich effizienter, da der gesamte Rechenaufwand nur leicht durch lokale Verfeinerungen
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erhoht wird [161]. Die Verkniipfung des virtuellen Volumens mit dem realen Werkstofts erfolgt
iiber das Materialmodell [154]. Dieses beinhaltet die essenziellen Eigenschaften des Materials zur
Losung der zuvor definierten Physik. Auch nicht-lineare Eigenschaftsprofile, wie z.B. eine
Abhingigkeit der Warmeleitfahigkeit von der Temperatur, konnen hier hinterlegt werden. Die
griindliche Auswahl eines akkuraten Materialmodells innerhalb der Systemgrenzen ist dabei
entscheidend fiir eine qualitativ hochwertige Losung der Problemstellung. Bevor die Berechnung
gestartet werden kann, miissen abschliefend noch die Rand- und Anfangsbedingungen sowie
extern aufgebrachten Lasten definiert werden [158]. Randbedingungen definieren dabei die
Grenzen des Systems iiber die keine Berechnung stattfindet. Diese kdnnen in die drei Typen
Dirichlet (Vorgabe eines definierten Wertes der Feldvariable, z.B. Temperatur), Neumann
(Vorgabe von Fliissen oder Ableitungen der Feldvariable, z.B. Wirmestrom) und Cauchy
(Kombination der beiden vorherigen, z.B. Konvektion) eingeteilt werden [161].
Anfangsbedingungen hingegen beschreiben die Systemeigenschaften zu Beginn speziell fiir
dynamische oder transiente Simulationen. Die Lasten werden durch das repriasentative Realsystem
vorgegeben und dem Modell durch einzelne Knotenpunkte oder als Verteilung iiber mehrere

iibertragen. [153,155,162]

Das finale Simulationsmodell mit allen notwendigen Informationen kann nun numerisch geldst
werden. Hierzu werden die grundlegenden Gleichungen fiir jedes finite Element durch die
schwache Formulierung und Interpolation in die jeweilige Elementmatrix zur Berechnung
tiberfiihrt [153]. AnschlieBend werden die lokalen Matrizen in ein globales Gleichungssystem
iiberfiihrt, welches fiir die Feldvariable durch sogenannte ,, Solver“ geldst wird. Diese ,, Solver

konnen je nach Problemstellung direkt, interaktiv oder nichtlinear sein. [155,162,163]

Fir die Verwertung der Ergebnisse einer FEM-Simulation wird abschlieBend noch eine
Interpretation und Validierung benétigt (Post-Prozessor). Dabei werden die jeweiligen Werte
visuell aufgearbeitet und auf Plausibilitdt gegeniiber analytischer Ldsungen oder realen
Experimenten gepriift. Sind die Ergebnisse unzureichend in Genauigkeit oder erscheinen
unplausibel, so kann das Modell angepasst und die Berechnung wiederholt werden [158].

[154,159]

2.5.2. Elektro-thermische Simulation

Die numerische Betrachtung der dielektrischen Erwdrmung beruht auf der Koppelung einer
elektromagnetischen mit einer thermischen Simulation und wird standardméBig mittels FEM

durchgefiihrt. Elektro-thermische Simulationen finden z.B. hédufig Anwendungen in der
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Sterilisation von Lebensmitteln [164,165]. Multiphysikalische Simulationen dieser Art laufen stets
iterativ in mehreren Schleifen ab. Zumeist werden zunichst die elektromagnetischen Felder
berechnet, wobei der magnetische Anteil zumeist fir diese Art der Problemstellungen
vernachlédssigt werden kann. Diese Felder basieren auf der Grundlage der Maxwell-Gleichung

(Gleichung (2.38)), welche als Feldvariable jeweils entweder das elektrische Potential ¢ (statisch)

oder die elektromagnetische Feldstarke E (dynamisch) besitzt. [166,167]
VX (uVXE) —k2E =0 (2.38)

Die elektrische Feldstirke wird durch die Wellenzahl im freien Raum k,, der relativen
Permeabilitit u, sowie der relativen Permittivitit &; bestimmt. Uber die dielektrischen
Eigenschaften der Materialien konnen so in Abhéngigkeit der lokalen elektromagnetischen
Feldstérke die dissipierte Energie in Form von Warme kalkuliert werden (Gleichung (2.1)). Dies
wird anschlieBend als intrinsische Warmequelle Q zusammen mit der lokalen Ausgangstemperatur
der nachgelagerten thermischen Simulation libergeben. Auch die thermische Simulation wird von
einer grundlegenden Gleichung (Gleichung (2.39)) mit der Temperatur T als Feldvariable

mathematisch beschrieben.
oT
pC, i VX (kVT)—Q =0 (2.39)

Entscheidend hierbei ist neben der Dichte des Materials p und der spezifischen Warmekapazitét
C, auch die thermische Leitfahigkeit k. Die thermischen Ergebnisse werden anschlieBend iterativ
der elektromagnetischen Simulation erneut iibergeben und die Schleife wird wiederholt bis die

zuvor definierte Konvergenzkriterien erfiillt sind [168].

Neben einem iterativen ,, Solver” sind zudem temperaturabhingige Eigenschaften des
Materialmodells notwendig, um akkurate Ergebnisse unter steigenden Temperaturen zu
generieren. Gerade bei multiphysikalischen Simulationen kann eine adaptive Netzverfeinerung

hilfreich sein, um sowohl den Fehler als auch die notwendigen Rechenzeiten zu minimieren [160].

Eines der weitverbreitetsten konventionellen Simulationsprogramme zur Ldsung
multiphysikalischer Problemstellungen ist COMSOL Multiphysics® der COMSOL Inc.
(Stockholm, Schweden) [167,169]. Das Programm ermdoglicht dabei eine einfache Koppelung der
unterschiedlichsten Simulationen und wurde bereits zur Untersuchung der dielektrischen

Erwdrmung von pordsen Strukturen und polymeren Schiumen eingesetzt [170,171]. Auch im
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Bereich der Partikelschdume wurden bereits erste numerische Simulationen mit COMSOL

Multiphysics® durchgefiihrt.

Feng et al. [172] sowie Calles-Arriaga et al. [173] untersuchten zum Beispiel die Erwdrmung und
dadurch das Aufschdumen von mit Treibmittel beladenem Granulat aus Polyetherimid (PEI)
respektive PS mittels Mikrowellen-Technologie. In beiden Fillen konnte die dielektrische

Erwédrmung tiber die Zeit abgebildet und vorhergesagt werden.

Schneider et al. [48] wiederum simulierten die dielektrische Erwérmung von bereits geschaumten
EPS-Partikeln in einem stark vereinfachten RF-Prozess. Die sonst unpolaren Partikel wurden
hierbei mit einer Beschichtung aus polarem Polyvinylalkohol (PVOH) versehen und rein simulativ
unterschiedliche Schichtstirken sowie Partikeldurchmesser verglichen. Die Beschichtung fiihrt zu
einer verstirkten Erwidrmung der Partikeloberflichen, wobei weder die Interaktion mit dem
Werkzeug noch sonstige geometrische Effekte oder eine realititsgetreue Anordnung der Partikel

in der Schiittung unter Kompression berticksichtigt wurden.

2.5.3. Mechanische Simulation

Wie eingangs beschrieben, wurde die FEM erstmals zur Losung von strukturellen Problemen
entwickelt, was bis heute eine der hauptsidchlichen Anwendungsfelder ist. Analog zur
elektromagnetischen und thermischen Simulation wird das mechanische Modell ebenfalls durch
grundlegende Gleichungen mathematisch definiert. Hierbei ist jedoch ein Satz an Gleichungen
notwendig, welche in Kombination das strukturelle Verhalten des Korpers beschreiben.
Entscheidend hierfiir sind die Gleichgewichtsgleichung, die Dehnungs-Verschiebungs-Beziehung,
die Kompatibilititsbedingung und die konstitutive Beziehung [153]. Erstere basiert dabei auf dem
Newtonschen Gesetz sowie auf der Impulserhaltung und besagt dabei, dass ein Kdrper unter
Beriicksichtigung aller inneren und externen Krifte und Momente im Gleichgewicht sein muss.
Die zweite Beziehung stellt die Korrelation der Verschiebung iiber dessen Gradient zur Dehnung
auf. Die Kompatibilititsbedingung stellt eine kontinuierliche Deformation ohne Liicken oder
Uberlappungen innerhalb des Volumens sicher. Die letzte Beziehung beschreibt wie das Material
auf Spannungen und Dehnungen reagiert. Hierfiir wird der Elastizititstensor als primére

Materialeigenschaft eingefiihrt. [153]

Eine weitere Grundlage der mechanischen Simulation stellt das Prinzip der virtuellen Arbeit dar,
welches eine ganzheitliche Summe der internen und externen virtuellen Arbeit auf null festlegt.
Dieses kann wiederum in das Prinzip der virtuellen Verschiebung und der virtuellen Spannung

unterteilt werden. Ersteres wird in der Festkorpermechanik dabei angewandt und besagt ein
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Gleichgewicht der virtuellen Arbeit eines elastischen Systems, wenn die innere Spannung gleich

der virtuellen Arbeit der duBeren Kréfte ist. [152]

Die Auswahl der passenden Vernetzung ist gerade fiir strukturelle Simulationen mit lokalen
Spannungskonzentrationen entscheidend. Ein typisches Beispiel hierfiir sind Kerben, welche zu
lokalen erhohten Gradienten der Feldvariable fithren und somit eine feine Vernetzung verlangen.

[174]

Auch zelluldre Werkstoffe konnten bereits mittels FEM strukturell simuliert werden. Hierbei ist
jedoch die Beriicksichtigung der heterogenen Mikrostruktur essenziell [175]. Auf Mesoebene
konnen die Eigenschaften des Schaums als Interaktion von Zellwénden und -stegen sowie dem
Zellgas numerisch untersucht werden. Neben der geometrischen Charakteristik sind hierbei primér
die Eigenschaften des Matrixpolymers entscheidend. Die Schaumstruktur kann entweder mittels
realen Messungen (z.B. Computertomographie) oder computergenerierter statistischer Verteilung,
auch Tessellation genannt, anhand realer Verteilungskurven gebildet werden. Fiir zellulédre
Systeme wird hierbei oftmals die Voronoi-Segmentation oder Methoden auf Basis des
Kornwachstums zur Modellierung herangezogen [176,177]. Die heterogenen Eigenschaften auf
Mesoebene konnen anschlieBend in ein makroskopisch homogenes Materialmodell iiberfiihrt
werden, was aus Griinden der Rechenzeit fiir groere Bauteile genutzt wird. Zudem koénnen
analytische Modelle wie das von Gibson und Ashby in die Entstehung des fiir Schaumstoffe stark
dichteabhédngigen Eigenschaftsprofils einbezogen werden [178]. [179-183]

Auch der spezielle Typ der Partikelschdume wurde bereits erfolgreich durch mechanische
Simulation beschrieben. Griiber et al. [176] untersuchten den Einfluss des Zellgas auf die
Kompression eines geschlossenzelligen EPP auf der zelluldren Mesoebene. Zur Erzeugung der
geometrischen Struktur wurden die Priifkdrper zunédchst im Computertomographen analysiert und
daraus die logarithmische Verteilungsfunktion der ZellgroBen berechnet. Diese wurde
anschliefend der ,, Open Source “~-Software NEPER (Copyright Quey et al. [184]) zur Tessellation
des Volumens iibergeben, um eine realistische Zellstruktur zu generieren. Die numerische Losung
wurde anschlieend in LS-DYNA des Entwicklers Ansys Inc. (Canonsburg, USA) durchgefiihrt.
Die Ergebnisse zeigten eine groBe Ubereinstimmung mit den experimentellen Untersuchungen bei

Zellgas unter atmosphérischem Druck sowie im Vakuum.

Ebenfalls am Beispiel von EPP mit unterschiedlichen Dichten untersuchten Gebhart et al. [177]
den Ubertrag des Eigenschaftsprofils von Meso- auf Makroebene. Auch hier wurde eine dhnlicher
Ansatz zur Erzeugung der =zelluliren Geometrie mittels Computertomographie und der

Tessellation durch NEPER gewéhlt. Zusétzlich wurden jedoch noch lokale Unterschiede in der
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Kristallinitdt in die Eigenschaften des Matrixpolymers mit einflieBen gelassen. Das daraus
generierte effektive Materialverhalten wurde anschliefend als homogenes Profil der Software
ABAQUS/EXPLICIT des Entwicklers Dassault Systems (Vélizy-Villacoublay, Frankreich) zur
Simulation unter 4-Punkt-Biegung {libergeben. Zudem wurde ein Vergleich mit experimentell
ermittelten Materialdaten auf Mesoebene gezogen. Beide Methoden zeigten eine gute
Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen des Biegeversuchs auf. Dies zeigt, dass
fiir die strukturelle Simulation eines Partikelschaum-Bauteils sowohl numerisch generierte
Eigenschaften auf zelluldrer Mesoebene als auch homogene experimentelle Materialdaten auf

Makroebene genutzt werden konnen.

Die numerische Simulation ist ein weitverbreitetes Werkzeug zur Beschreibung und Vorhersage
von Material- und Bauteileigenschaften. Die Finite Elemente Methode stellt sich hierbei als
besonders flexibel in der Modellierung komplexer Systeme und bei der Koppelung
unterschiedlicher physikalischer Problemstellungen dar. Auch im Bereich der (Partikel-)Schdaume
wurde die Simulation bereits sowohl fiir die elektro-thermische als auch fiir die mechanische
Betrachtung erfolgreich angewandt. In der Literatur ist eine signifikante Liicke in der Simulation
der dielektrischen Erwdrmung von Schaumpartikeln unter realen Bedingungen zu finden.
Insbesondere die Kompression der Schaumpartikel und die Interaktion mit dem Werkzeug im RF-
Prozess ist noch unerforscht. Auf Seiten der Mechanik lag der Fokus primér in der Abbildung der
zelluldren Struktur und weniger auf der Anhaftung der individuellen Schaumpartikel. Diese wird
iiber die prozessseitige Verschweillung gesteuert und ist essentiell fiir die finalen Eigenschaften.
Eine Verkniipfung der elektro-thermischen mit der mechanischen Simulation zur direkten
Vorhersage der lokalen Bauteileigenschaften wurde ebenfalls noch nicht durchgefiihrt, weist

jedoch ein enormes Potential in der Material- und Prozessoptimierung auf.

2.6. Zusammenfassung

In diesem abschlieBenden Kapitel werden die zentralen Aspekte des aktuellen Standes der Technik
zum Radiowellen-Verschweilen von Schaumpartikeln zusammengefasst. Der konventionelle
Verschweil3prozess basiert auf der Zufuhr von gesittigtem Wasserdampf, der industriell meist
durch die Verbrennung fossilen Erdgases erzeugt wird. Die damit verbundenen thermischen
Verluste fithren zu einer geringen energetischen Effizienz, wodurch zunehmend alternative
Verfahren in den Fokus riicken. Der RF-Prozess bietet hierbei aufgrund des direkten
volumetrischen  Energieeintrags ein  erhebliches  Potenzial fiir eine  zukiinftig

ressourcenschonendere Herstellung funktionaler Leichtbaustrukturen. Grundlage des Prozesses ist
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die dielektrische Erwdrmung des Polymers durch die Kopplung interner Dipole an ein

hochfrequentes elektromagnetisches Wechselfeld.

Trotz der hohen technologischen Relevanz fehlen bislang grundlegende wissenschaftliche
Untersuchungen zu den physikalischen Wechselwirkungen innerhalb dieses Prozesses.
Insbesondere besteht kein umfassendes Verstindnis iiber die Interaktion zwischen
elektromagnetischem Feld, zelluldrer Materialstruktur und verfahrenstechnischer Parameter. Die
dielektrischen Eigenschaften solcher Mehrphasensysteme ergeben sich sowohl aus dem
temperatur- und frequenzabhingigen Verhalten der Polymermatrix als auch aus der geometrischen
Anordnung der Phasen und deren Anteil. Fiir den spezifischen Fall geschdumter Polymere mangelt

es jedoch an systematischen Materialcharakterisierungen und verldsslichen priadiktiven Modellen.

Auch hinsichtlich des eigentlichen Verschweilmechanismus von Schaumpartikeln aus
thermoplastischen Polyurethanen (ETPU) und dessen quantitativer Erfassung auf der
Partikelebene bestehen signifikante Forschungsliicken. Wahrend die Nutzung multiphysikalischer
Simulationen bereits vereinzelt fiir Teilaspekte der dielektrischen Erwdrmung sowie zur
Vorhersage mechanischer Eigenschaften von Partikelschdumen demonstriert wurde, fehlt bislang
ein iibergreifender Ansatz, der beide Bereiche integriert und durch experimentelle Daten validiert
ist. Insbesondere der Ubertrag solcher Methoden auf expandierte thermoplastische Schiume in

Partikelform blieb bisher unbehandelt.

Insgesamt zeigt sich, dass trotz des erkennbaren Potenzials der RF-Technologie zur dampflosen
Verschweiung von Partikelschdumen die wissenschaftliche Aufarbeitung des Verfahrens bis auf

wenige Ausnahmen noch am Anfang steht.
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3.Zielsetzung und Struktur der Arbeit

Partikelschaumstoffe verbinden hohe Designfreiheit mit gleichzeitig guten mechanischen
Eigenschaften und niedrigen Dichten. Neben der ErschlieBung neuer nachhaltiger Vertreter auf der
Materialseite wurde innerhalb der letzten Jahre auch ein verstirkter Fokus auf innovative,
dampflose Verarbeitungstechnologien gelegt. Der wichtigste und zukunftstrachtigste Reprasentant
ist das Radiowellen-Verschweilen. Durch den direkten Wairmeeintrag kann eine hohe
Energieeinsparung im Vergleich zum konventionellen damptbasierten Verschweil3prozess erzielt
werden. Die komplexen multiphysikalischen Vorgidnge verlangen jedoch ein hohes Maf} an
Prozessverstindnis, was bisher noch nicht erarbeitet wurde. Die wissenschaftlichen Ergebnisse
dieser Arbeit sollen daher genau diese Liicken schlieen, um eine effiziente und breite Anwendung

der nachhaltigen Technologie zu ermdglichen.

Das Hauptziel der vorliegenden Arbeit besteht in der Aufklarung von grundlegenden
physikalischen Beziehungen zwischen den Eigenschaften der Materialien und deren Interaktion
mit dem elektromagnetischen Wechselfeld sowie der Verarbeitbarkeit im neuartigen Radiowellen-
Verschweilen. Um dieses Hauptziel zu erreichen, werden einzelne, aufeinander aufbauende

Hypothesen mit spezifischen Unterzielen definiert.

Zundchst werden gezielt die Eigenschaften der Schaumpartikel sowie deren Grundpolymer
untersucht, um grundlegende Prozessinteraktionen aufkldren zu konnen. Ein besonderer Fokus

liegt dabei auf den temperatur- und frequenzabhidngigen dielektrischen Eigenschaften.

Hypothese #1: Die dielektrischen FEigenschaften des Zweiphasen-Systems ETPU hdngen
signifikant von Temperatur und Frequenz ab und kénnen durch Messungen des Grundpolymers

TPU vorhergesagt werden.

Dazu soll eine detaillierte Analyse der Permittivitit des Grundpolymers bei definierten
Temperaturen von 20 °C bis in den Schmelzebereich bei 180 °C durchgefiihrt werden. Die
Eigenschaften des geschdumten Systems werden dann bei definierten volumetrischen Anteilen und

Temperaturen untersucht.

Unterziel #1.1: Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften von TPU und ETPU mittels

Impedanzspektroskopie und deren Abhiangigkeit von Temperatur und Frequenz.
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Unterziel #1.2: Erarbeitung eines neuartigen Zweiphasen-Mischmodells auf Basis des
Einheitszellen-Modells speziell fiir Polymerschdume zur Vorhersage der dielektrischen

Eigenschafften in Relation zum volumetrischen Anteil an Polymer.

Ein tieferes Verstidndnis des Verschweillverhaltens von ETPU als teilkristalliner Partikelschaum ist
essenziell fiir die korrekte Evaluierung des Einflusses von Prozessinteraktionen mit den finalen
Eigenschaften auf Bauteillevel. Bisher ist jedoch keine Messmethode zur direkten Evaluierung der

Verschweillfestigkeit auf der Partikel-Ebene etabliert.

Hypothese #2: Die Verschweifiqualitdit zwischen Schaumpartikeln basiert auf deren thermischen

Eigenschaften und korreliert direkt mit der Temperatur.

Zur Priifung der Hypothese wird ein prozessnahes Messverfahren benétigt. Dieses muss eine
Trennung sowie ein gezieltes Einstellen der unterschiedlichen Einflussgroflen ermoglichen, um

Korrelationen herausarbeiten zu konnen.

Unterziel #2.1: Konzipierung und Validierung eines Messverfahrens zur Messung der

Verschweilfestigkeit zwischen einzelnen Schaumpartikeln anhand von ETPU.

Unterziel #2.2: Evaluation der direkten Abhédngigkeit der Verschweilifestigkeit von der

Temperatur auf Basis der thermischen Eigenschaften der Schaumpartikel.

Im RF-Prozess dient die dielektrische Erwdrmung als grundlegender Mechanismus der
Temperaturentwicklung. Diese Wechselwirkung zwischen Material und Prozess ist entscheidend
fiir die erfolgreiche VerschweiBBung zwischen den Schaumpartikeln und dufert sich messbar an

unterschiedlichen Stellen im Prozess.

Hypothese #3: Die mechanischen Eigenschaften von im RF-Prozess verschweifsten Priifkérpern
konnen durch die Prozessparameter gesteuert werden und stehen iiber die Temperaturentwicklung

in direktem Zusammenhang mit den temperaturabhdngigen dielektrischen Eigenschaften.

Zur Uberpriifung der Hypothese werden Priifkdrper bei unterschiedlichen Prozessparametern
mittels RF-Technologie hergestellt und deren mechanische Eigenschaften sowie
Oberflachenqualitit evaluiert. Die Leistungsaufnahme des Generators in der RF-Anlage sowie die
Entwicklung der Temperatur im Bauteil liefern direktes Feedback zu den physikalischen

Phinomenen.
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Unterziel #3.1: Aufzeichnung der resultierenden Leistungskurven des RF-Generators bei
unterschiedlichen Spannungskurven sowie volumetrischen Anteilen an Polymer im Werkzeug

inklusive analytischem Vergleich mit den Materialeigenschaften.

Unterziel #3.2: Aufzeichnung der Temperaturentwicklung im Inneren der Partikelschaumbauteile

mittels faseroptischem Temperatursensor zur Korrelation mit dem Leistungseintrag.

Unterziel #3.3: Untersuchung des Einflusses von Prozessparametern und daraus resultierender
Temperaturentwicklung auf die mechanischen Eigenschaften von Formteilen unter

Zugbeanspruchung sowie deren Oberfldchenqualitit.

Im Gegensatz zum konventionellen dampfbasierten Verschweillen unterliegt die dielektrische
Erwdarmung wihrend des RF-Prozesses lokal spezifischen Wechselwirkungen mit dem
elektromagnetischen Wechselfeld. Diese werden durch komplexe Interaktionen mit der Umgebung
beeinflusst, wodurch eine rein analytische Betrachtung auf Grundlage von expliziten Formeln

nicht moglich ist.

Hypothese #4: Die Simulation ermoglicht eine ganzheitliche Nachbildung des RF-Prozesses,
durch die sowohl thermischen Phdnomene als auch die mechanischen FEigenschaften auf

Priifkérper-Ebene vorhergesagt werden konnen.

Der Aufbau des digitalen Zwillings innerhalb des Programms COMSOL Multiphysics® erfolgt
tiber das abgestimmte Zusammenspiel einzelner Elemente und physikalischer Module. Eine
schrittweise Validierung der Teilergebnisse mit echten Messungen ist dabei essenziell, um die

Robustheit und Resilienz des Simulationsmodels zu gewihrleisten.

Unterziel #4.1: Erarbeitung der Materialmodelle fiir ETPU und den Werkzeugmaterialien sowie
schrittweiser Aufbau einer elektro-thermischen gefolgt von einer mechanischen Simulation in

COMSOL Multiphysics®.

Unterziel #4.2: Validierung der Ergebnisse der elektro-thermischen Simulation mittels Daten des

faseroptischen Temperatursensors und der Leistungsaufnahme des Generators.

Unterziel #4.3: Vergleich der Ergebnisse der mechanischen Simulation anhand realer
Zugversuche der im RF-Prozess verschweiiten Priitkorper sowie die Bewertung der Nutzbarkeit

des Modells fiir die Vorhersage der mechanischen Eigenschaften.

Ein graphischer Uberblick iiber die allgemeine Struktur der Arbeit mit den drei Arbeitspaketen und

deren inhaltliche Korrelation zueinander ist in Abbildung 17 dargestellt.
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4.Materialien und experimentelle Methoden

Im folgenden Kapitel werden die innerhalb der vorliegenden Arbeit genutzten Materialien und
experimentellen Methoden dargestellt. Diese bilden die Grundlage der Ergebnisse im weiteren
Verlauf. Die experimentellen Methoden teilen sich dabei in die allgemeine Analytik des Materials,
die Priifkorperherstellung mittels Radiowellen-Verschweilen sowie die mechanische
Charakterisierung auf. Zudem werden die softwareseitigen Grundlagen der numerischen

Simulation beschrieben.

41. Schaumpartikel

Im Zentrum der Arbeit stehen die genutzten Schaumpartikel. Hierbei fiel nach Vorversuchen die
Wahl auf das kommerzielle expandierte thermoplastische Polyurethan Infinergy® 32-100 U10 (im
Folgenden vereinfacht als ETPU bezeichnet) des Herstellers BASF SE (Ludwigshafen am Rhein,
Deutschland). Im Vergleich zu anderen kommerziellen Materialien, wie EPS oder EPP, besitzt
ETPU eine intrinsische Polaritdt durch den chemischen Aufbau, wodurch eine Verarbeitung im
RF-Prozess auch ohne Hilfsstoffe moglich ist. Wie fiir viele thermoplastische Elastomere typisch,
besitzt das Basis-Polymer eine komplexe chemische Struktur bestehend aus Hart- und
Weichsegmenten. Die exakte Formulierung ist hierbei nicht bekannt. Auf Grundlage zweier
Patente [25,185] sowie eines Fachvortrags [186] wird jedoch ein Hartsegment aus einem
aromatischen Diisocyanat (genauer Methylendiphenylisocyanat (MDI)) mit einem Diol als

Kettenverldngerer (genauer 1,4-Butandiol) vermutet (siche Abbildung 18).
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Abbildung 18: Molekularer Aufbau eines thermoplastischen Polyurethans mit Hart- und
Weichsegment am konkreten Beispiel des Infinergy® 32-100 U10. Vermutung auf Grundlage von
[25,185,186]

Das Weichsegment besteht dagegen mit hoher Wahrscheinlichkeit aus einem Polyetherdiol
(genauer Polytetrahydrofuran (PTHF)) welches wieder durch MDI verkniipft ist. Die einzelnen
Bestandteile besitzen jeweils verschiedenste Bereiche mit unterschiedlichen Elektronegativititen,
was ohne vorhandene Symmetrie zu permanenten Dipolen fiihrt. Die ungleichmifBige Form der
Partikel lasst wiederum auf den Autoklavprozess zur Herstellung zuriick schlieBen. Die

Schaumpartikel wurden ohne weitere Vorbehandlung genutzt.

4.2. Analytische Methoden

Im Laufe der Arbeit werden unterschiedliche analytische Methoden genutzt, um die Materialien
sowohl vor als auch nach der Verarbeitung zu untersuchen. Dies liefert auch einen Grofiteil der

benotigten Eigenschaften fiir die Materialmodelle der numerischen Simulation.

4.2.1. Dynamische Differenzkalorimetrie

Die thermischen Eigenschaften der Werkstoffe hinsichtlich des Glasilibergangs sowie des
Schmelzverhaltens wurden mittels dynamischer Differenzkalorimetrie (,, differential scanning
calorimetry“, kurz DSC) in einem Bereich von -20 bis 200 °C untersucht. Der Grofiteil der
Versuche wurde hierbei an einer DSC1 der Firma Mettler Toledo (Columbus, USA) durchgefiihrt.

Die Proben wurden auf eine Masse von 5 bis 10 mg eingewogen und in Tiegeln aus Aluminium
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gegen eine leere Referenz gemessen. Wiahrend der Messung wurde die Kammer fiir eine inerte
Atmosphédre konstant mit 50 ml/min Stickstoff gespiilt und die Probe unter einer Heizrate von

10 K/min erhitzt.

Die Analyse der Warmekapazitit wurde gegen eine definierte Saphir-Referenz und mit einem
leeren Aluminium-Tiegel an einer Q 1000 des Herstellers TA Instruments (New Castle, USA)
durchgefiihrt. Die Messung erfolgte an einzelnen Messpunkten von 20 bis 200 °C mit einer
Schrittweite von 20 K. Das Analysegerdit wurde zudem fiir modulierte DSC-Messungen
verwendet, um fiir einzelnen Analysen dessen erhohte Signalqualitdt zu nutzen. Zur Evaluation
des Schmelzeverhaltens wurde hier eine lineare Heizrate von 5 K/min mit einer Amplitude von
+0,796 K und einer Periode von 60 s gewéhlt, um ein Temperaturprofil ohne zwischenzeitliche
Abkiihlung zu schaffen [187,188]. Die Messungen wurden ebenfalls unter einem inerten Gasstrom
von 50 ml/min Stickstoff durchgefiihrt. Die Probenmasse lag hierbei, bedingt durch einzelne

Priifkorper, zwischen 3 und 10 mg.

Fir alle Messungen wurden jeweils drei Wiederholungen durchgefiihrt. Zur besseren
Vergleichbarkeit wurden die Ergebnisse der beiden DSC-Varianten jeweils nur untereinander

verglichen.

4.2.2. Warmeleitfahigkeit

Die Wirmeleitfahigkeit des Partikelschaums ist entscheidend fiir die Temperaturverteilung
wihrend der Prozessierung und ein wichtiger Parameter fiir die Simulation. Hierzu wurde zunichst
die Warmeleitfahigkeit an verschweif3ten Schaumplatten mit einer Dichte von 238 kg/m? mittels
des HFM 446 des Herstellers Erich NETZSCH B.V. & Co. KG (Selb, Deutschland) ermittelt. Die
Messung wurde dabei in fiinf Schritten von 20 bis 85°C durchgefiihrt, wobei die
Wirmeleitfihigkeit mit hoher Ubereinstimmung (R? von 0,9996) einem linearen Trend iiber die
Temperatur folgt. Zur Bestimmung der dichteunabhéngigen Eigenschaften wurde anschlieend
auf die Warmeleitfiahigkeit des Polymers zuriickgerechnet. Fiir Schiume mit moderaten Dichten
p* und vorwiegend geschlossenen und runden Zellen kdnnen die Beitrdge durch Konvektion und
Strahlung vernachlédssigt und die Warmeleitfdhigkeit des Schaums A* iiber Gleichung (4.1) nach
Ashby und Gibson [15] beschreiben werden.

L2 p P’
A= § - APolymer +|{1-—— AZellgas (41)

pPolymer pPolymer
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Neben der Dichte des Polymers ppyiymer Wird zudem die Wiarmeleitfahigkeit des Zellgases
Azeligas bendtigt. Bei den meisten Schaumstoffen befindet sich Luft innerhalb der Zellen, wodurch
der notwendige Wert in Abhéngigkeit der Temperatur in der Literatur zu finden ist [189]. Diese
Berechnung erlaubt somit eine von der Dichte unabhingige Bestimmung der Warmeleitfahigkeit

iiber einen breiten Temperaturbereich.

4.2.3. Dichtebestimmung

Die Bestimmung der Dichte sowohl der Schaumstoffe p* als auch des Polymers wurde nach dem
archimedischen Prinzip durch Wasserverdrangung durchgefiihrt. Hierflir wurde die Dichtewaage
AG245 des Herstellers Mettler Toledo (Columbus, USA) verwendet. Die Proben wurden dabei
zunéchst an Luft m,,, s, und anschlieBend unter Wasser my, 4550 gewogen (Gleichung (4.2)).

* mLuf t

p = Pw 4.2
Mpyrt — Myasser asser ( )

Zudem muss die temperaturabhingige Dichte des reinen Wassers pyqsser als Auftriebsmedium
beriicksichtigt werden. Die Messung wurde jeweils an drei Priifkdrpern durchgefiihrt. Die Dichte
der verschweillten Platten hingegen wurde rein geometrisch als idealer Quader iiber die

durchschnittlichen Abmalle und Uiber das Gewicht bestimmt.

4.2.4. PartikelgroBenbestimmung

Wie bereits zuvor beschreiben, besitzen die Schaumpartikel eine ungleichmifBige Geometrie. Um
die Form sowie die Verteilung der Partikelgroen zu bestimmen, wurde der CAMSIZER ONLINE
des Herstellers Microtrac Retsch GmbH (Haan, Deutschland) genutzt. Die Partikel werden dabei
durch ein Kamerasystem im freien Fall mehrfach abgebildet und daraus ein dreidimensionales
Modell jedes Partikels erzeugt. Somit konnen neben der Partikelgrofe auch die Sphérizitat und die
jeweiligen Verteilungen analysiert werden. Die Messung wird dabei an mehreren tausend Partikeln
automatisch durchgefiihrt und die Ergebnisse bilden die Grundlage fiir die realitdtsnahe

Tessellation der Bauteilgeometrie fiir die mechanische Simulation.
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4.2.5. Mikroskopie

Die zelluldre Struktur eines Schaumstoffs ist entscheidend fiir eine Vielzahl der Eigenschaften.
Die bildgebende Analyse auf mikroskopischer Ebene erfolgte dabei mittels Rasterelektronen-
mikroskop, genauer mit einem JSM-6510 des Herstellers JEOL Ltd. (Akishima, Japan) bei einer
Beschleunigungsspannung von 1,5 kV. Die Priparation der Querschnitte erfolgte durch eine
Rasierklinge. Alle Proben wurden durch das Beschichtungsgerit Cressington 108 Auto Sputter
Coater der Firma Tescan GmbH (Dortmund, Deutschland) mit Platin besputtert.

Fiir groBflachigere Analysen der Bauteiloberflichen oder Bruchbilder wurde auf das 3D-
Profilometer VR 5000 des Herstellers Keyence Corporation (Osaka, Japan) mit integrierter

Auswertesoftware zuriickgegriffen.

4.2.6. Analyse der VerschweiBung an einzelnen Partikeln

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde eine neuartige Methodik zur Analyse der
Verschwei3qualitdt von einzelnen Schaumpartikeln bei definierten Bedingungen entwickelt. Die
Partikel wurden hierfiir zunédchst mit einer Rasierklinge halbiert und anschlieBend mittels des 2K-
Epoxidklebers PLUS ENDFEST des Herstellers UHU GmbH & Co. KG (Biihl, Deutschland) auf
Probenhalten fixiert. Eine Aushdrtung des Klebers bei 35 °C fiir 1 h fiihrt zu einer optimalen
Anhaftung. Die Probenhalter wurden eigens konstruiert und mittels DLP-Druck aus einem
Hochtemperatur-Harz, dem xPEEK147-Black der Firma Nexa3D (Ventura, USA), gedruckt. Als
vielseitiges Analysegerdt wurde hierbei das Rotationsrheometer MCR 702 TwinDrive des
Herstellers Anton Paar GmbH (Graz, Osterreich) genutzt. Dieses besitzt den Vorteil, zusitzlich
lineare Bewegungen in Richtung der Rotationsachse durchfiihren zu kénnen. Die Messkammer
besitzt neben einer akkuraten Temperierung auf bis zu 450 °C auch die Moglichkeit der Kiihlung
mit fliissigem Stickstoff, was eine schnelle Reduktion der Temperatur ermdglicht. Die

Entwicklung der Methodik mit detailliertem Ablauf wird in Kapitel 5.1.4 ndher beschrieben.

4.2.7. Impedanzspektroskopie

Die dielektrischen Eigenschaften der Materialien sind ein zentraler Aspekt der Arbeit und
essentiell sowohl fiir die Evaluation der RF-Verschweilung als auch in der Simulation. Zur
Bestimmung dieser Parameter wurde der Impedanz-Analysator E4991A RF der Firma Keysight
Technologies Inc. (Santa Rose, USA) verwendet. Dieser arbeitet nach der bereits beschriebenen

RF I-V Methode und erlaubt eine Analyse von 1 MHz bis maximal 3 GHz. Innerhalb der Arbeit
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wurde ein Amplitudenspannung von 500 mV genutzt und die maximale Frequenz auf 50 MHz
begrenzt, da dartiber intrinsische Fehler durch den aufgebauten Schwingkreis zu hoch wurden. Die
entscheidende Frequenz von 27,12 MHz konnten jedoch gut aufgeldst werden. Um ungewiinschte
Storungen zu minimieren, wurde die in Kapitel 2.4.4 beschriebene OLS-Kompensation vor jeder
Messreihe durchgefiihrt. Als Referenzmaterial wurde sich fiir ein PFTE entschieden, da dieses
konstante dielektrische Eigenschaften {iber einen breiten Frequenz- und Temperaturbereich besitzt.
Fir die Berechnung wurde eine gleichbleibende Permittivitit von & = 2,1 — 0,00007i

angenommen [190]. Pro Probe sowie fiir die Kompensationen wurden jeweils fiinf Messungen

durchgefiihrt.

Aufgrund der speziellen Priifkdrper und der Notwendigkeit der Messung von Partikelschiittungen
wurden zwei Messzellen nach der Vorlage von Bifano et al. [107,149] selbst designt und gebaut.
Beide Messzellen bestehen aus einer Ummantelung aus PTFE, um ,,fringing field“-Effekte durch
die dhnliche Permittivitit zu minimieren und ein konstantes Materialverhalten zu gewihrleisten.
Zudem bietet sich so die Moglichkeit Messungen bis iiber 200 °C durchzufiihren (sieche Abbildung
19).

Impedanz-
(@) Impedanz- (b) Kabel Analysator
Kabel Analysator o ¥
Yy Fixierung ~_

Elektrode

/

Elektrode

Partikel

PTFE-
Zelle

Abbildung 19: Reale Abbildung (links) und schematische Zeichnung des Querschnitts (rechts)
der genutzten Messzellen fur die Vollmaterialien (a) sowie fur die Schittungen der
Schaumpartikel (b) mit beschrifteten Komponenten

Die Elektroden bestehend jeweils aus Aluminium, um Widerstinde zu minimieren und liegen
direkt an dem zu messenden Material auf. Die Analyse der Vollmaterialien findet in der kleineren
Messzelle (Abbildung 19 (a)) an heiBgepressten Priifkorpern mit einem Durchmesser von 25 mm
und einer Dicke von ca. 1 mm statt. Fiir die Schaumpartikel hingegen wurde eine etwas
abgewandelte grofle Messzelle entwickelt. Diese besitzt einen inneren Durchmesser von 100 mm,

wobei der Boden und die seitlichen Wénden aus einem Teil gefertigt wurden. Durch
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Fixierungsstdbe aus Polyetheretherketon (PEEK) kann die Zelle so mit Schaumpartikeln gefiillt
und nach der Komprimierung in einer externen Presse auf einen definierten Abstand festgestellt
werden. Fiir alle Messungen wurde hierbei ein Abstand von 20 mm zwischen den Elektroden
eingestellt und die Dichte volumetrisch liber das Gewicht der Partikel bestimmt. Die Messzellen
wurden mit dem Impedanz-Analysator iiber zwei Kabel verbunden. Zunichst wurde ein
Koaxialkabel (Aircell 3 des Herstellers SSB-Electronics (Lippstadt, Deutschland)) auB3erhalb des
Ofens benutzt, welches sich kurz von der Durchfiihrung in zwei einzelne temperaturbestandige
Kapton-Kabel (311-KAP50S-RAD des Herstellers Allectra GmbH (Berlin, Deutschland)) aufteilt.
Der Messaufbau mit der kleinen Messzelle inklusive der Kabeldurchfiihrung in den Ofen ist in

Abbildung 20 zu sehen.

Abbildung 20: Uberblick tiber den Aufbau der dielektrischen Messung mit Impedanz-Analysator
und Umluftofen (a) sowie einer Detailaufnahme der in diesem Fall kleinen Messzelle inklusive
Durchfiihrung der Messkabel in den Innenraum (b)

Die Messzelle steht hierbei auf einer Halterung, um ein Abknicken der Kabel zu verhindern.
Innerhalb der Durchfiihrung wurden die Kabel in einer PTFE-Hiilse gefiihrt, um ungewiinschte
Interaktionen mit dem umliegenden Metall zu minimieren. Bei dem Ofen handelt es sich um den
Universalofen UF55plus der Firma Memmert GmbH + Co. KG (Schwabach, Deutschland) mit
Umluft zur homogenen Temperierung mit einer Genauigkeit von +0,5 K. Vor jeder Messung
wurden die Priifkérper ausreichend im Ofen gelagert, um die gewiinschte gleichméiBige

Temperatur zu gewéhrleisten.

Auf Grundlage der ermittelten Werte der komplexen Permittivitét aus Vollmaterial und Schaum in
Abhingigkeit des volumetrischen Anteils werden unterschiedliche Mischmodelle zur Vorhersage
evaluiert. Zur quantitativen Vergleichbarkeit der Genauigkeit der Modelle wurde der mittlere
relative Fehler (,,mean relative error” (MRE)) aus den vorhergesagten Werten des Modells

EeffModelr,; Und den gemessenen Ergebnissen &.ff gemessen,i Nach Gleichung (4.3) berechnet.

[191,192]
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4.3. Radiowellen-VerschweiBung

Die Verarbeitung der Schaumpartikel zu verschweiflen Platten wurde an einem Wave Foamer C
des Herstellers Kurtz GmbH (Kreuzwertheim, Deutschland) durchgefiihrt. Die Anlage besitzt
einen 25 kW Generator, welcher bei einer Frequenz von 27,12 MHz eine maximale Spannung von
10 kV generieren kann. Innerhalb der Arbeit wurden Spannungskurven mit 6 und 9 kV gefahren.
Um Kurzschliisse zu vermeiden, wurde jeweils eine Rampe tliber 2 s bis hin zur maximalen
Spannung eingestellt. Die tatsdchlich anliegende Spannungskurve weicht hier gerade im
Anfangsbereich leicht ab, wird jedoch zusammen mit der Leistungsaufnahme des Generators fiir
jeden Versuch exportiert. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit wurde vor jedem Zyklus die
Temperatur der Schaumpartikel (27 °C) ermittelt sowie das Werkzeug auf eine
Oberflachentemperatur von 40 °C abkiihlen gelassen. Nach der Verschweilung wird stets eine
Stabilisierungszeit von 200 s eingestellt, um die Platten nicht wéihrend der Entformung zu
beschddigen. Die Dichte der resultierenden Platten wurde durch die vorherige Einwaage der
Partikel und die AbmaBe des Werkzeugs (200 x 200 x 10 mm?) kontrolliert. Der generelle Aufbau
innerhalb der RF-Anlage mit den beiden Elektroden und dem PTFE-Werkzeug ist in Abbildung
21 (a) schematisch dargestellt. Das Werkzeug besitzt eine seitliche Wandstirke von 40 mm und
eine untere und obere Isolationsschicht von jeweils 10 und 20 mm, um Uberschléige zu vermeiden.
Zur Uberwachung der Erwirmung der Schaumpartikel wihrend des Prozesses befindet sich mittig
eine kleine Durchfiihrung in der Werkzeugwand. Dies erlaubt die Nutzung eines faseroptischen
Temperatursensors. StandardméfBige Thermoelement konnen hierbei nicht genutzt werden, da die
metallischen Bestandteile mit dem elektromagnetischen Feld interagieren wiirden. Der Sensor
wird vor der Befiillung mit den Schaumpartikeln mit einem kleinen Streifen Tape so an der unten
Isolationsschicht befestigt, dass er ungefiahr im Zentrum der Platte liegt. Die tatsdchliche Position
kann leicht abweichen und wird fiir jeden Versuche nachtriglich evaluiert. Als Temperatur-
Messgerdt wurde das FOTEMP-Modular mit dem Sensortyp TS3 des Herstellers Weidmann
Technologies Deutschland GmbH (Dresden, Deutschland) genutzt. Der Sensor besitzt einen
AuBlendurchmesser von 0,98 mm und wird von einer PTFE-Hiille mit einem AuB3endurchmesser
von 1,78 mm geschiitzt. Das Sensormaterial ist dabei spezielle fiir den Einsatz im Radiowellen-

Bereich ausgelegt und zeigt keine Interaktion mit dem Feld.
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(a) Aktive PTFE
Elektrode Werkzeug

DY)

0 i, it

Passive Beads == TFaser-o'[ptlscher Temperatur
Elektrode emperatursensor  \jessgerat

(Erdung)

Abbildung 21: Schematische Darstellung des Querschnitts des Aufbaus (a), sowie die
dazugehérige reale Abbildung (b) und eine Detailaufnahme des faseroptischen
Temperatursensors (c)

4.4. Mechanische Charakterisierung

Die mechanische Charakterisierung der verschweifiten Platten erfolgte {iber einen Zugversuch
nach DIN EN ISO 1798 mit der Priifkdrpergeometrie 1 A. Die Referenzplatten fiir die mechanische
Simulation wurden dabei mittel Dampfverschweillung nach optimierten Parametern von der Neue
Materialien Bayreuth GmbH bei vergleichbaren Dichten zur Verfligung gestellt. Diese wurden
mittels Energy Foamer 5.0 der Firma Kurtz GmbH (Kreuzwertheim, Deutschland) hergestellt. Die
préazise Probenpriparation erfolgte mittels Wasserstrahlschneideanlage Mach 2 der Firma Shape
Technologies Group UK Ltd. (Hinckley, UK). Bei allen Priifkdrpern wurde ein Mindestabstand
von 15 mm zum Rand der Platten eingehalten, um Randeffekte zu vermeiden. Nach einer
Sduberung wurden alle Priifkdrper fiir mindestens 24 h bei 23 °C und 50 % relativer Feuchte
konditioniert. Nach einer Vorkraft von 5N wurde die Priifung mit einer Streckrate von
500 mm/min durchgefiihrt. Die Aufnahme der Dehnung im mittleren parallelen Bereich des
Zugstabs wurde mittels , digital image correlation” (DIC) anhand eines virtuellen
Dehnmessstreifens mit einer Linge von 30 mm bestimmt. Wie in Abbildung 22 zu sehen ist,
konnen so lokale Deformationsunterschiede und dadurch auch rissauslosende Bereiche analysiert

werden.
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Abbildung 22: Beispielhafte Darstellung der seitlichen Ansicht des Prifkérpers wahrend der
Zugprufung am Anfang (a) und unter erhéhter Deformation (b) mit und ohne Uberlagerter farblich
kodierter Dehnungsverteilung mittels DIC

Dieser ermdglicht zudem die Bestimmung der Querkontraktionszahl {iber das Verhéltnis der
Dehnung in Zugrichtung zu der senkrecht dazu stehenden Deformation. Die Bildrate von 10 Hz
ermOglicht eine hohe Auflosung iiber die gesamte Priifzeit. Pro Verarbeitungsparameter wurden
mindestens fiinf giiltige Zugversuche durchgefiihrt, um eine Standardabweichung bestimmen zu

konnen.

4.5. Software zur numerischen Simulation

Die numerische Simulation ist in zweil Bereiche unterteilt, welche beide durch die Software-
Losung COMSOL Multiphysics® Version 6.3 der Firma COMSOL Inc. (Burlington, USA)
abgedeckt wurden. Fiir die primére elektro-thermische Simulation wurde die komplette Geometrie
der Elektroden, des Werkzeuges sowie des Partikelschaum-Bauteils nach realen Abmallen
innerhalb der Software modelliert. Die Grundlage der Simulation stellen die beiden physikalischen
Pakete der elektrischen Strome und des Warmetransports dar, welche iiber die Multiphysik der
elektromagnetischen Erwiarmung verkniipft sind. Hieraus werden neben den Temperaturverldufen
auch die Leistungsaufnahme simuliert. Die Warmeiiberginge zwischen den Feststoffen werden
hierbei als ideal approximiert. Der mechanischen Simulation geht ebenfalls eine vereinfachte
elektro-thermische Simulation voran, welche jedoch nur einen kleineren Bereich um den
Priitkorper simuliert. Die zufillige Tessellation des Partikelschaumbauteils erfolgt mit der
Software NEPER des Entwicklers Roman Query auf Grundlage der vorherigen

PartikelgroBenverteilung und Sphérizitit. Die Anfangswerte und Materialmodelle werden der
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Software auf Grundlage von Messungen oder sonstiger Literatur libergeben. Der exportierte
Spannungsverlauf aus dem RF-Prozess muss zudem als RMS-Wert erst in die Peak-Spannung fiir
die Simulation umgerechnet werden. Die detaillierte Vorgehensweise in dem Aufbau der

numerischen Simulation wird in Kapitel 5.3 aufgezeigt.
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5.Ergebnisse und Diskussion

Wie im Stand der Technik deutlich zu erkennen ist, stellt das Radiowellen-Verschweiflen von
Partikelschdumen einen komplexen multiphysikalischen Prozess dar. Um diesen anhand eines
beispielhaften Materialsystems ganzheitlich aufzuklaren, sind die folgenden Ergebnisse in drei
Abschnitte unterteilt. Zundchst werden die Schaumpartikel hinsichtlich prozessrelevanter
Eigenschaften analysiert. Die Kennwerte sind essenziell fiir das Verarbeitungsverhalten mittels der
RF-Technologie im zweiten Unterabschnitt. Hierbei liegt der Fokus auf dem Einfluss der
Prozesstiihrung auf die resultierenden Bauteileigenschaften. Im abschlieBenden Kapitel wird ein
digitaler Zwilling mittels einer multiphysikalischen Simulation aufgebaut, um lokale Effekte
besser zu evaluieren und die Grundlage fiir den einfachen Ubertrag der Erkenntnisse auf neue
Materialien sowie komplexeren Bauteilgeometrien zu ermdglichen. Die zuvor bestimmten
Eigenschaften stellen dabei den Kern des dafiir notwendigen Materialmodells dar. Die Validierung

der numerischen Losung erfolgt {iber reale Versuche.

5.1. Materialeigenschaften von Grundpolymer und Schaumpartikeln

Die umfassende Materialanalyse stellt die Basis fiir die Evaluation der Interaktion mit dem RF-
Prozess dar. Hierfiir wird neben den allgemeinen und strukturellen Eigenschaften auch das
temperaturabhdngige thermische Verhalten untersucht. Der Fokus liegt dabei auf den
dielektrischen Eigenschaften, welche die Grundlage fiir die Erwdrmung des Schaums im
elektromagnetischen Feld sind. Dies ermoglicht die Verschweifung der individuellen Partikel zu
einem dreidimensionalen Bauteil, was einen komplexen materialwissenschaftlichen Prozess

darstellt und mittels einer eigens entwickelten Messmethodik untersucht wird.

5.1.1. Strukturelle Eigenschaften der Schaumpartikel

Die Eigenschaften eines Schaums setzen sich primir aus denen des Grundmaterials und dessen
raumlicher Anordnung zusammen. Fiir den speziellen Fall der Partikelschdume muss zusétzlich
noch die Anhaftung untereinander betrachtet werden. Unter Zugbelastung muss die angelegte
Spannung durch die Partikelvolumina und iiber die Grenzfliche hinweg {ibertragen werden,
wodurch es zu einer Limitierung der mechanischen Eigenschaften durch das Versagen an einer der
beiden Positionen kommt. Die zelluldre Struktur eines reprasentativen ETPU-Schaumpartikels ist

in Abbildung 23 zu sehen.
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Abbildung 23: REM-Aufnahme des Querschnitts eines Schaumpartikels (a) und
Detailaufnahmen des Kerns (b) sowie des Randbereichs (c)

Der Querschnitt des Partikels zeigt dabei eine feine Zellstruktur mit vorrangig geschlossenen
Zellwianden. Dies ist gerade bei elastischen Schaumstoffen entscheidend fiir ein hohes
Riickstellvermdgen nach der Kompression, wie es z.B. bei Anwendungen in der Sportindustrie
notwendig ist. Die Morphologie ist jedoch keineswegs iiber den Durchmesser homogen, sondern
zeigt eine radialsymmetrische Verdnderung der Zelldurchmesser auf. Im Kern sind deutlich
groBere Zellen (ca. 100 bis 300 um) zu finden, welche zum Randbereich hin graduell kleiner (ca.
3 bis 20 um) werden. Dieses Verhalten konnte durch eine inhomogene Beladung mit Treibmittel
wihrend der Herstellung der Schaumpartikel im Autoklaven oder einem graduellen Abkiihlen
ausgelost worden sein. Durch ein unterschiedlich stark ausgepridgtes thermodynamisches
Ungleichgewicht wihrend des Druckabfalls kann so die homogene Nukleierungsdichte variieren.
Auch thermische Effekte konnen einen Einfluss darauf haben. Neben der Zellgrofe kann dadurch
auch die Dichte lokal im Partikel leicht variieren. Die Inhomogenitit des Materials kann dessen
Eigenschaften zwar minimal veridndern, jedoch wird kein messbar signifikanter Einfluss auf den
GroBteil der Eigenschaften erwartet. Zur vereinfachten Betrachtung wird die Schaumstruktur
daher im Folgenden als homogen angesehen. Eine weitere relevante Erkenntnis ist am Rand des
Partikels in Abbildung 23 (c) zu sehen. Die Oberfliche der Partikel besteht trotz der inneren
Schaumstruktur, aus einer diinnen, ca. 4 pm starken, Schicht an Vollmaterial. Dies ist besonders
fir die Verschweillung entscheidend, da der Kontakt zwischen den Partikeln zueinander

ausschlieBlich iiber diese duflere Schicht erfolgt.

Auf der Partikel-Ebene ist zundchst die Dichte von 182 + 3 kg/m?® ein wichtiger Parameter fiir

deren Eigenschaften. Gerade fiir die dielektrischen Eigenschaften ist der volumetrische Anteil an
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Polymer entscheidend. Mit einer Dichte von 1105 kg/m?® fiir das ungeschdumte Grundpolymer,
bestehen die Partikel somit vor der Verarbeitung aus ca. 16,5 Vol.-% Polymer. Ein weiterer

relevanter Parameter ist die Grofe der Schaumpartikel und deren Verteilung (Abbildung 24).
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Abbildung 24: GroRenverteilung der Partikel nach volumetrischem Anteil inklusive zusatzlicher
Messergebnisse aus der Analyse mittels des CAMSIZER ONLINE

Die GroBenverteilung ist gleich einer Normalverteilung um eine durchschnittliche Gréfle von
7,46 £ 0,01 mm. Die Partikel besitzen somit eine enge Verteilung ohne signifikante Ausreif3er,
welche beriicksichtigt werden miissten. Die leichte Variation konnte durch Unterschiede in der
Grofe des Ausgangsgranulats oder des Aufschaumverhaltens liegen. Dies ist neben der Befiillung
des Werkzeuges besonders fiir die mechanischen Eigenschaften und deren Simulation im spéteren

Verlauf relevant.

5.1.2. Analyse der thermischen Eigenschaften

Die thermischen Eigenschaften des Materials sind entscheidend fiir dessen Verarbeitung. Daher
werden im Folgenenden neben dem Schmelzverhalten auch die Wérmekapazitit sowie die

thermische Leitfahigkeit des Schaums analysiert.

5.1.2.1. Schmelzverhalten mittels dynamischer Differenzkalorimetrie

Das Schmelzverhalten eines Polymers wird primér durch dessen molekularen Aufbau sowie der
thermischen Historie beeinflusst. ETPU besitzt, wie zuvor bereits aufgezeigt, einen im Vergleich

zu anderen Polymeren deutlich komplexeren Aufbau aus Hart- und Weichsegmenten. Erstere



Ergebnisse und Diskussion 69

konnen dabei je nach Abkiihlgeschwindigkeit aus der Schmelze kristallisieren und fungieren als
physikalische Vernetzungspunkte zwischen den amorphen Segmenten, welche fiir die weich-
elastische Charakteristik zustindig sind. Wie in Abbildung 25 zu erkennen ist, besitzt das

Grundpolymer einen breiten Schmelzbereich von ca. 40 bis 175 °C.
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Abbildung 25: Thermisches Verhalten der Schaumpartikel im Kern und am Rand, sowie des
Grundmaterials nach dem Aufschmelzen in der ersten Aufheizkurve mittels DSC bei 10 K/min

Dieses fiir andere Polymere eher untypische Verhalten wird durch die spezielle Struktur ausgelost.
Die Ketten konnen sich innerhalb der kristallinen Bereiche durch die sterische Hinderung infolge
des segmentalen Aufbaus nicht perfekt zueinander anordnen [84,86]. Dadurch werden die
Schmelztemperaturen lokal unterschiedlich stark herabgesetzt und es entsteht eine breite
Verteilung [77]. Die Probe hierzu wurde durch Heillpressen aus den Schaumpartikeln hergestellt
und besitzt somit eine verdnderte thermische Historie. Die Analyse der urspriinglichen Partikel
hingegen zeigt eine leichte Abweichung auf. Primér ist eine deutlich stirkere Ausprigung des
Peaks bei ca. 155 °C zu erkennen. Dies deutet auf eine Perfektionierung eines Teils der kristallinen
Bereiche hin wihrend der ersten Phase des Herstellungsprozesses der Schaumpartikel im
Autoklaven hin [71,76]. Das Granulat wird hierbei fiir lingere Zeit bei erhdhter Temperatur
gehalten, bis das Treibmittel homogen eindiffundiert ist. AnschlieBend kommt es zu einem
beschleunigten Abkiihlen der Partikel nach dem Druckabfall in einem Entspannungstank, wodurch
die Rekristallisation gewisser Bereiche unterdriickt wird. Dies fiihrt zur Unterdriickung des
Schmelzpeaks bei ca. 68 °C im geschaumten Partikel. Das Auftreten dieses Peaks kann auch durch
das Aufbrechen der durch eine Temperung bei Raumtemperatur induzierten Nahordnung
beschrieben werden [86]. Generell sind keine signifikanten Unterschiede zwischen dem Kern und

dem oberflichennahen Bereich des Schaumpartikels zu erkennen. Eine gesonderte Analyse der
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diinnen duferen Schicht aus Vollmaterial, welche fiir die VerschweiBung zusténdig ist, konnte
aufgrund der Probenpriparation nicht durchgefiihrt werden. Die im Material so gespeicherte
Information iiber dessen thermische Historie wird im Folgenden auch als hilfreiches Analysetool

genutzt, um die maximal erreichten Temperaturen wahrend der Verarbeitung zu bestimmen.

5.1.2.2. Warmekapazitiat des Polymers

Die Erwdrmung eines Werkstoffes hiingt neben der eingebrachten Energie direkt linear von dessen
Wirmekapazitét ab. Diese Eigenschaft eines Polymers wird durch die Beweglichkeit der Ketten
bestimmt und nimmt meist mit steigender Temperatur zu. Diese Tendenz ist auch fiir das
untersuchte Material in Abbildung 26 zu erkennen.
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Abbildung 26: Verlauf der Warmekapazitat des Grundmaterials Gber die Temperatur

Die Wiarmekapizitét steigt dabei von 1,80 J/(g*K) bei 20 °C auf 2,40 J/(g*K) bei 200 °C an. Bei
der hier gemessenen GroBe handelt es sich jedoch nicht um die reine Wiarmekapazitit des
Polymers, da tliber einen groflen Bereich zusétzliche Energie zum Aufschmelzen der kristallinen
Doménen bendétigt wird. Somit handelt es sich in diesem Fall um die effektive Warmekapazitat
inklusive der Schmelzenthalpie, welche die insgesamt zum Erwédrmen des Materials notwendige
Energie darstellt. Gerade fiir die spétere simulative Abbildung ist dies der relevante Wert, um ein

moglichst realitdtsnahes Materialmodell zu generieren.

5.1.2.3. Warmeleitfahigkeit der Schaumproben in Abhédngigkeit der Dichte

Wihrend des RF-Prozesses kommt es zudem zu einer Umverteilung der entstandenen Wérmen

innerhalb des Volumens. Ausschlaggebend hierfiir ist die thermische Leitfdhigkeit der zelluldren
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Struktur. Wie bereits in Kapitel 4.2.2 beschrieben, wurde hierfiir zunichst die thermische
Leitfahigkeit des Schaums bei einer gemessenen Dichte von 238 kg/m?® als Referenz bestimmt

(Abbildung 27).
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Abbildung 27: Warmeleitfahigkeit Uber die Temperatur der gemessenen Referenz bei
237,6 kg/m3, von Luft nach [189] und dem reinen Polymer inklusive den daraus kalkulierten und
linear extrapolierten Werten eines Schaums mit 25 vol.-%

Die Werte zeigen hierbei einen typischen linearen Anstieg iiber die Temperatur auf [193]. Da die
Dichte der Priifkorper nach dem Entformen aus dem Werkzeug immer leicht variiert, muss fiir die
Betrachtung des Schaums im Werkzeug unter konstanter Dichte ein variables Modell aufgestellt
werden. Hierfiir wird zunéchst nach Gleichung (4.1) iiber die bekannte Leitfahigkeit von Luft auf
den Wert des reinen Polymers zurilick gerechnet. Die Warmeleitfahigkeit skaliert linear mit der
Temperatur (R? von 0,9966) und kann damit iiber eine einfache Formel approximiert werden. Mit
diesen Werten kann anschlielend iiber die bekannte Gleichung die thermische Leitfahigkeit der
Schaumkorper bei allen gewiinschten Dichten (z.B. bei 25 Vol.-%) kalkuliert werden. Dieses
Vorgehen erlaubt einen einfachen Ubertrag der Erkenntnisse auf andere Dichten und stellt einen

essentiellen Datensatz fiir das Materialmodell der numerischen Simulation dar.

5.1.3. Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften

Die dielektrischen Eigenschaften des Materials sind entscheidend fiir die Erwdrmung im
elektromagnetischen Feld sowie fiir die Interaktion mit der Umgebung. Neben der Temperatur-
und Frequenzabhingigkeit der komplexen Permittivitdt des Grundpolymers, liegt ein besonderer
Fokus auf dem Ubertrag auf die Schaumebene als Zwei-Phasen-System mit eingeschlossener Luft.

Zur einfacheren Modellierung werden die Ergebnisse anschlieBend mit neuen und bekannten
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Mischungsregeln zur Vorhersage der Eigenschaften bei verschiedenen volumetrischen Anteilen

verglichen und deren Genauigkeit evaluiert.

5.1.3.1. Komplexe Permittivitit des Grundpolymers

Die komplexe Permittivitit von Polymeren basiert auf deren molekularer Struktur und der
Interaktion zwischen den einzelnen Kettensegmenten. Der Realteil der komplexen Permittivitét
des kompakten TPU-Materials zeigt dabei zundchst bei 20 °C einen leicht abfallenden Trend tiber
den gemessenen Frequenzbereich von 1 bis 50 MHz auf (Abbildung 28 (a)).
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Abbildung 28: Real- &, (a) und Imaginarteil &' (b) der komplexen Permittivitat Gber die Frequenz
bei unterschiedlichen Temperaturen von 20 bis 180 °C in 20 K Schritten

Der sinkende Realteil deutet hierbei auf einen Relaxationsprozess hin, welcher in diesem
Frequenzbereich die spezifische Relaxationszeit besitzt. Die Beweglichkeit der Dipole ist dabei
nicht hoch genug fiir eine vollstindige Orientierung innerhalb des durch die Frequenz des
oszillierenden Feldes vorgegebenen Zeitraums. Dadurch kommt es zu dem Wegfall der
Orientierung der beteiligten Dipole und dadurch ausgeldst zu einem Abfall des Realteils um die
dielektrische Starke des spezifischen Relaxationsphdnomens. Dies spiegelt sich zudem in einem
Peak des Imaginirteils wider, bei dem bei 20 °C jedoch nur die rechte Hilfte sichtbar ist. Die
beiden Teile der komplexen Permittivitit stehen tiber die Kramers-Kronig-Relation in Verbindung
zueinander [90]. Diese beschreibt den Peak des Imaginérteils bei der Frequenz mit dem grofiten
Abfall des Realteils. Die Fliache unterhalb des Peaks des Imaginirteils steht zudem in direkter
Korrelation zur dielektrischen Stirke des Relaxationsphdnomens. Der erhohte Verlust in diesem
Bereich kann auf interne Reibungen auf molekularer Ebene zuriickgefiihrt werden. An der
Relaxationsfrequenz fiihrt die maximale Phasenverschiebung zwischen elektrischem Feld und

Polarisation zu einer energetisch ineffizienten Umorientierung der Dipole, die sich in einem



Ergebnisse und Diskussion 73

dielektrischen Verlust manifestiert. Oberhalb des Frequenzbereichs ist eine vollstindige
Orientierung der Dipole mit dem Wechselfeld nicht mehr moglich. Wird die Messtemperatur
angehoben, so erhoht sich die kinetische Energie der Molekiilstruktur, wodurch die Mobilitét der
Kettensegmente des Polymers in den amorphen Bereichen ansteigt. Die kristallinen Doménen
bleiben dabei unberiihrt, da die geordnete Struktur mit stirkeren Wechselwirkungen die
Beweglichkeit signifikant limitiert. Der Peak des Imaginirteils sowie der stufenweise Abfall des
Realteils schieben sich dadurch mit der steigenden Relaxationsfrequenz nach oben. Der Realteil
wird somit bei konstanter Frequenz erhoht und das Plateau unterhalb der Relaxationsfrequenz
schiebt sich von der linken Seit in den Messbereich. Bis zu 160 °C kommt es somit zu einem

graduellen Ubergang.

Der durchgehende leichte Anstieg und signifikante Sprung des Realteils bei 180 °C kann dem
Aufschmelzen der kristallinen Bereiche zugeordnet werden, was ab ca. 40 °C zu beobachten ist.
Diese geordneten Bereiche schrinken die Beweglichkeit der Kettensegmente stark ein und kénnen
somit bei der Auflosung dieser Doménen zum Messsignal beitragen. Die segmentale Struktur des
TPU spielt hierbei eine spezielle Rolle, da die kristallinen Bereiche einen abweichenden
molekularen Aufbau mit eigenen Relaxationsphdnomenen und -frequenzen besitzen. Durch das
Aufschmelzen der Kristallite konnen neue Signale in Real- und Imaginérteil entstehen, welche
sich mit den urspriinglichen Messwerten des amorphen Weichsegments iiberlagern kénnen.
Gerade bei hoheren Temperaturen wire eine Spektroskopie mit breiterem Messbereich interessant,
um eine bessere Aussage iiber die Verschiebung und Neubildung der Phanomene geben zu konnen.
Die Kurve bei 180 °C muss jedoch hier eher als Richtwert angesehen werden, da durch das
Aufschmelzen die strukturelle Integritit verloren geht und eine konstante Dicke der Priifkérper
nicht sichergestellt werden kann. Die Messung kann dadurch bei erhohten Temperaturen
beeinflusst werden. Im Imaginérteil ist durch die zuvor genannte Korrelation eine &hnliche
Tendenz zu erkennen. Der Peak schiebt sich hierbei bereits bei Temperaturen ab 80 °C aus dem
Messbereich in Richtung hoheren Frequenzen. Der sichtbare Verlauf deutet jedoch auf einen
erhohten Peak hin, was mit einer steigenden dielektrischen Stérke des Realteils in Einklang steht.
Im Allgemeinen zeigt die dielektrische Analyse des Grundmaterials ein bekanntes Verhalten iiber
Temperatur und Frequenz auf, welches durch ein komplexes Zusammenspiel aus molekularen und

strukturellen Prozessen gepréigt wird.

Die Superposition der beiden Einflussfaktoren erlaubt zudem eine Auftragung der komplexen
Permittivitdt {iber die Temperatur bei definierten Messfrequenzen. In Abbildung 29 ist der Real-

und Imaginérteil daher bei 1, 10 und 27,12 MHz abgebildet.
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Abbildung 29: Real- & (a) und Imaginarteil &' (b) der komplexen Permittivitdt Uber die
Temperatur bei den Frequenzen 1, 10 und 27,12 MHz

Im Gegensatz zu dem stufenweisen Abfall iiber die Frequenz zuvor, kommt es durch die
Auftragung iiber die Temperatur zu einem umgekehrten Phinomen. Der Realteil der komplexen
Permittivitit steigt bei einer Messfrequenz von 1 MHz im Bereich niedriger Temperaturen
zundchst stark an. Dies wird ebenfalls durch die Verschiebung der Relaxationsfrequenz ausgelost.
Der stufenweise Anstieg tiber die Temperatur ist jedoch bei den héheren Messfrequenzen deutlich
weniger ausgeprigt und es entsteht eher eine konstante lineare Zunahme des Realteils. Wie zuvor
in Kapitel 2.4.2 aufgezeigt wurde, widerspricht dies dem Verhalten anderer Polymere, welche
einen Abfall des Realteil durch die Abnahme der dielektrischen Stdrke bei hoheren Temperaturen
erfahren. Dieses Phdnomen kann wieder durch den breiten Temperaturbereich, in dem es zum
Auflosen kristalliner Bereiche kommt, erklart werden, welche dann zur dielektrischen Stirke
beitragen. Dies sorgt fiir einen konstanten Anstieg des Realteils bis hin zu einem groferen Sprung
bei 180 °C durch den kompletten Ubergang in die Schmelze. Die Veriinderung der Relaxationszeit
kann deutlich in Abbildung 29 im Verlauf des Imaginérteils beobachtet werden. Bei Erh6hung der
Messfrequenz kommt es zunichst zu einer Verschiebung des Peaks hin zu hoheren Temperaturen.
Die unzureichende Orientierung der Dipole mit dem Wechselfeld erfolgt bei der hoheren
Messfrequenz somit, basierend auf der besseren Beweglichkeit, erst bei einer erhohten Temperatur.
Ein weiterer sichtbarer Effekt ist die leichte Erhoéhung des Peaks sowie eine einseitige
Verbreiterung des Peaks in Richtung erhohter Temperaturen. Beide Verhalten konnen auf den
Anstieg des Anteils an beweglichen Bereichen durch das Aufschmelzen von kristallinen Doménen
zurlickgefiihrt werden. Hierbei ist wiederum der direkte Zusammenhang zwischen der
dielektrischen Stirke eines Relaxationsphdnomens und der Flidche unterhalb der Kurve des
Imaginérteils sichtbar. Durch den komplexen molekularen Aufbau des Polymers kann das

Verhalten keinem eindeutigen Relaxationsphdnomen zugeordnet werden. Im Vergleich zum
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kalorimetrischen Glasiibergangsbereich bei deutlich unter 0°C, liegt das betrachtete
Relaxationsphédnomen signifikant dariiber. Dies deutet entweder auf eine durch die hohe
Messfrequenz verschobene a- oder eine B-Relaxation, ausgelost durch die Elektronegativitits-
unterschiede innerhalb der Kohlenstoff-Stickstoff-Bindung der Urethangruppe, hin [194]. Die
Ergebnisse zeigen deutlich die Superposition zwischen der Temperatur und der Frequenz bei der
Betrachtung der dielektrischen Eigenschaften von Polymeren auf. Die spezielle Struktur von TPU
mit einem breiten Schmelzebereich liefert eine weitere Einflussebene, welche eine detaillierte
Auflosung der betrachteten Relaxationsphdnomene ausschlieBft. Im Hinblick auf die RF-
Verarbeitung der Schaumpartikel liefern diese Erkenntnisse entscheidende Hinweise auf die

Interaktion mit dem Prozess und den sich stark verdndernden Eigenschaften {iber die Temperatur.

Fiir eine ndhere quantitative Betrachtung der Verdnderung des Relaxationsphdnomens iiber die
Temperatur kdnnen die Messkurven des Real- und Imaginirteils der komplexen Permittivitdt mit
bekannten Modellen gefittet werden. Da die Interaktion der Kettensegmente untereinander einen
entscheidenden Parameter darstellt, wurde das Modell nach Cole und Cole verwendet, welches
das Modell nach Debye um den Parameter a erweitert [103,108]. Dieser Faktor gibt die Breite der
Relaxationszeitverteilung an, welche mit steigender molekularer Interaktion groBer wird. Das
Modell geht zudem von einer symmetrischen Verteilung iiber die Frequenz mit nur einer einzelnen
Relaxationszeit aus. Trotz der mdglichen leichten Abweichungen zum realen System wurde das
Modell aufgrund der hohen Ubereinstimmung und praktikablen Implementierung mit den
vorhandenen Daten ausgewéhlt. Die so iterativ gefitteten Kurven zeigen ein Bestimmtheitsmal3
(R?) von iiber 0,99 fiir den GrofBteil der Temperaturen auf. Einer der wichtigsten Parameter in der
Analyse eines Relaxationsphidnomens ist dessen spezifische Relaxationszeit oder -frequenz.
Letztere wird dabei direkt aus der Relaxationszeit berechnet und kann aus beiden Teilen der
komplexen Permittivitit durch den Fit generiert werden. Die Darstellung in Abbildung 30 iiber die
Temperatur zeigt eine deutliche Abweichung zwischen dem Fit {iber den Real- und Imaginérteil

auf.
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Abbildung 30: Relaxationsfrequenz Gber die Temperatur ermittelt jeweils aus dem Real- &, und
g, Imaginarteil

Die durch den Imaginirteil ermittelte Relaxationsfrequenz steigt tiber die logarithmische
Auftragung nahezu linear (R*? bei 0,987) iliber die Temperatur an. Diese Abhidngigkeit der
Relaxationsfrequenz von der Temperatur ist dabei konsistent mit der Literatur und wurde durch
Jonscher et al. [128] bereits fiir PET aufgezeigt. Wie bereits zuvor beschreiben, wird dies
hauptséchlich durch die erhohte Beweglichkeit der Kettensegmente ausgeldst, welche dadurch bis
hin zu héheren Frequenzen mit dem oszillierenden Feld schwingen koénnen. Die Ergebnisse des
Imaginirteils bieten hierbei eine gute Basis fiir die Analyse dieses Parameters. Uber den Realteil
ermittelt, zeigen die Ergebnisse zunichst bis 60 °C eine hohe Ubereinstimmung und divergieren
dann hin zu héheren Temperaturen. Bei diesen hoheren Temperaturen hat sich die Stufe des
Realteils nahezu komplett aus dem Messbereich herausgeschoben, wodurch die
Informationsqualitédt zur Bildung der gefitteten Kurve nicht mehr ausreicht. Dies stellt somit eine

Limitierung durch das genutzte Messystem dar.

Neben der Relaxationsfrequenz kann so auch die dielektrische Stirke Ae, aus beiden Anteilen
ermittelt werden. Uber den Realteil erfolgt die Berechnung aus der Differenz der Permittivitit
unterhalb hin zu niedrigen Frequenzen &, und der oberhalb in Richtung einer unendlichen
Frequenz ¢,,. Erstere bleibt dabei iiber die Spanne von 20 bis 160 °C nahezu gleich um die 6,0,

wie in Abbildung 31 (a) zu sehen.
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Das Verhalten kann durch die Uberlagerung zweier Effekte erklirt werden. Zum einen fiihrt eine
Erhohung der Temperatur zu stirkeren thermischen Fluktuationen, welche die Perfektion der
Orientierung der Dipole beeintrichtigen und so die Permittivitdt abschwichen [87,125]. Zum
anderen kommt der Einfluss der aufgeschmolzenen Bereiche dazu, welche somit anteilig zur
Polarisation stirker beitragen konnen. Zunédchst kommt es durch die thermischen Fluktuationen zu
einem Abfall der Permittivitit &g bis zu einem Umkehrpunkt bei ca. 100 °C. Ab dieser Temperatur
iberwiegt der Effekt des Aufschmelzens der kristallinen Bereiche. Die Permittivitdt oberhalb der
Polarisationsfrequenz ¢, zeigt einen durchgehenden Anstieg hin zu héheren Temperaturen, was
auf weitere Relaxationsphdnomene bei hoheren Relaxationsfrequenzen hindeutet. Die Ursache
hierfiir kann die Polarisation des aufgeschmolzenen Hartsegments sein, welches im weniger
geordneten Zustand eine deutlich gestiegene Beweglichkeit besitzt und dadurch eine
moglicherweise hohe Relaxationsfrequenz aufweist. Eine finale Aussage hieriiber kann jedoch
aufgrund der eingeschrinkten Messfrequenz nicht getroffen werden. Die aus deren Differenz
berechnete dielektrischen Stirke Ae, besitzt dadurch einen abfallenden Trend, welcher jedoch
primir durch die steigende Permittivitdt hin zu hoheren Frequenzen verursacht wird. Diese
Reduktion ist dabei bekannt fiir viele Polymere und wird durch die thermischen Fluktuationen der
Dipol-Orientierung ausgeldst [87]. Es scheint als kommt es bei einer zusétzlichen Erhéhung der
Temperatur zu einer weiteren Reduktion und Anndherung an die x-Achse. Auch iiber den
Imaginérteil kann die dielektrische Stirke Ag; ermittelt werden. Diese Herangehensweise zeigt bis
zu 60 °C leicht hohere Werten bevor der Fit iiber 80 °C keine aussagekréftigen Werte {iber diesen
Parameter liefern kann. Der Realteil ist somit der bevorzugte Bezugspunkt zur Bestimmung der

dielektrischen Stirke fur die vorhandenen Datensétze.
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Als letzte Einflussgrofe des Fits nach Cole und Cole wird der Parameter a betrachtet. Dieser gibt
die Breite der Relaxationsverteilung, zwischen 0 und 1, an und kann wiederum iiber beide Anteile
der komplexen Permittivitdt bestimmt werden. Ein Faktor von O steht dabei fiir ein ideales
Verhalten nach Debye mit nur einer einzigen Relaxationszeit [90]. In beiden Féllen kann zunachst
bei niedrigen Temperaturen ein Abfall beobachtet werden. Dies deutet auf eine eher untypische
Zunahme der Homogenitit des Relaxationsmechanismus mit einer kooperativen Dynamik durch
eine moglicherweise thermische Aktivierung der Weichsegmente hin. Dariiber hinaus kommt es
zu einem erneuten Anstieg, was auf eine Verbreiterung des Relaxationsspektrums hinweist. Ein
Grund dafiir kann in der Aktivierung der Hartsegmente durch deren Aufschmelzen liegen, wodurch
ein weiterer iiberlagerter Relaxationsmechanismus mit einer abweichenden Zeitkonstante dazu
kommt. In Richtung héherer Temperaturen divergieren die Ergebnisse iiber die beiden Ansédtze
leicht. Der Trend bleibt jedoch dhnlich. Der Imaginirteil scheint dadurch den konsistenteren

Verlauf der Werte zu liefern.

Wie in Kapitel 2.4.2 detaillierter beschrieben, beruht die Permittivitit eines Polymers auf dem
Dipolmoment der jeweiligen Molekiilstruktur der Kette. Das Dipolmoment kann dabei durch den
Abstand und der Stirke der Schwerpunkte der Partialladungen berechnet werden. Der Ubertrag
der makroskopischen messbaren Eigenschaften auf die molekulare Struktur erfolgt durch die
Korrelation nach Kirkwood und Frohlich durch die Gleichung (2.19) und die zuvor bestimmten
Parameter [129]. Die Gleichung erlaubt die Berechnung des Dipolmoments der Wiederholungs-

einheit eines Polymers und ist fiir das untersuchte Material iiber die Temperatur in Abbildung 32

aufgetragen.
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Abbildung 32: Effektives Dipolmoment u, Uber die Temperatur kalkuliert fur eine
Wiederholungseinheit mit 10, 42 und 100 g/mol
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Das Dipolmoment ist dabei direkt abhéngig von dem Molekulargewicht der Wiederholungseinheit,
welches durch den komplexen Aufbau des TPU-Materials nicht genau bestimmt werden kann. Um
dennoch den allgemeinen Trend sowie die Abhédngigkeiten darstellen zu konnen, wurde das
effektive Dipolmoment fiir ein Molekulargewicht von 10 und 100 g/mol berechnet. Als Vergleich
zu einem bekannten Polymer wurde zudem eine Kalkulation bei 42 g/mol durchgefiihrt, was der
Wiederholungseinheit von Polypropylen entspricht. In Anlehnung an die strukturverwandten
Monomere Propan und Isobutan, wurde so ein Dipolmoment zwischen 0,081 und 0,132 D
bestimmt. Vergleichend dazu liefert TPU signifikant hohere Werte durch die deutliche Polaritdt in
dessen molekularer Struktur. Zuséitzlich spielen Interaktionen zwischen den Ketten und den darin
enthaltenen Dipolen einen entscheidenden Einfluss auf deren messbare Permittivitdt. Diese
Wechselwirkungen, insbesondere Van-der-Waals-Krifte sowie Wasserstoffbriickenbindungen,
schrinken die Beweglichkeit der Dipole ein und reduzieren deren Polarisierbarkeit deutlich,
wodurch nur ein effektives Dipolmoment berechnet werden kann. Die dielektrische Stirke durch
das Dipolmoment fillt hin zu héheren Temperaturen dadurch deutlich ab. Dieser Effekt wird
wiederum durch die reduzierte Orientierung durch thermische Fluktuationen ausgeldst. Eine
quantitative Bestimmung des Dipolmoments der Wiederholungseinheit des TPU ist durch die

unbekannte Struktur jedoch nicht mdglich.

5.1.3.2. Ubertrag auf die Eigenschaften der Schaumpartikel

Die Analyse der dielektrischen Eigenschaften des Grundmaterials liefert wichtige Erkenntnisse fiir
das Verhalten des Materials innerhalb des elektromagnetischen Feldes. Dadurch koénnen
Aufschliisse tiber dessen molekulare Struktur und Interaktionen zwischen den Kettensegmenten
gewonnen werden. Die Verarbeitung zu funktionalen Bauteilen erfolgt jedoch an den
Schaumpartikeln, welche durch deren zelluldre Struktur ein Zweiphasensystem aus Polymer und
Luft darstellen. Die Charakterisierung der Schaumpartikel erfolgt ebenfalls durch
Impedanzspektroskopie. Die Analyse der komplexen Permittivitdt bei unterschiedlichen Dichten
ist durch eine spezielle Messzelle moglich. Analog zum realen Prozess kann so die Dichte iiber die
Kompression der Partikel in einer Form eingestellt werden. Der Real- und Imaginérteil der
komplexen Permittivitit der komprimierten Schiittung bei einer Messtemperatur von 20 °C ist in

Abbildung 33 dargestellt.
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Abbildung 33: Real- &;. (a) und Imaginarteil &’ (b) der komplexen Permittivitat Giber die Frequenz
bei einer Temperaturen 20 °C fir Polymeranteile von 10, 15 und 20 Vol.-%

Da es sich bei den dielektrischen Eigenschaften von Mehrphasenmodellen um eine volumetrische
Abhiangigkeit handelt, wurden die Dichten explizit gewahlt, um volumetrische Anteile an Polymer
von 10, 15 und 20 Vol.-% zu erreichen. Eine weitere Erh6hung war aus Griinden der strukturellen
Integritit der Messzelle nicht moglich. Der Abfall des Realteils tiber die Frequenz folgt dabei dem
gleichen Trend wie bei dem Grundpolymer bei 20°C (Abbildung 28) fiir alle Messungen. Mit
steigendem volumetrischen Anteil erhoht sich das Messsignal, wodurch sich Werte zwischen
denen des Grundpolymers und der Permittivitit von Luft (¢; = 1 — i0) einstellen. Auch fiir den
Realteil ergibt sich ein dhnlicher Trend im Vergleich zum Grundpolymer. Bei néherer Betrachtung
ist eine leichte Verschiebung der Kurve zu hoheren Frequenzen zu erkennen. Dieses Verhalten
kann durch eine geringe Variation in der Temperatur ausgelost werden, da das System zur
Temperierung der Messzelle nur Heizen kann und somit bei Temperaturen nahe der
Raumtemperatur geringe Abweichungen entstehen konnen. Auch hier steigen, wie zu erwarten,
die gemessenen Werte mit erhdhtem volumetrischen Anteil an Polymer an. Wie in den Verldufen
der Kurven zu sehen ist, kommt es jedoch im Vergleich zu den Messungen des Grundpolymers
durch den Aufbau mit der groBeren Zelle zu einer verstirkten Ungenauigkeit. Gerade in Richtung
der hoheren Frequenzen kommt es zu starken Ausschlidgen. Diese konnen durch Interferenzen im
Messaufbau durch Eigenschwingungen auftreten, welche durch die Kombination von Kapazititen
und Induktivititen in Messzelle, Kabeln und Verbindungelementen verursacht werden. Die
gednderte Kapazitit der kleineren auf die grofBere Messzelle durch geometrische Faktoren fiihrt zu
einer Reduktion der Eigenschwingungsfrequenz, was gerade die Analyse des Imaginarteils im

Bereich der RF-Frequenz von 27,12 MHz signifikant beeinflusst.
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Neben dem Einfluss des volumetrischen Anteils wurden die Schaumpartikel bei unterschiedlichen
Temperaturen von 20, 60 und 100 °C untersucht. Die Ergebnisse fiir den mittleren volumetrischen

Anteil von 15 Vol.-% sind in Abbildung 34 dargestellt.
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Abbildung 34: Real- &, (a) und Imaginarteil &,/ (b) der komplexen Permittivitat Gber die Frequenz
bei einem Polymeranteil von 15 Vol.-% fur Temperaturen von 20, 60 und 100 °C

Analog zu der vorherigen Messung sind die allgemeinen Werte im Vergleich zu dem
Grundmaterial zwar niedriger, die allgemeinen Trends der Kurvenverldufe sind jedoch deutlich
sichtbar. Im Realteil kommt es zu einem Anstieg der gemessenen Werte durch die
Temperaturerh6hung und die Kurve flacht gerade bei niedrigen Frequenzen leicht ab. Der Einfluss
auf den Imaginérteil ist dabei noch deutlicher. Wie zuvor beschrieben, kommt es durch die erhohte
Beweglichkeit der Dipole zu einer Verschiebung des Peaks in Richtung der hoheren Frequenzen.
Auch hier ist das Maximum der Kurve bei 100 °C nicht mehr im messbaren Frequenzbereich

sichtbar. Diese Trends sind dabei bei allen volumetrischen Anteilen erkennbar.

AbschlieBend konnen zwei wichtige Erkenntnisse aus den Messungen der Schaumpartikel
gezogen werden, welche essentiell fiir die weiteren Betrachtungen sind. Zundchst haben die
Verhalten der Grundmaterialien {iber Temperatur und Frequenz einen direkten Einfluss auf die
Schaumpartikel, deren Eigenschaften jedoch als Zweiphasensystem mit der eingeschlossenen Luft
signifikant abweichen. Zudem zeigen sich deutlich erhohte Messungenauigkeiten fiir die
Schaumpartikel im Vergleich zum Grundmaterial, was eine genaue Analyse der Permittivitit,
gerade im Bereich der RF-Frequenz, verhindert. Diese Charakteristika in Kombination mit dem
hoheren Aufwand der Messungen der Schaumpartikel im Vergleich zu dem Grundmaterial zeigen
die Signifikanz des Aufbaus eines Modells zur Vorhersage der komplexen Permittivitdt aus den
Werten des Grundpolymers auf. Ein einfacher Ubertrag ist entscheidend fiir ein schnelles
Screening von neuen Materialien fiir den RF-Prozess und bildet die Grundlage fiir eine simulative

Abbildung dessen.
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5.1.3.3. Zwei-Phasen-Mischmodell fiir die komplexe Permittivitat des Schaums

Die Abschdtzung der dielektrischen Eigenschaften eines Gemisches mit mehreren Phasen stellt ein
in der Literatur bekanntes und weitreichend erforschtes Themenfeld dar. Im Vergleich zu
standardméfigen Anwendungsfillen gibt es bei der Betrachtung von Polymerschdumen jedoch
zwei Abweichungen. Zum einen stellt bei vielen Systemen der Einschluss die Minorititsphase dar.
In zelluldren Strukturen jedoch umgibt die Polymermatrix die Lufteinschliisse, welche je nach
Dichte bis zu iiber 95 % ausmacht. Viele Mischmodelle sind daher nicht auf diese hohen
volumetrischen Anteile der Einschliisse ausgelegt. Die zweite Differenz wird durch das Verhéltnis
der Permittivitit der beiden Phasen zueinander ausgelost. Oftmals werden polare Fiillstoffe in eine
eher unpolare Matrix eingemischt, um die Eigenschaften des Systems gezielt anzupassen. Fiir
Schaume herrscht jedoch ein umgedrehtes Verhiltnis, wobei die Matrix immer die Phase mit der

hoheren Permittivitit darstellt.

Trotz der moglichen Einschriankungen wurden alle gidngigen Mischmodelle fiir zweiphasige
Systeme betrachtet und auf ihre Eignung gepriift. Als Datengrundlage wurden die Messungen der
Schaumpartikel bei einer Frequenz von 1 MHz herangezogen, um Stérungen durch Interferenzen
minimal zu halten. In Abbildung 35 sind die realen Messungen bei einer Temperatur von 60 °C
beispielhaft dargestellt und mit den bekannten mathematischen Modellen aus Kapitel 2.4.3 zur

Vorhersage der Eigenschaften von Zweiphasensystemen verglichen.
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Abbildung 35: Real- &, (a) und Imaginarteil €,/ (b) der komplexen Permittivitat bei 60 °C Uber
den Volumenanteil an Polymer der realen Messungen sowie der jeweiligen Abschatzungen tber
die unterschiedlichen Mischmodelle

Die ersten beiden Modelle beschreiben dabei Grenzen innerhalb derer sich die jeweiligen Werte
befinden. Die Wiener Grenzen stellen dabei die physikalischen Limits eines Mehrphasensystems

dar. Die untere Grenze wird hierbei als reine Reihen- und die obere Grenze als reine
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Parallelschaltung berechnet. Nahezu alle anderen Modelle sowie die Messwerte liegen innerhalb
dieser physikalischen Grenzen. Eine weitere Einschrankung erfolgt durch die Grenzen nach
Hashin und Shtrikman (HS), welche speziell fiir sphérische Einschliisse entwickelt wurden und
einer reinen physikalischen Begriindung folgen. Fiir den Realteil liegen die Messwerte des
Schaums deutlich innerhalb des definierten Bereichs. Auf Seiten des Imaginirteils befinden sich
die gemessenen Werte im Bereich der oberen Grenze, was durch die nicht homogene rein
sphérische Geometrie der Zellen im untersuchen Material verursacht werden kann. Die obere
Grenze nach HS ist dabei analog zur Ndherung nach Maxwell-Garnett. Dieses Modell wurde fiir
sphirische Einschliisse mit ungleichméaBiger GroBenverteilung entwickelt und liegt bereits fiir den
Real- und Imaginirteil des Schaums nahe an den Werten. Hierbei wird einer der beiden Phasen
eine klare Zuordnung als Einschluss gegeben. Die Berechnung nach Bruggeman hingegen bendtigt
keine Trennung der beiden Phasen, da es sich um ein symmetrisches Mischungsmodel mit
gleichberechtigten Phasen handelt. Die Vorhersage zeigt jedoch deutlich abweichende Ergebnisse
zu den Messwerten auf. Eine eigene Klasse der Mischungsregeln stellen die sogenannten ,, power-
law “-Anndherungen da. Sowohl das Modell nach Looyenga als auch nach Birchak gehoren dazu
und unterscheiden sich nur in dem Exponenten. Beide Regeln basieren auf empirischen
Messungen. Beiden zeigen eine gute Ubereinstimmung mit dem Realteil auf, weichen jedoch im
Imaginérteil weit von den Messwerten ab. Fiir eine ganzheitliche Beschreibung sind diese Modelle
daher nicht brauchbar. Als letzte bekannte Regel wurde noch die ,,Coherent potential* Formel
evaluiert, welche starke Wechselwirkungen zwischen den Einschliissen voraussetzt. Wie in
Abbildung 35 zu sehen ist, ist das Modell jedoch fiir hohe Anteile an Einschliissen nicht nutzbar

und die Vorhersage des Imaginérteils geht dabei sogar zunichst in den negativen Bereich.

Im Allgemeinen scheint keine der bekannten Regeln aus der Literatur eine optimale Vorhersage
der gemessenen Werte der Schaumschiittungen zu liefern. Daher wurde ein eigenes Mischmodell
auf einem reinen geometrischen Ansatz entwickelt, welches eine Mischung aus einer Reihen- und
Parallelschaltung darstellt. Als Grundlage hierfiir wurde eine vereinfachte Einheitszelle mit
konstanter Kantenldnge aus einem inneren Lufteinschluss und einer umschlieBenden

Polymermatrix gebildet (Abbildung 36 (a und b)).
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Abbildung 36: Schematische Darstellung der Einheitszelle (a) inklusive eines Querschnitts (b)
sowie die Aufteilung in die innere Reihenschaltung (c) und duRere Parallelschaltung (d) fur das
mathematische Modell

Wird nun auf der oberen und unteren Seite der Zelle eine Potentialdifferenz angelegt, so kann ein
einfaches Ersatzschaltbild aufgestellt werden. So wird der dullere Rand der Zelle aus Polymer (d)
in eine Reihenschaltung mit dem zentralen Bereich (c) gebracht. Dieser innere Bereich kann
anschlieBend als Reihenschaltung aus den beiden Zellwidnden und dem dazwischenliegenden
Lufteinschluss betrachtet werden. Je nach dem volumetrischen Anteil an Polymer werden die
Abmalle der Zelle variiert, wobei die Zellwinde an allen Seiten eine gleiche Dicke aufweisen. Das
so generierte FEinheitszellen-Mischungsmodell (EZ) besitzt eine Kombination aus den
Charakteristika einer Reihen- und Parallelschaltung. Im Vergleich mit den realen Messwerten in
Abbildung 35 liegt das EZ-Modell sowohl fiir den Real- als auch den Imaginérteil nahe an dem
Verhalten der Schaume und kann den Trend iiber den steigenden volumetrischen Anteil gut

abbilden.

Fiir einen quantitativen Vergleich der unterschiedlichen Mischmodelle wurde in Abbildung 37 der
mittlere relative Fehler (MRE) fiir die Vorhersage des Real- und Imaginirteils berechnet.
Insgesamt zeigt sich bei fast allen Modellen durch den geringeren Fehler eine bessere
Ubereinstimmung mit dem Realteil. Dieser kann neben dem EZ-Modell vor allem durch die
Ansidtze nach Maxwell-Garnett, der oberen HS-Grenze sowie durch die beiden ,, power-law “-
Anndherungen mit einem mittleren relativen Fehler von unter 5 % vorhergesagt werden. Auf
Seiten des Imaginérteils kann besonders durch das EZ-Modell und durch die obere Wiener Grenze
(Parallelschaltung) ein Fehler von unter 20 % erzielt werden. Die grof3eren Schwankungen konnen
hierbei durch mehrere Faktoren ausgelost werden. Zum einen sind in den Messungen des
Imaginirteils der Schaumpartikel groBere Messungenauigkeiten erkennbar, welche die Ergebnisse
beeinflussen. Zum anderen liegen die Werte allgemein niedriger, wodurch geringe Abweichungen

in einem groéferen relativen Fehler resultieren.
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Abbildung 37: Mittlerer relativer Fehler (MRE) der Vorhersage der Messdaten durch die
jeweiligen Mischmodelle fir den separaten Real- &;,. und Imaginarteil &, sowie der Kombination

Da fiir die finale Betrachtung der Materialeigenschaften beide Anteile der komplexen Permittivitét
relevant sind, wurde der kombinierte Fehler evaluiert. Hierbei zeigt sich die hochste
Ubereinstimmung mit dem selbst erarbeiteten Einheitszellen-Modell auf einer reinen

geometrischen Basis.

Zur besseren Visualisierung ist die Vorhersage der dielektrischen Eigenschaften in Abbildung 38
fiir 20, 60 und 100 °C iiber den volumetrischen Anteil an Polymer zusammen mit den realen

Messungen der Schaumpartikel aufgetragen.
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Abbildung 38: Real- & (a) und Imaginarteil &' (b) der komplexen Permittivitat Gber den
Volumenanteil an Polymer der realen Messungen und der Abschatzung nach dem Einheitszellen-
Modell bei 20, 60 und 100 °C

Der Realteil zeigt eine hohe Ubereinstimmung mit den Messwerten iiber alle Temperaturen und

Anteile auf. Die Abschdtzung des Imaginérteils hingegen liefert stets eine leichte Unterschédtzung
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der Werte, was moglicherweise auf einem leicht erh6hten Feuchtigkeitsgehalt der Schaumpartikel
im Vergleich zu den gepressten Prifkorpern basiert. Die allgemeinen Tendenzen und

GrofBenordnungen konnen jedoch gut abgebildet werden.

Die komplexe Permittivitit eines Polymerschaums wird durch die Eigenschaften der beiden
Phasen sowie durch deren geometrische Anordnung zueinander beeinflusst. Klassische
Mischungsmodelle sind dabei nicht auf diese Art der Zweiphasenmodelle ausgelegt, wodurch die
Eigenschaften der Mischung nicht ausreichend dadurch beschrieben werden konnen. Besonders
der Imaginérteil zeigt grofere Abweichungen bei nahezu allen bekannten Modellen auf. Das
eigens erarbeitete Modell auf Basis der geometrischen Einheitszelle zeigt die beste
Ubereinstimmung und bietet die Moglichkeit die dielektrischen Eigenschaften eine
Polymerschaums am genauesten darzustellen. Zudem kann die Permittivitit des Schaums durch
das Modell aus den Werten des Vollmaterials auch bei der fiir den RF-Prozess relevanten Frequenz
von 27,12 MHz zu kalkuliert werden. Aufgrund der Interferenzen ist es sonst schwer diese direkt
zu bestimmen. Die Werte konnen somit die Grundlage fiir die simulative Abbildung des Materials
stellen. Das aufgezeigte Modell bietet jedoch noch Potenzial zur Optimierung. Zum einen kommt
es durch die Kompression im Werkzeug und der Messzelle zu einer Deformation der Zellgeometrie
und somit einer Abweichung vom idealisierten Modell. Zum anderen werden die Bereiche der
Einheitszelle als abgetrennte Kondensatoren betrachtet und eine Feldverzerrung dazwischen nicht
berticksichtigt. Durch eine Erweiterung des Modells konnten solche Effekte mit einbezogen und

dadurch die Genauigkeit erhoht werden.

5.1.4. Direkte Analyse des VerschweiBverhaltens

Die Verschweiflung der Schaumpartikel zu einem dreidimensionalen Bauteil stellt das zentrale Ziel
der Untersuchungen dar. Wie in der Literatur dargestellt, wird dieser Prozess primir durch die an
der Grenzflache anliegende Temperatur wihrend der Verarbeitung beeinflusst. Fiir eine direkte
Analyse des Verschweillverhaltens wird im folgenden Kapitel eine innovative Methodik

entwickelt und auf das zu untersuchende Material angewandt.

5.1.4.1. Entwicklung einer neuartigen Messmethode

Die Temperaturabhéngigkeit der VerschweiBung von Schaumpartikeln wurde bisher in der
Literatur nur indirekt tiber den im dampfbasierten Verfahren anliegenden Druck bestimmt. Diese

Betrachtung bringt jedoch einige Ungenauigkeiten mit sich. Der eingestellt Dampfdruck wird im
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konventionellen Prozess durch analoge Ventile gesteuert, welche durchgehend zwischen der
gedffneten und geschlossenen Stellung wechseln. Der im Dampfspeicher eingestellte Druck ist
jedoch meist deutlich dariiber, wodurch kurzzeitig ein signifikant héherer Druck im Werkzeug
auftreten kann. Eine direkte Ubertragung des eingestellten Regeldrucks auf eine maximale
Temperatur ist somit nicht oder nur bedingt moglich. Die VerschweilBung von Polymeroberflichen
stellt jedoch auch in anderen Bereichen eine relevante Thematik dar und ist in der Forschung ein
breit untersuchtes Feld. Bousmina et al. [63] fiihrten zur direkten Evaluation der Verschweillung
zweier Vollmaterialien eine Methode zur Messung innerhalb eines Rheometers unter oszillierender
Rotation ein. Durch die Verdnderung des komplexen Moduls konnte so die sich ausbildende

Anhaftung der beiden Oberflachen zueinander gemessen werden.

Inspiriert durch dieses Vorgehen fiir Vollmaterialien wurde eine innovative Messmethode fiir
individuelle Schaumpartikel entwickelt, um deren Verschweilverhalten unter definierten
Bedingungen zu untersuchen. Zundchst wurde ebenfalls eine rotatorische Messung getestet,
welche jedoch aufgrund der Deformation der Schaumstruktur keine nutzbaren Ergebnisse lieferte.

Somit wurde auf die Rotation wéhrend der VerschweiBBung verzichtet. Die finale Vorgehensweise

der Bead-to-Bead Messung ist schematisch in Abbildung 39 schrittweise dargestellt.

Proben-

préparation Aufheizen

VerschweiRen

Abkiihlen
Zugversuch

Oberflachen-
bestimmung

Abbildung 39: Schematischer Ablauf der Bead-to-Bead Messung zur Bestimmung der
Verschweillqualitat

Die einzelnen Schaumpartikel werden zundchst halbiert und mit einem speziellen
Hochtemperatur-Kleber auf eigens designte Probehalter mittig aufgeklebt. Die Probenhalter
bestehen dabei ebenfalls aus einem temperaturbestdndigen Harzsystem, welches die anschlieBende
Erwédrmung aushélt. Die so priparierten Priitkorper werden in einem Rheometer mit Linearantrieb
gegeniiberliegend eingespannt und bis kurz vor einem Kontakt zusammengefahren. Dieser

Zustand ist in Abbildung 40 (a) zu sehen.
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Abbildung 40: Einblick in den Ablauf der Bead-to-Bead Messung wahrend des Aufheizens ohne
Kontakt (a), der Verschweil3ung (b) und des Abktihlens (c) sowie die Analyse der verschweildten
Kontaktflache (d) zur Bestimmung der resultierenden Spannung

In dieser Position werden die Schaumpartikel nun ohne Kontakt auf eine definierte Temperatur
innerhalb weniger Minuten aufgeheizt. Ist die gewiinschte Temperatur erreicht, wird die
Verschweiung initiiert. Dies geschieht durch die Anndherung der Partikeloberflichen bis eine
definierte Kraft von 0,5 N erreicht ist. Dieser Wert wurde anhand von Vorversuchen definiert, um
einen flachigen Kontakt der Oberfldchen zu gewihrleisten, ohne die Schaumstruktur zu stark zu
komprimieren. Die Kraft muss jedoch fiir andere Materialien und PartikelgroBen angepasst
werden. Wie in Abbildung 41 zu sehen ist, wird diese Anpresskraft anschlieBend fiir eine

Verschweif3zeit von 5 min bei konstanter Temperatur gehalten.
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Abbildung 41: Temperatur in der Messkammer und anliegende Kraft an der Probe Uber die Zeit
wahrend der Bead-to-Bead Messung mit den gekennzeichneten Abschnitten der Verschweil3ung,
dem Abkuhlen, der Stabilisierung sowie dem darauffolgenden Zugversuch

Wihrend dieses Schrittes kommt es, abhéngig von der angelegten Temperatur, zur VerschweiBung
der beiden Partikeloberflichen. AnschlieBend wird die Kammer des Rheometers inklusive der

Priifkorper unter gleichbleibender Anpresskraft auf 23 °C Normtemperatur abgekiihlt. Dieser
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Vorgang dauert je nach Verschweilltemperatur ca. 5 bis 10 min und liegt damit in einer dhnlichen
GroBenordnung wie der Abkiihlvorgang nach der Verarbeitung im RF-Prozess. Fiir eine homogene
Temperierung der Priifkdrper wird zudem eine Stabilisierungszeit von 5 min eingehalten bevor die
verschweillten Schaumpartikel mechanisch getestet werden. Dazu fahren die beiden Seiten des
Rheometers mit einer konstanten Geschwindigkeit auseinander, wodurch eine negative Zugkraft
auf die Priifkorper ausgeiibt wird. Die maximale Kraft vor dem Versagen wird aufgezeichnet und
die Bruchflichen unter einem Digitalmikroskop untersucht. Uber die so bestimmte Fliche der
Verschweiflung (siche Abbildung 40 (d)) als Mittelwert beider Seiten kann anschlieBend die

Zugfestigkeit der Partikeloberfldchen bei der definierten Temperatur berechnet werden.

5.1.4.2. VerschweiBverhalten in Abhdngigkeit der Temperatur

Wie auch im konventionellen Verarbeitungsprozess, neigen einige Materialien zum Schrumpf
unter erhohten Temperaturen. Dieses Verhalten kann auch durch die sich verdndernde
Kontaktfliche {iber die Temperatur in Abbildung 42 fiir das vorliegende Material beobachtet

werden.
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Abbildung 42: Kontaktflache nach der VerschweiRung und anschlieRendem Zugversuch der
Prufkorper bei unterschiedlichen VerschweilRtemperaturen

Zunichst kommt es mit steigender Temperatur zu einer Reduktion der Kontaktfliche, was auf
einen volumetrischen Schrumpf der Schaumpartikel zuriickgefiihrt werden kann. Dieses Verhalten
kann durch den Herstellungsprozess der Partikel erkldrt werden. Wahrend des Aufschdumens
mittels der Autoklav-Technologie kommt es zu einer starken Verstreckung der Polymerketten

innerhalb der Zellwéinde. Durch ein schnelles Abkiihlen der Partikel zur Stabilisierung, sinkt die
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Beweglichkeit der Ketten rapide ab und die restlichen Eigenspannungen bleiben in den
Zellwénden eingefroren zuriick. Unter einer erneuten Erwarmung der Schaumpartikel wéahrend der
Verarbeitung oder in der Bead-to-Bead Messung kommt es zu einer erneuten Erhohung der
Beweglichkeit der Polymerketten, wodurch die eingefrorenen Eigenspannungen relaxieren
konnen. Dieser Abbau fiihrt zu einer Reduktion des Partikelvolumens und dadurch zu einem
Schrumpf des gesamten Schaumpartikels. Oberhalb von 130 °C kehrt sich das Verhalten jedoch
um und die Kontaktflache steigt steil an. Verglichen mit den thermischen Eigenschaften der
Schaumpartikel aus Abbildung 25, kommt es hier zum Aufschmelzen der kristallinen Doméanen
im Hochtemperatur-Bereich. Diese scheinen essentiell fiir die strukturelle Integritit der
Schaumstruktur zu sein, wodurch ein Aufschmelzen dieser zu einem Kollabieren der Partikel unter
der konstanten Anpresskraft fiihrt. Dies resultiert in einer signifikanten Erhohung der
Kontaktfliche. Das Verhalten kann hierbei jedoch nur teilweise mit dem realen Prozess verglichen
werden. Bei diesem wird durch die initiale Kompression der Schaumpartikel im Werkzeug ein
anfanglicher Anpressdruck zwischen den Partikeln aufgebaut, welcher bei einem Schrumpf oder
beim Kollabieren des Materials abgebaut wird. Diese gemessenen Effekte aus der Bead-to-Bead
Messung hinsichtlich der volumetrischen Anderungen kénnen so nur teilweise auf den realen

Prozess tibertragen werden, liefern jedoch wichtige Erkenntnisse tiber das Materialverhalten.

Neben den strukturellen Charakteristiken der Schaumpartikel, liegt der Fokus der Bead-to-Bead
Messung auf der Analyse der Verschweillqualitit. In Abbildung 43 ist daher die ermittelte

Zugfestigkeit iiber die Verschweilltemperatur aufgetragen.

3,0

2,51

2,01 y

1,54 ‘

1,0: 1,%/
05+ - - ,I/

0,0 ?-_- T T T T T T T T
80 90 100 110 120 130 140 150 160

Temperatur / °C

Zugfestigkeit / MPa

Abbildung 43: Zugfestigkeit der Prufkorper verschweil3t bei unterschiedlichen Temperaturen von
90 bis 150 °C mittels Bead-to-Bead Messung
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Unterhalb von 90 °C kann keine Anhaftung der Oberflichen zueinander gemessen werden. Bei
Erhohung der Temperatur kommt es zu einem stetigen Anstieg der Zugfestigkeit bis zu einem
Maximum bei 140 °C. Die gemessenen Werte von bis zu 2 MPa liegen dabei in einer
vergleichbaren GroBenordnung der im Datenblatt des Materials angegebenen Zugfestigkeit von
verschweillten Priifkérpern von 0,9 MPa bei einer Dichte von 220 kg/m? [195]. Die Abweichung
kann dabei durch mehrere Faktoren ausgelost werden. Zunichst beschreibt die Festigkeit eines
Partikelschaums die Eigenschaft des schwéchsten Gliedes aus Schaumstruktur und der Anhaftung
der Oberflachen. Ersteres ist dabei abhingig von der Dichte, welche im Bead-to-Bead Verfahren
durch die konstante Anpresskraft nicht ndher bestimmt werden kann und sich iiber die Temperatur
andert. Zusitzlich kommt es in einer verschweifiten Platte zu einem anderen Kraftiibertrag
zwischen den Partikeln durch deren dreidimensionale Anordnung zueinander. Die ermittelten
Festigkeitswerte konnen so nicht direkt auf die Bauteilebene {ibertragen werden, liefern jedoch
wichtige Erkenntnisse iiber die Verschweiqualitdt von Schaumpartikeln bei klar definierten
Temperaturen. Bei 150 °C kommt es zu keinem weiteren Anstieg der Festigkeit, was durch das

Versagensbild in Abbildung 44 beschrieben werden kann.
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Abbildung 44: Optische Darstellung der verschweilten Prifkdrper bei 100, 120, 140 und 150 °C
nach dem Zugversuch zur Auswertung der Kontaktflache im Lichtmikroskop

Bei dieser erhohten Temperatur kommt es zu dem Versagen der Schaumstruktur, wodurch die
Festigkeit der Verschweiflung nicht direkt bestimmt werden kann. Diese muss jedoch iiber dem
gemessenen Wert liegen. Ab dieser Temperatur liegt die Festigkeit der Anhaftung iiber der
Festigkeit der Schaumstruktur, was eine Untersuchung ersterer dadurch verhindert. Wie in
Abbildung 23 zu erkennen ist, besteht die Oberfldche der Schaumpartikel aus einer diinnen Schicht
an Vollmaterial. Zwischen diesen Schichten kommt es zum Prozess der Verschweillung. In der
theoretischen Betrachtung sind daher deutlich hohere Festigkeiten bei weiterer
Temperaturerh6hung zu erwarten. Nach vollstindigem Aufschmelzen und anschlieBender
Rekristallisation sind so Festigkeiten nahe des Grundpolymers im Bereich von {iber 20 MPa

moglich.
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Das entwickelte Messverfahren bietet somit die Moglichkeit erstmals die Verschweiung zwischen
Schaumpartikeln unter definierten Bedingungen zu untersuchen. Neben einer Variation der
Temperatur konnen so auch unterschiedliche Anpresskrifte, Verschweillzeiten oder Abkiihlraten

getestet werden, um einen tieferen Einblick in die Mechanismen zu erlangen.

5.1.4.3. Einfluss des Rekristallisationsverhaltens

Wie in Kapitel 2.3.2 beschrieben ist, hingt das Verschwei3verhalten von teilkristallinen
Thermoplasten mit mehreren Schmelzpeaks neben den klassischen diffusionsbasierten Vorgangen
primér von den kristallinen Doménen ab [3]. Wie in zuvor beschrieben wird eine Temperatur von
mindestens 90 °C fiir eine erste Anhaftung der Oberflichen benétigt. Verglichen mit dem
Schmelzbereich der Partikel in Abbildung 45 muss somit fiir eine VerschweiBung ein signifikanter

Anteil der Kristallite zunachst aufgeschmolzen werden.
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Abbildung 45: Vergleich der Schmelzebereiche der urspringlichen Partikel und nach der Bead-
to-Bead Messung bei 100, 120 und 140 °C mittels DSC

Um dieses Verhalten ndher zu bestimmen, wurden zusétzlich Analysen der mittels Bead-to-Bead
Messung getesteten Partikel bei 100, 120 und 140 °C Verschweilstemperatur mittels DSC getestet.
Bei einer Temperatur von 100 °C wird zunéchst ein signifikanter Anteil an kristallinen Bereichen
aufgeschmolzen. Die Ausbildung eines Peaks etwas liber dieser Temperatur deutet auf eine
Perfektionierung des Kristallite durch das Tempern hin [76]. Bei der anschliefenden Abkiihlung
der Schaumpartikel kommt es jedoch nicht zur vollstindigen Rekristallisation der
aufgeschmolzenen Bereiche, was in einer geringen Verschweillfestigkeit resultiert. Lediglich bei

ca. 55 °C ist ein leichter Peak zu erkennen, welcher sich im Vergleich zum urspriinglichen Partikel
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zu niedrigeren Temperaturen verschoben hat. Dabei handelt es sich wohl um induzierte Kristallite
mit lediglich geringer Nahordnung [86]. Bei 120 °C hingegen kommt es neben der
Kristallperfektionierung auch zu einer erheblichen Rekristallisation der aufgeschmolzenen
Bereiche wihrend der Abkiihlung des Materials. Die Neubildung der zuvor aufgeschmolzenen
Bereiche des Hartsegments fungieren als Uberbriickung iiber die Grenzflichen der
Partikeloberflaichen hinweg, wodurch die Zugfestigkeit in Abbildung 43 deutlich zunimmt
[18,32,76]. Diese innovative Verschweiltheorie fiir ETPU ist schematisch in Abbildung 46 fiir die

drei untersuchten Temperaturen dargestellt.
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Abbildung 46: Schematische Darstellung des Verschweilmechanismus der Partikel anhand des
partiellen Aufschmelzens und der Rekristallisation von kristallinen Bereichen bei
unterschiedlichen Temperaturen an den Grenzflachen
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Dieses Verhalten zeigt sich ebenfalls verstirkt bei 140 °C. Die Perfektionierung von Kristalliten
ist hierbei jedoch nicht sichtbar oder wird durch den Hochtemperatur-Peak {iberlagert. Wird das
Material weiter erwédrmt, so beginnen die letzten kristallinen Bereiche aufzuschmelzen, wodurch
die strukturelle Integritit des Polymers verloren geht und dadurch die Zellwidnde des Schaums
nachgeben . Dies sollte fiir eine optimale Verschweilung vermieden werden, da so die zellulire

Struktur und dadurch die mechanischen Eigenschaften verdndert werden.

Die hier entwickelte Methodik der Bead-to-Bead Messung ermoglicht erstmals das
Verschweillverhalten von Schaumpartikeln unter definierten Bedingungen zu evaluieren. Die
daraus abgeleitete Verschweiftheorie flir das untersuche Material liefert eine wichtige Grundlage

in der Prozessoptimierung der Verarbeitung zu Bauteilen. Der direkte Zusammenhang zwischen
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der erreichten Temperatur und der Verschweilifestigkeit stellt die Basis der anschlieBenden
Evaluation der Prozess-Material-Interaktion dar. Zudem liefert es wichtigen Input in der
simulativen Abbildung des RF-Prozesses fiir den Transfer von thermischen Ergebnissen in eine

Vorhersage der mechanischen Eigenschaften.

5.2. Verarbeitung der Schaumpartikel mittels RF-Technologie

Nach der tiefgreifenden Analyse der ETPU-Schaumpartikel hinsichtlich deren thermischen und
dielektrischen Eigenschaften sowie des Verschweil3verhaltens, werden diese nun mittels RF-
Technologie zu Priitkorpern verarbeitet. Der Fokus hierbei liegt zunichst auf dem Korrelation der
temperaturabhédngigen dielektrischen Eigenschaften mit dem Prozessfeedback im Hinblick auf die
Leistungsaufnahme und der Temperaturentwicklung. AnschlieBend wird der Einfluss der
Prozessparameter auf die Oberfldchenqualitit und die resultierenden mechanischen Eigenschaften

unter Zugbeanspruchung untersucht.

5.21. Korrelation der Leistungsaufnahme und der resultierenden
Temperaturentwicklung mit den Prozessparametern und den dielektrischen

Eigenschaften

Die Verarbeitung von Schaumpartikeln mittels der RF-Technologie basiert auf dem zunichst
simplen physikalischen Grundprinzip der dielektrischen Erwdrmung von Dipolen im
elektromagnetischen Wechselfeld. Neben den Materialeigenschaften wird der Prozess
hauptsichlich durch die eingestellte Spannungskurve iiber die Zeit gesteuert. Die vorgegebene
Spannung an der oberen aktiven Elektrode wird dabei durch einen zweiten internen variablen
Stellkondensator innerhalb der RF-Maschine gesteuert. Um Uberschliige durch einen zu schnellen
Spannungsanstieg zu verhindern, wurde eine initiale Rampe iiber 2 s bis zur Maximalspannung
eingestellt. Wie in Abbildung 47 deutlich zu sehen ist, folgt der Spannungsanstieg in den ersten
Sekunden jedoch aufgrund der Triagheit des Stellkondensators keinem linearen Trend, sondern

benotigt eine gewisse Zeit, um die eingestellte Spannung von 6 bzw. 8 kV zu erreichen.
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Abbildung 47: Angelegte Spannung Uber die Zeit bei 6 und 8 kV Maximalspannung fiur die
unterschiedlichen Verschweil3zeiten

Die Maximalspannung liegt somit erst nach ca. 4 s an der oberen Elektrode an. Diese Verzogerung
ist dabei unabhéngig von der Spannung und kann fiir eine Optimierung des Prozesses durch die
Einstellung des richtigen Startwerts fiir den Stellkondensator minimiert werden. Die jeweilige
Spannung wird anschlieBend fiir die gewiinschte Zeit gehalten, bevor es ohne Verzégerung zum
Abschalten kommt und die Spannung auf Null fallt. Durch Verdnderungen in der Permittivitét des
zu verschweilenden Materials muss iiber den Stellkondensator durchgehend nachgeregelt werden,
um einen konstanten Spannungsabfall tiber das Werkzeug hinweg gewihrleisten zu kdnnen. Die
Spannung geht dabei direkt in die elektrische Feldstéirke ein, welche durch Gleichung (2.1) linear
mit der induzierten Leistung zur Erwdrmung der Schaumpartikel zusammenhangt. Dadurch muss
diese bei niedrigerer Spannung ldnger gehalten werden, um vergleichbare Temperaturen zu

erhalten. Der Spannungsinput ist somit sehr konstant und berechenbar.

Das erste direkte Feedback des Prozesses wird iiber eine interne Messung der bendtigen
Generatorleistung (maximal 25 kW) zum Aufrechterhalten der -eingestellten Spannung
automatisch fiir jeden Versuch aufgezeichnet. Diese Leistung ist nach Gleichung (2.1), neben der
Permittivitdt des Materials, abhéngig von der angelegten Spannung. Dies fiihrt zu einem steilen

Anstieg der Leistungskurve innerhalb der ersten Sekunden, wie in Abbildung 48 zu sehen ist.
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Abbildung 48: Leistung des RF-Generators Uber die Zeit bei 6 und 8 kV Maximalspannung fur
die unterschiedlichen Verschweil3zeiten inklusive der Leermessungen ohne eingeflllte Partikel

Allgemein zeigen die Versuche bei der Spannung von 8 kV ein hoheres Leistungslevel als bei 6 kV
auf. Wie zu erwarten, liegen die unterschiedlichen Zeiten bei der gleichen Spannung nahezu
iibereinander und unterscheiden sich nur minimal im spéteren Verlauf. Die reine dielektrische
Erwéarmung der Schaumpartikel stellt jedoch nur einen Teil der benétigten Leistung des Generators
dar, wie durch die beiden Leer-Messungen ohne eingefiilltes Material sichtbar ist. Diese setzt sich
aus einem Grundverbrauch des Generators, Verlusten in den Zuleitungen sowie der Energie zum
Autfbau des elektromagnetischen Feldes zwischen den Elektroden zusammen. Diese Leer-Leistung
steht dabei in direktem Zusammenhang mit der Spannung und nimmt einen Grofteil der
Gesamtkurve ein. Um diesen konstanten Anteil zu beseitigen, wurden die jeweiligen Leer-
Messungen bei den entsprechenden Spannungen als Basislinie herangezogen und von den
Messkurven abgezogen. Die so berechneten Werte entstehen durch die Interaktion des Materials
mit dem Prozess und den daraus resultierenden Verlusten, welche direkt in die volumetrische
Erwirmung eingehen. Die so normierten Leistungskurven iiber die Zeit sind in Abbildung 49
dargestellt. Wie auch bei den Ergebnissen zuvor, liegen die Leistungskurven bei gleicher Spannung
zundchst nahe beieinander, was auf eine hohe Reproduzierbarkeit des Prozesses schlieBen lésst.
Bei ldngeren Prozesszeiten kommt es jedoch zu unregelméfBigen Spriingen in der Leistung, was
auf Regelungseffekte des Generators oder Ungenauigkeiten in der internen Datenaufzeichnung
schlieBen ldsst. Innerhalb der ersten 4 s bis zum Erreichen der maximalen Spannung steigt die

Leistung steil an.
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Abbildung 49: Normierte Leistung des RF-Generators Uber die Zeit bei 6 und 8 kV
Maximalspannung fir die unterschiedlichen Verschweillzeiten

AnschlieBend kommt es zu einem weiteren leichten Anstieg, danach flacht die Kurve ab. Dieser
Verlauf zeigt die direkte Abhingigkeit des Leistungseintrags von den dielektrischen Eigenschaften
auf. Verglichen mit dem Imaginérteil der komplexen Permittivitdt in Abbildung 29 (b) kommt es
hier ebenfalls zu einem initialen Anstieg bis 60 °C und zu einem anschlielenden Abfall, welcher
sich direkt in der Leistungskurve widerspiegelt. Der beschleunigte Abfall der Kurve bei 8 kV
deutet somit auf die schnellere Erwdrmung des Materials hin. Die Leistungskurve tiber die Zeit
der VerschweiBBung liefert somit ein direktes Feedback des Prozesses und gibt Aufschluss iiber die
dielektrischen Eigenschaften des Materials und dessen Temperaturabhéngigkeit. Dieser direkte
Zusammenhang ermoglicht es UngleichméBigkeiten in der Prozessfiihrung sowie Schwankungen
der zu verarbeitenden Schaumpartikel zu detektieren, welche sich negativ auf die

Bauteileigenschaften auswirkten konnen.

Neben der Leistung wurde zudem auch die direkte Erwdrmung des Bauteils durch einen
faseroptischen Temperatursensor ermittelt. Dieser befindet sich mit kleineren Schwankungen im
Kern der 10 mm starken Schaumplatte und nimmt zusétzlich zur VerschweiBBung auch den Vorgang
des Abkiihlens auf. Wie in Abbildung 50 zu sehen ist, zeigen die Temperaturverldufe unabhingig
von der eingestellten Zeit bei den jeweiligen Spannungen einen reproduzierbaren Trend in der
Erwédrmung. Die Bauteile bei 8 kV erfahren hierbei durch die hohere Feldstdrke eine signifikant
stirkere Erwdrmung und die lidngeren Verschweillzeiten resultieren in erhohten
Maximaltemperaturen. Die Auswahl der getesteten Verschweillzeiten erfolgte iiber Vorversuche,
um bei allen Parametern in sich stabile Priifkdrper ohne komplettes Kollabieren des Kerns

herzustellen.
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Abbildung 50: Temperatur Uber die Zeit bei 6 und 8 kV Maximalspannung fir die
unterschiedlichen Verschweilzeiten ermittelt mittels faser-optischem Sensor im Zentrum der
Schaumplatte

Die Kerntemperaturen befinden sich daher in einem Bereich von ca. 130 bis 175 °C. Bei ndherer
Betrachtung der Temperaturkurven im Vergleich zu der anliegenden Spannung ist eine
Verzogerung der Erwdrmung sichtbar. Zunédchst ist erst nach einer gewissen Zeit eine Erwdrmung
messbar. Zusétzlich kommt es auch nach dem Wegfall der Spannung noch zu einem Anstieg der
Temperatur, wodurch das Maximum eine Verzégerung um bis zu 10 s aufweist. Der Effekt ist
besonders bei der hoheren Spannung von 8 kV mit schnellerer Erwdrmung sichtbar. Dies deutet
auf eine signifikant verzogerte Temperaturmessung des Sensors durch dessen thermische Masse
hin. Wiahrend der Verschweilung wird nur der Schaum um den Sensor herum erwérmt, welcher
durch die geringe thermische Leitfahigkeit die Temperatur nur langsam {ibertragen kann. Neben
der zeitlichen Abweichung wird dadurch auch die maximal gemessene Temperatur beeinflusst,
welche dadurch deutlich herabgesetzt wird und entscheidend fiir die Verschweilung der
Schaumpartikel ist. Trotz des eingesetzten diinnen Sensors ergibt sich somit eine signifikante
Abweichung der gemessenen Temperaturverldufe von den tatsdchlich im Schaum anliegenden

Werten.

Der Temperaturverlauf iiber die Zeit erlaubt zudem die Berechnung der Heizrate iiber die
Verschweiflzeit und der anschlieBenden Abkiihlung. Im Falle konstanter Wéarmekapazitét steht
diese in einem direkten linearen Zusammenhang mit dem volumetrischen Leistungseintrag zur
dielektrischen Erwdrmung. Wie in Abbildung 51 zu sehen ist, steigt die Heizrate zunichst mit der

initialen Spannungserh6hung an und folgt anschlieend einem Trend analog zur Leistungskurve.
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Abbildung 51: Berechnete Heizrate Uber die Zeit bei 8 (a) und 6 kV (b) Maximalspannung fir die
unterschiedlichen Verschweil3zeiten

Die hohere Maximalspannung resultiert wiederum in eine verstdrkte Heizrate, wobei die
unterschiedlichen Verschweifizeiten bis zum Abschalten der Spannung nahezu {ibereinander
liegen. Die thermische Verzogerung in der Temperaturmessung ist ebenfalls durch den nur
langsamen Abfall der Heizrate nach dem Verschwei3prozess erkennbar. Nach einer gewissen Zeit
fallen die Heizraten in den negativen Bereich, was auf eine Kiihlung des Sensors durch das
umliegende Schaumvolumen deutet. Diese Reduktion der Temperatur wird durch Wérmeleitung
in das kiihle Werkzeug initiiert, welches nur oberflichennah durch das Bauteil aufgewarmt wird.
Nach dem Entnehmen der verschweillten Priifkdrper sind am Werkzeug teilweise Temperaturen
von liber 50 °C messbar, welche den darauffolgenden Versuch beeinflussen konnen. Eine
konstante Werkzeugtemperatur vor jedem Versuch von 40 °C wurde daher stets eingehalten, was
essenziell fiir reproduzierbare Ergebnisse ist. Der groBere Temperaturunterschied zwischen dem
Bauteil und dem umliegenden Werkzeug fiihrt daher tendenziell zu stirkeren Abkiihlraten bei

langeren Verschweil3zeiten.

Um einen direkten Vergleich der dielektrischen Erwdrmung mit dem Imaginérteil der komplexen
Permittivitdt zu ermdglichen, wurde in Abbildung 52 die Heizrate iiber die jeweils anliegende
Temperatur aufgetragen. Neben der allgemeinen Erhohung der Heizrate durch die hohere
Maximalspannung zeigen die Kurven einen vergleichbaren Verlauf iiber die Temperatur auf. Der
direkte Zusammenhang zu dem Imaginirteil ist durch das Maximum der Heizrate bei ca. 60 °C
deutlich zu erkennen. AnschlieBend kommt es wiederum zu einem Abfall der Heizrate hin zu
hoheren Temperaturen. Dies kann neben den Materialeigenschaften (Permittivitit und eftektive
Wiairmekapazitit) auch trotz des isolierenden Charakters des Schaums durch die externe Kiihlung

des kalten Werkzeugs ausgelost werden.
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Abbildung 52: Berechnete Heizrate Uber die gemessene Temperatur bei 8 und 6 kV
Maximalspannung fiir die unterschiedlichen Verschweilzeiten

Zusammenfassend zeigen die Ergebnisse, dass der RF-Prozess mit den temperaturabhingigen
Eigenschaften des Materials korreliert. Sowohl die ermittelte Generatorleistung sowie die
gemessenen Heizraten spiegeln den Verlauf des Imaginérteils dabei direkt wider und eignen sich
dadurch als Parameter der Prozessiiberwachung. Im Gegensatz dazu zeigen die
Temperaturverldufe aufgrund der thermischen Trigheit des Sensors eine deutliche Verzdgerung
und Abweichung in der messbaren Maximaltemperatur auf. Fiir die Analyse der tatséchlichen

Temperatur des Schaums muss somit eine alternative Methode betrachtet werden.

5.2.2. Einfluss der Prozessfiihrung auf die Bauteileigenschaften

Nach der Betrachtung des Einflusses der Prozessparameter auf die Leistungsaufnahme und die
gemessenen Temperaturentwicklung, werden im Folgenden die daraus resultierenden Priifkorper
untersucht. Dafiir wird zundchst die Oberflichenqualitidt betrachtet und anschlieBend eine
mechanische Charakterisierung unter Zugbelastung durchgefiihrt, welche eine Aussage iiber die

Verschweifqualitit liefern.

5.2.2.1. Einfluss auf die Oberflachenqualitat

Die Qualitdt der Oberfliche von Partikelschaumbauteilen stellt einen wichtigen
Qualititsparameter fiir eine Vielzahl an Anwendungsfeldern dar. Diese wird primér durch die
oberflichennahe Verschweilqualitidt bestimmt, was in einem direkten Zusammenhang mit der

Temperaturverteilung iiber den Querschnitt des Schaums wéhrend der Verarbeitung steht. Zur
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Evaluation der Oberfldchenqualitidt wurden die produzierten Priifkorper mittels 3D-Profilometer
vermessen. Die so generierten topographischen Aufnahmen sind in Abbildung 53 fiir die

jeweiligen Prozessparameter aufgezeigt.

6 kV

Abbildung 53: Topographische Darstellung der Oberflachenstruktur der mittels RF-Technologie
verschweiften Platten bei unterschiedlichen Spannungen und Zeiten

Die dargestellte Hohendifferenz ist dabei in Relation zur durchschnittlichen Referenzebene
angegeben, welche durch die Auswertesoftware automatisch generiert wird. Bei der jeweils
niedrigsten Verschweil3zeit zeigen die Bauteile bei beiden Spannungen eine ungleichmifige
Oberflache auf. Durch die geringe Temperatur in der Néhe des kiihleren Werkzeugs kommt es zu
keiner ausreichenden VerschweiBung der Partikel. Beim Offnen des Werkzeuges kommt es
dadurch zu einer Relaxation der zuvor komprimierten Schaumpartikel, was ohne die Anhaftung
zueinander zu Fehlstellen zwischen den Partikeln fiihrt. Diese Unebenheit der Oberfldche ist auch

in der mittleren arithmetischen Hohe in Abbildung 54 quantitativ zu beobachten.

Mit hoheren Verschweil3zeiten ist neben dem Anstieg der gemessenen maximalen Kerntemperatur
auch eine erhohte Oberflichentemperatur zu erwarten, da es iiber die Zeit zu einer
oberflichennahen Erwarmung des Werkzeugs kommt. Dies fiihrt zu einer besseren Verschweil3ung
der Partikelgrenzflichen an der Oberfliche, wodurch nach der Entformung aus dem Werkzeug
weniger Fehlstellen zwischen den Schaumpartikeln entstehen. Dieser Effekt zeigt sich sowohl in
der optischen Betrachtung der Oberfldchenqualitit also auch in der quantitativen Analyse. Die
unzureichende Oberflachenqualitét bei niedrigen Verschwei3zeiten durch eine fehlende Anhaftung
der Partikel zueinander ist auch in den Querschnitten der Priitkorper in Abbildung 55 deutlich zu

sehen.
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Abbildung 54: Mittlere arithmetische HOhe der mittels RF-Verfahren verschweil3ten Platten bei
unterschiedlichen Spannungen und Zeiten sowie eine Referenz-Probe mittels SCM
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Abbildung 55: Darstellung der reprasentativen Querschnitte der Prifkdorper aus dem RF-
Verfahren bei 6 und 8 kV bei unterschiedlichen Verschweillzeiten sowie der SCM-Referenz

Bei den langeren Verschweillzeiten werden dabei die besten Oberfldchenqualititen erzielt. Gerade
bei 8 kV und 35 s zeigt das Bauteil eine homogene Struktur ohne sichtbare Fehlstellen auf. Das
Bauteil weist dhnliche Werte wie eine Referenzplatte aus der dampfbasierten Verarbeitung (SCM)
auf. Im Vergleich zu den verschweillten Platten bei 6 kV kommt es bei der héheren Spannung zu
einer schnelleren Erwdrmung der Schaumpartikel auf die Endtemperatur. Dadurch bleibt weniger

Zeit fur thermische Verluste in das Werkzeug und die Oberflichentemperatur erreicht hohere
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Werte, was mit einer besseren Oberflachenqualitét einhergeht. Wie in Abbildung 55 zu sehen ist,
zeigen die beiden Priifkorper bei der hochsten Verschwei3zeit eine Reduktion der Dicke auf. Dies
deutet auf ein Kollabieren der Schaumstruktur des Kerns durch zu hohe Temperaturen hin. Fiir
diese beiden Parameter wurden gemessene Temperaturen von iiber 170 °C erreicht, was verglichen
mit den thermischen Eigenschaften der Schaumstruktur zu einem vollstdndigen Aufschmelzen der
kristallinen Bereiche fiihrt. Die obere Grenze des Materials fiir die Prozessierung muss somit
unterhalb dieser Temperatur liegen. Durch diese Schiddigung des Materials im Inneren wird die
urspriingliche Schaumstruktur signifikant geéndert, was die mechanischen Eigenschaften der
Bauteile beeinflusst. Gerade auf Druckbeanspruchung wird dadurch ein negativer Effekt erwartet.
Die Referenzprobe aus der dampfbasierten Verarbeitung zeigt eine homogene Verschweilung iiber
den kompletten Querschnitt, da der Wasserdampf mit einer konstanten Temperatur in das
Werkzeug geleitet wird. Im Vergleich zu den mittels RF-Technologie verarbeiteten Priifkdrpern
sind hier die Grenzflichen zwischen den einzelnen Partikeln noch deutlich zu erkennen. Dies
deutet auf kein vollstindiges Aufschmelzen der kristallinen Bereiche hin, wodurch die
urspriingliche Schaumstruktur erhalten bleibt und optimale mechanische Eigenschaften zu

erwarten sind.

Die Ergebnisse der Oberflachenqualitit und des Querschnitts zeigen deutlich die Herausforderung
der RF-Technologie durch die inhomogene Temperaturverteilung. Das optimale
Temperaturfenster, welches durch eine unzureichende Verschweiung nach unten und ein
Kollabieren des Schaumstruktur nach oben begrenzt ist, kann so nicht komplett eingehalten
werden. Dies resultiert entweder in einer guten KernverschweiBung mit schlechter

Oberflachenqualitdt oder in einer annehmbaren Oberfldche bei Schiadigung der Kernzone.

5.2.2.2. Einfluss auf die mechanischen Eigenschaften unter Zugbeanspruchung

Neben der Oberflichenqualitit sind die mechanischen Eigenschaften entscheidend fiir die
moglichen Anwendungen der mittels RF-Technologie hergestellten Bauteile. Wie zuvor erldutert
wurde, werden diese durch das Zusammenspiel aus den Eigenschaften der zelluldren Struktur und
der Qualitit der Anhaftung der einzelnen Partikel zueinander bestimmt. Um die Verschweillung
zwischen den Grenzflichen zu untersuchen, wurden klassische Zugversuche durchgefiihrt. Pro
Parametersatz wurden jeweils mindestens fiinf giiltige Priifungen ausgewertet. Die Ergebnisse der
bei 6 kV hergestellten Priifkdrper sind in Abbildung 56 zusammen mit der SCM-Referenz bei einer
vergleichbaren Dichte dargestellt.
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Abbildung 56: Spannungs-Dehnungs-Kurven der einzelnen Zugversuche der Proben bei 6 kV
inklusive der Referenz aus dem SCM bei vergleichbarer Dichte

Trotz des konstant eingewogenen Gewichtes der Schaumpartikel weicht die Dichte der
hergestellten Priifkdrper durch leichte Variationen der Plattendicke geringfiigig ab. Die
nachtrdgliche Umverteilung der Polymermatrix wiirde so durch die Normierung der Kraft auf die
unterschiedlichen Querschnittsflichen zu Spannungswerten mit geringer Aussagekraft flihren.
Daher wurde die Spannung steht auf eine konstante Querschnittsflaiche mit einer Dicke von 10 mm
angepasst. Am Anfang des Zugversuchs ist zunéchst die geringe Vorkraft auf den Priifkdrpern von
5N zu erkennen. Danach kommt es mit steigender Dehnung zu einem stetigen Anstieg der
Spannung durch den Widerstand des Materials gegen die Deformation. Bei geringen Dehnungen
ist ein vergleichbarer Verlauf der Spannung bei allen Priifkdrpern zu erkennen. Oberhalb von ca.
20 % Dehnung flachen die Kurven der mittels RF-Technologie hergestellten Priifkorper jedoch
deutlich ab. Ein dhnliches Verhalten ist auch bei den Priifkdrpern bei 8 kV in Abbildung 57 zu

erkennen.

Diese abweichende Charakteristik in der Spannungs-Dehnungs-Kurve kann entweder durch
geometrische Effekte oder durch eine Verdnderung des Grundmaterials ausgeldst werden.
Wiéhrend der Deformation der Partikelschaum-Bauteile kommt es gerade bei niedrigen Zeiten und
dadurch unzureichender Oberflichenqualitit zu einer oberflichennahen Abldsung der

Grenzfldchen (Abbildung 58).
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Abbildung 57: Spannungs-Dehnungs-Kurven der einzelnen Zugversuche der Proben bei 8 kV
inklusive der Referenz aus dem SCM bei vergleichbarer Dichte
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Abbildung 58: Vergleich der seitlichen Ansicht von Prufkérpern hergestellt unter verschiedenen
Verschweil3-Parametern bei gleicher Dehnung

Die deutlich sichtbaren Risse reduzieren die effektive Dicke der Probe, welche Last unter der
Verstreckung aufnehmen kann, deutlich. Diese Abnahme der Querschnittsflache fiihrt zu einer
Reduktion der scheinbaren Spannung und somit zum Abflachen der Kurve. Die tatsdchliche
Spannung in den restlichen Bereichen des Priitkorpers liegt dabei deutlich hoéher als die
gemessenen Werte. Die bessere Oberflichenqualitit der Priifkorper bei ldngeren Zeiten der

Verschweiflung kann diesen Effekt teilweise verhindern, wodurch erste Risse erst spdter auftreten
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und der Abfall der Spannungskurve hin zu héheren Dehnungen verschoben ist. Die schlechte
Verschweillung der oberflichennahen Bereiche ldsst sich zudem in den Bruchfldchen der gepriiften
Zugstibe erkennen. Bei niedrigen Verschwei3zeiten wird die notwendige Temperatur fiir ein
Aufschmelzen und Rekristallisieren der Bereiche in den Grenzflichen zwischen den
Schaumpartikeln nicht erreicht. Die Anhaftung ist somit niedriger als die Festigkeit der inneren

Schaumstruktur, wodurch es zu einem Versagen zwischen den Partikeln kommt (Abbildung 59).

6 kV
30s 40s 50s 60s 70s

15s 20s 25s 30s 35s

Abbildung 59: Darstellung der reprasentativen Bruchflachen der Prifkérper aus dem RF-
Verfahren bei 6 und 8 kV bei unterschiedlichen Verschweilyzeiten sowie der SCM-Referenz

Mit steigender Zeit nimmt dieser Bereich nahe der Oberfliche immer weiter ab, was auf die
hoheren Temperaturen und die dadurch bessere Verschweillung hindeutet. Auch bei den langsten
Zeiten ist ein oberflichennahes Versagen zwischen den Partikeln trotz des Kollabierens des Kerns
noch zu erkennen. Dies zeigt wieder die Herausforderung der RF-Technologie, ausgelost durch
die inhomogene Temperaturverteilung, auf. Im Vergleich dazu kommt es in der SCM-Referenz zu
einem hauptsdchlichen Versagen innerhalb der Schaumstruktur, wodurch die maximale Festigkeit
dieser ausgenutzt werden kann. Lediglich in kleineren Bereichen ist ein Versagen der Grenzflédche
sichtbar, was auf eine Auswahl der Dampfparameter nahe dem Optimum hindeutet. Die
Charakteristik der Bruchfldchen ist zudem in den erreichten Zugfestigkeiten in Abbildung 60

erkennbar.
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Abbildung 60: Zugfestigkeit der mittels RF verschwei3ten Prufkorper und einer Referenz aus
SCM bei einer vergleichbaren Dichte

Die unzureichende Verschweiflung iiber die komplette Dicke der Priitkérper bei den jeweils
niedrigsten Zeiten fiihrt zu einer deutlich reduzierten Zugfestigkeit. Ab 40 s fiir 6 kV und 20 s fiir
8 kV bildet sich im Kern der Bauteile ein deutlicher Bereich mit einem Verdnderung der
Schaumstruktur aus. Die generell hoheren Temperaturen fiihren zu einem Anstieg der
Zugfestigkeit, welche anschlieBend fiir die mittleren Zeiten nur noch leicht ansteigt. Dieser Anstieg
geht wiederum einher mit einer Verbreiterung der inneren Zone und einer Verbesserung der
Oberflichenqualitdt, was die Rissinitiierung vermindert. Fiir beide Maximalspannungen wird
daher bei der langsten Zeit von 70 und 35 s der hochste Wert der Zugfestigkeit erreicht. In beiden
Féllen kommt es jedoch zum Kollabieren der inneren Schaumstruktur. Trotz der hohen
Zugfestigkeit kann diese Verdnderung der Schaumstruktur einen negativen Einfluss auf andere
mechanische Eigenschaften oder die Warmeleitfahigkeit haben. Die homogenere VerschweiBung
der Probe bei 8 kV durch das reduzierte Abflielen von Temperatur in das Werkzeug fiihrt hier
ebenso zu der hochsten Zugfestigkeit aller RF-Priifkorper. Allgemein zeigen die Ergebnisse
geringe Standardabweichungen, was die Reproduzierbarkeit des Verfahrens und die Homogenitit
iiber die Flache der hergestellten Platten herausstellt. Im Vergleich zu den Referenzplatten aus der
dampfbasierten Herstellung konnen jedoch auch bei den optimierten Parametern keine
vergleichbaren Zugfestigkeiten erzielt werden. Neben der zuvor bereits beschriebenen Thematik
der unzureichenden OberflachenverschweiBung, kann die hohe Temperatur im Kern der Platte zu
einer Verdnderung des Materials fiihren. Um dies zu evaluieren, wurden neben den urspriinglichen
Schaumpartikeln auch DSC-Messungen der mittels RF-Technologie verschwei3ten Platten und
der SCM-Referenz durchgefiihrt. Die urspriinglichen Schaumpartikel zeigen dabei einen breiten

Schmelzebereich mit vier charakteristischen Peaks auf, wie in Abbildung 61 zu sehen ist.
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Abbildung 61: DSC-Kurven der urspriinglichen Partikel, des Kerns und des Rands der SCM-
Referenz sowie der mittels RF verschweildten Platten bei 6 kV

Die Messungen des Kerns und des Randbereichs der SCM-Referenz zeigen zunéchst ein
vergleichbares Bild, was wiederum auf die gleichmiBige Temperaturverteilung hindeutet.
Verglichen mit den urspriinglichen Partikeln, kommt es zu einer deutlichen Verdanderung der Kurve
durch die neue thermische Historie bei der Verarbeitung zum dreidimensionalen Bauteil. Die drei
Peaks bei den niedrigeren Temperaturen verandern sich dabei deutlich, was auf ein Aufschmelzen
dieser mit gednderter Rekristallisation wahrend der Abkiihlung hindeutet. Die beiden mittleren
Peaks scheinen sich in leicht abgednderter Form wieder wéhrend des Abkiihlvorgangs zu bilden.
Zudem entsteht ein neuer Peak bei niedrigen Temperaturen knapp oberhalb von 60 °C. Die
Veranderungen deuten darauf hin, dass die Temperatur wahrend der Verarbeitung oberhalb des
verdnderten Bereichs liegen muss. Der letzte Hochtemperatur-Peak bei ca. 155 °C, welcher fiir die
strukturelle Integritit der Schaumstruktur relevant ist, findet sich auch nach der Verarbeitung
wieder. Bei einer nidheren Betrachtung ist jedoch eine geringe Verschiebung des Peaks hin zu
hoheren Temperaturen zu erkennen. Dies kann entweder durch ein teilweises Aufschmelzen des
unteren Bereichs oder durch eine Kristallperfektionierung ausgeldst werden. Unabhéngig von dem
zugrundeliegenden Effekt werden hierfiir Temperaturen nahe des verschobenen Peaks benotigt,
wodurch die maximal erreichte Temperatur wihrend der Verarbeitung eingeschétzt werden kann.
Wie in Kapitel 5.1.4 bereits evaluiert wurde, wird das Temperaturfenster zur optimalen
Verschweiflung der Schaumpartikel durch diesen ausgepriagten Schmelze-Peak bei ca. 155 °C nach
oben hin limitiert. Die homogene Temperaturfiihrung in der dampfbasierten Verarbeitung erlaubt
eine vereinfachte Anniiherung an diesen Schwellenwert ohne ein lokales Uberschreiten. Bei den
mittels RF-Technologie hergestellten Priitkorpern wurde auf die Darstellung der Analyse der

Randschicht verzichtet, da die lokal signifikant abweichenden Temperaturen im oberflichennahen
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Bereich wihrend der Verarbeitung zu einem starken Einfluss der Probenpréparation fiithren. Fiir
den Kern hingegen ist sowohl bei 6 als auch bei 8 kV (Abbildung 62) eine dhnliche thermische

Charakteristik bei der jeweils niedrigsten Verschwei3zeit erkennbar.
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Abbildung 62: DSC-Kurven der urspringlichen Partikel, des Kerns und des Rands der SCM-
Referenz sowie der mittels RF verschweif3ten Platten bei 8 kV

Analog zu den SCM-Priifkérpern kommt es zu einer deutlichen Verdnderung des
Schmelzebereichs bei niedrigeren Temperaturen und zur Ausbildung des neuen Peaks bei ca.
63 °C. In beiden Fillen ist der Hochtemperatur-Peak weiterhin zu erkennen und leicht hin zu
hoheren Temperaturen verschoben. Im Kern des Bauteils wurde somit eine Temperatur im Bereich
der 150 °C erreicht. Verglichen mit den gemessenen Temperaturen aus Abbildung 50 liegt der Wert
dadurch signifikant hoher, was erneut auf die thermische Trédgheit des Temperatursensors
hindeutet. Bei diesen Parametern ist somit lediglich fiir das Zentrum eine gute Verschwei3qualitdt
zu erwartet, welche in Richtung der Oberfliche deutlich abnimmt. Bei einer Erhéhung der Zeit
bleibt der untere Bereich der DSC-Messungen nahezu unverdndert. Die Rekristallisation scheint
daher durch einen weiteren Temperaturanstieg nicht verdndert zu werden. Der zuvor verschobene
Peak am oberen Ende des Schmelzebereichs ist nun jedoch nicht mehr detektierbar. Dies deutet
auf eine Maximaltemperatur wihrend der Verarbeitung von iiber 160 °C hin, was wiederum
signifikant iiber den gemessenen Werten liegt. Fiir beide Spannungen sind bei weiterer Erh6hung
der Zeit nur noch minimale Anderungen sichtbar. Die Analyse der thermischen Historie der
verarbeiteten Priifkorper mittels DSC bietet somit die Mdoglichkeit eine Aussage iiber die

mindestens erreichten Temperaturen wahrend der vorangegangenen Verarbeitung zu treffen.

Die mechanischen Eigenschaften der mittels RF-Technologie verarbeiteten Priifkdrper werden

somit eindeutig von zwei temperaturabhingigen Faktoren limitiert. Zum einen fiihrt das kiihle
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Werkzeug zu einer unzureichenden Verschweilung der oberflichennahen Schaumpartikel,
wodurch der lasttragende Querschnitt der Probe verringert wird und erste Risse initiiert werden.
Des Weiteren kommt es bereits bei geringen Verschweillzeiten zu einem vollstdndigen
Aufschmelzen der kristallinen Bereiche des Materials im Kernbereich. Dies fiihrt neben der
Verdnderung der zelluldren Struktur zu einer neuen Kristallstruktur, welche sich in den
mechanischen Eigenschaften zum Ursprungsmaterial unterscheiden kann. Fiir die Herstellung von
hochqualitativen Bauteilen sind somit Malnahmen zur Optimierung der Temperaturhomogenitét

erforderlich, um mit der dampfbasierten Technologie in Konkurrenz zu treten.

5.3. Aufbau eines digitalen Zwillings mittels multiphysikalischer Simulation

Wie in den vorherigen Kapiteln aufgezeigt wurde, kann die Interaktion des RF-Prozesses mit dem
Material direkten iiber die grundlegenden physikalischen Prinzipien der dielektrischen Erwdrmung
und der Wérmeleitung korreliert werden. Die dadurch generierte Temperaturverteilung iiber das
Bauteil hinweg ist ausschlaggebend fiir die resultierende Verschweilung zwischen den
Schaumpartikeln, welche wiederum die mechanischen Eigenschaften des Bauteils bestimmt. Die
im Schaum anliegende Temperatur ist jedoch aufgrund der thermischen Trégheit des
faseroptischen Sensors nicht direkt ermittelbar, was eine detaillierte Korrelation mit dem
Verschweiflverhalten der Schaumpartikel erschwert. Um eine tiefgreifende Evaluation der
Material-Prozess-Interaktion zu ermdglichen und zukiinftige Entwicklungsprozesse zu
beschleunigen, wurde ein digitaler Zwilling auf Grundlage einer numerischen multiphysikalischen
Simulation aufgebaut. Die Validierung des Modells erfolgt anschlieBend {iber den Vergleich mit

den im realen Prozess ermittelten Kenngrof3en.

5.3.1. Erarbeitung der grundlegenden Simulations-Umgebung

Fiir eine simulative Abbildung des RF-Prozesses bis hin zur Vorhersage der mechanischen
Eigenschaften miissen mehrere physikalische Modelle verkniipft werden. Das Vorgehen kann
primdr in zwei Abschnitte unterteilt werden. Zundchst erfolgt die Simulation des
Verschweillprozesses innerhalb der RF-Anlage durch die Koppelung eines elektrischen mit einem
thermischen Modell. Diese Kombination ermoglicht die dielektrische Erwdrmung des Materials
im elektromagnetischen Feld sowie die Warmeentwicklung und dessen Verteilung iiber die Zeit zu

betrachten. In Abhdngigkeit der lokal erreichten Maximaltemperatur wird die Verschweil3qualitét
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einbezogen, welche in anschlieBenden Zugversuchen eine Vorhersage der mechanischen

Eigenschaften erlaubt.

5.3.1.1. Elektro-thermische Simulation

Der erste Schritt der simulativen Abbildung des RF-Prozesses ist das elektro-thermische Modell,
welches die Vorginge wihrend der Verarbeitung der Schaumpartikel innerhalb der RF-Anlage
darstellt. Fiir eine realititsnahe Darstellung werden zunichst die geometrischen Aspekte des realen
Aufbaus in das Modell eingepflegt. Das dadurch generierte dreidimensionale Modell ist in

Abbildung 63 zu sehen.
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Abbildung 63: Dreidimensionales Modell der elektro-thermischen Simulation mit den
individuellen Bereichen und der genutzten Symmetrieebene (a) und Modell nach dem Schritt der
Vernetzung (b)

Wie in Abbildung 21 bereits dargestellt wurde, besteht der allgemeine Aufbau hauptséchlich aus
den beiden Elektroden, dem Werkzeug und dem Schaum darin. Die Abmalle wurden dabei
identisch zu den realen Geometrien gewihlt. Sowohl das Werkzeug als auch die obere Elektrode
wird in der Simulation jedoch zur Vereinfachung als ein jeweils zusammenhédngendes Volumen
angenommen, welches den Zustand bei geschlossenem Werkzeug wihrend des kompletten
Verschweil3prozesses darstellt. Der faseroptische Temperatursensor wird, analog zum realen
Pendant, durch eine mittige Offnung im Werkzeug auf halber Hohe des Schaums modelliert. Der
Sensor wird zur Vereinfachung nach den realen Abmaflen als PTFE-Zylinder mit einem
Durchmesser von 1,78 mm abgebildet. In der Spitze des Sensors befindet sich ein Kern aus
Gallium-Arsenid, dessen Lichtreflektion sich iiber die Temperatur &dndert. Dieser Kern wurde
ebenfalls modelliert und zur Temperaturmessung iiber den Durchschnitt des Volumens
herangezogen. Da die bendtigte Rechenzeit in direktem Zusammenhang mit der Anzahl an finiten
Elementen steht, wurde das Modell durch die Symmetrieebene entlang des Sensors halbiert. Dies
beschleunigt die Losung des Modells, ohne die Genauigkeit zu beeinflussen. Als elektrische

Randbedingungen wurde neben der Symmetrieebene eine elektrische Isolation rund um das
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Werkzeug angenommen. Zur Erzeugung des Wechselfeldes wird die untere Elektrode als Erdung
definiert und der obere aktive Gegenspieler mit einer vorgegebenen Spannung beaufschlagt. Die
Spannungskurve iiber die Zeit wird dabei direkt von den realen Versuchen importiert. Auf Seiten
der thermischen Simulation wurde ebenfalls eine Isolation als Randbedingung des Modells
gewdhlt. Dies vernachlédssigt die in der Realitdt auftretenden konvektiven Verluste an den
Oberflachen des Werkzeugs und der Elektroden. Dies ist jedoch aufgrund der deutlich hoheren
thermischen Masse im Vergleich zum Schaumvolumen nicht relevant, da es nur zu einer
minimalen Erwdrmung der duBleren Oberfliche kommt. Die Anfangstemperaturen wurden
ebenfalls anhand der gemessenen Werte vor den Versuchen auf 27 °C fiir den Schaum und den

Sensor sowie auf 40 °C fiir das Werkzeug und die Elektroden festgelegt.

Zur Bestimmung der addquaten Elementgrofle wurde eine vorgelagerte Vernetzungs-Studie mit
tetraedrischen Elementen durchgefiihrt bis keine Anderungen der Ergebnisse durch eine weitere
Verfeinerung erkennbar waren. Die finale Diskretisierung ist in Abbildung 63 (b) zu erkennen.
Entscheidend sind hierbei das feinere Netz des Sensors sowie des Schaumvolumens, um eine
moglichst hohe Qualitidt der Simulation ohne eine Inflation des Berechnungsaufwandes zu
erreichen. Um lokale Verzerrungen durch eine inhomogene Vernetzung zu verhindern, wurde der
Schaum mit einer konstanten Elementgrof3e von 2 bis 3 mm diskretisiert. Dies resultiert in einem
Modell bestehend aus 283.296 individuellen Elementen. Uber die Simulationsdauer des Prozesses
von 100 s wurden so Berechnungszeiten von ca. 1,5 Stunden pro Simulation erzielt. Dieses
Vorgehen ermdglicht somit bei der ldngsten Verschweillzeit von 70 s eine Betrachtung des initialen

Abkiihlungsverhaltens.

Als Materialmodelle wurden fiir das Aluminium der Elektroden und das Gallium-Arsenid des
Sensors bereits implementierte Modelle innerhalb der Software genutzt. Fiir PTFE wurde die
Dichte sowie die temperaturabhdngige Wérmeleitfahigkeit gemessen und das Modell mit den
restlichen Werten aus einem Datenblatt aufgefiillt [190]. Die Eigenschaften des ETPU-Schaums
bei der definierten Dichte nach Kompression innerhalb des Werkzeugs wurden hauptsichlich
durch die in den vorherigen Kapiteln beschriebenen Ergebnissen ermittelt. Lediglich die
elektrische Leitfdhigkeit, welche durch den isolierenden Charakter des Polymers nahezu

vernachléssigbar ist, wurde anhand eines Datenblatts ermittelt [196].

Als numerische Aufgabenstellung wurde ein vordefinierter frequenz-transienter Typ ausgewéhlt.
Dieser erlaubt die Betrachtung unter einer definierten Frequenz des Wechselfeldes von 27,12 MHz
sowie die zeitabhidngige Entwicklung. Zum Losen der mathematischen Gleichungen wurde ein

impliziter, zeitabhingiger ,,solver” auf Basis der BDF-Methode (,, backward differentiation
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formula ) ausgewihlt, welcher gerade fiir multiphysikalische Simulationen verwendet wird. Die
zeitliche Schrittweite wurde auf maximal 0,5 s festgelegt, um zeitliche Anderungen der Input-
Parameter und Materialeigenschaften bestmdglich zu beriicksichtigen. Die Koppelung der
elektrischen und thermischen Teilmodelle erfolgt {iber einen segregierten Losungsansatz mit einer
Aufteilung in die beiden getrennten Simulationen. Diese wurden jeweils fiir jedes Zeitintervall
individuell gelost, wodurch das elektromagnetische Feld tiber die dielektrische Erwadrmung als
Hitzequelle fiir die thermische Analyse fungiert und die Materialeigenschaften darauthin

temperaturabhingig angepasst werden konnen.

Zur Bestimmung der Leistung wird das Integral der volumetrischen, dielektrischen Verlustdichte
tiber das Volumen des Aufbaus herangezogen. Die Temperaturen werden iiber den Durchschnitt
des Gallium-Arsenid Kerns sowie durch direkt im Schaum platzierte Messpunkte vom Zentrum

(0 mm) bis hin zur Oberfldache (5 mm) in 1 mm Schritten ermittelt.

5.3.1.2. Mechanische Simulation

Der zweite Teil des digitalen Zwillings ist die Vorhersage der mechanischen Eigenschaften auf
Grundlage der Verschweiflqualitit. Das Verhalten eines Partikelschaums unter Zugbeanspruchung
wird dabei durch die Eigenschaften des Schaumvolumens innerhalb der Partikel und deren
Anhaftung zueinander bestimmt. Fiir eine realititsnahe Abbildung dieser Phidnomene wird
zundchst eine Tessellation anhand der zuvor ermittelten Grof3enverteilung und anhand der Form
der ETPU-Partikel durchgefiihrt. Die so zufillig entstandene Aufteilung eines Priifkorpers anhand
der realen Grundlage ist in Abbildung 64 (a) zu sehen.

(a) (b) €

0.02
0.01
m

LY SRR 0.05

-0.05

Abbildung 64: Tessellierte Partikelschaum-Platte (a), ausgeschnittener Zugprufkérper (b) und
kompletter Simulationsaufbau mit Werkzeug und Elektroden (c)

Diese tessellierte Geometrie wird anschlieBend in die Simulations-Software importiert. In
Anlehnung an die Norm DIN EN ISO 1798 wird ein Zugstab aus der Platte mit der

Priitkorpergeometrie 1A, analog zu den realen Zugversuchen, virtuell ausgeschnitten. Eine
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Ubertragung der generierten Temperaturen aus der vorherigen elektro-thermischen Simulation des
gesamten Aufbaus ist jedoch nicht moglich. Deswegen wird ein Ausschnitt aus dem kompletten
Aufbau der Elektroden, des Werkzeugs und des Schaums erneut modelliert. Zur geometrischen
Vereinfachung werden die herausgeschnittenen Volumen neben dem mittleren Bereich des
Zugstabs fiir das elektro-thermische Modell wieder zu einem vollstdndigen Quader aufgefiillt. Da
die Tessellation hier keinen Einfluss auf die Ergebnisse hat, wird diese Aufteilung fiir die
Fiillstiicke nicht durchgefiihrt. Vor der mechanischen Simulation wird so zunéchst erneut eine
elektro-thermische Simulation fiir den Ausschnitt des Werkzeugs mit den exakt gleichen
Bedingungen wie zuvor fiir den kompletten Aufbau durchgefiihrt. Auftretende Effekte im
Randbereich der Platten werden so nicht beriicksichtigt. Die ElementgroBe wurde fiir den
tessellierten Zugstab auf 1,3 bis 2,0 mm festgelegt, was gerade fiir die Rissausbreitung zwischen
den Partikeln in der spéteren mechanischen Simulation entscheidend ist. Das linear-elastische
Materialmodell der Schaumpartikel wurde um den dehnungsabhéngigen Elastizitdtsmodul, die
maximale Zugfestigkeit und die Querkontraktionszahl erweitert. Diese Parameter werden aus den
zuvor aufgezeigten realen Zugversuchen der mittels Dampf verschweiiten Priifkdrper unter der

Annahme einer nahezu optimalen Verschweilung ermittelt.

Die Implementierung der lokal unterschiedlichen Anhaftungen der Partikeloberfldchen zueinander
erfolgt durch ein sogenanntes ,,thin layer“-Modell als Grenzfliche der Partikel zueinander. In
Anbetracht der ungeschiumten Aulenhaut der Partikel wurde eine Dicke von 8 um pro Partikel
festgelegt. Der Elastizititsmodul des TPU-Vollmaterials und dessen Querkontraktionszahl wird
anhand eines Datenblatts sowie mittels einer Literaturquelle bestimmt [197,198]. Die
Verschweiflqualitit wird mit den erreichten maximalen lokalen Temperatur wéhrend der
Verarbeitung der Partikel in der elektro-thermischen Simulation korreliert. Dies erfolgt tiber die
temperaturabhéngige Festigkeit dieser Grenzfldche. Diese Festigkeit kann bis zu einer Temperatur
von 140 °C mittels des Bead-to-Bead Verfahrens bestimmt werden, bevor es zum Versagen der
Schaumstruktur kommt. Unter komplettem Aufschmelzen der kristallinen Bereiche und
anschlieBender Kristallisation ist jedoch eine vollstindige Heilung der Grenzfliche zu erwarten.
Bei Temperaturen von iiber 170 °C wird so von einem kompletten Aufschmelzen und dadurch
einer Vollstindigen Heilung der Grenzfliche ausgegangen. Die Festigkeit der verschweiliten
Volumen besitzt somit die Werte des Vollmaterials des Polymers. Der Anstieg der Festigkeit
zwischen 140 und 170 °C wurde dadurch direkt mit dem Anteil an aufgeschmolzenen Kristalliten
korreliert. Fiir eine quantitative Kurve wurde der Festigkeitsanstieg mit dem Integral der

Schmelzenthalpie iiber die Temperatur in einen linearen Zusammenhang gebracht.
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Die maximale Festigkeit der beiden Phasen wurde durch ein aktives Schadensmodell in der
Simulation beriicksichtigt. Der virtuelle Zugversuch erfolgt {iber das Fixieren eines Endes des
Zugstabs und dem Aufbringen einer definierten Deformation auf der gegeniiberliegenden Seite bis
zum Versagen des Priifkorpers. Hierfiir wird eine stationdre Parameterstudie bis zu einer
maximalen Deformation von 80 mm in Schritten von 2 mm genutzt. Die relative Toleranz der

Studie ist auf 0,01 festgelegt.

Die Bestimmung der Dehnung wird innerhalb des mittleren linearen Bereichs des Zugstabs tiber
die Verschiebung zweier definierter Punkte im Abstand von 40 mm bestimmt. Fiir die Ermittlung
der Kraft wird das Intragral des Spannungstensors in Zugrichtung iiber der Fliche ermittelt, {iber
welche die Deformation aufgebracht wird. Die technische Spannung wird anschlieend durch die

Normierung auf die Querschnittsfliche des Ausgangszustandes von 10 mm? berechnet.

5.3.2. Ergebnisse der elektro-thermischen Simulation

Im ersten Abschnitt des digitalen Zwillings erfolgt die Simulation der Material-Prozess-Interaktion
wihrend der Verschweiflung innerhalb der RF-Anlage. Die Potentialdifferenz zwischen der oberen
aktiven und der unteren passiven Elektrode fiihrt zur Ausbildung eines elektromagnetischen
Wechselfeldes. In der Simulation wird jedoch nur das relevante elektrische Feld berechnet,
welches zur vereinfachten Kalkulation als statisches Feld angesehen wird. Die Verteilung des
elektrischen Feldes innerhalb eines Mehrphasensystems ist jedoch nicht homogen, sondern wird
durch geometrische Aspekte und durch die relative Permittivitit der Volumina beeinflusst. Wie in
Abbildung 65 (a) am Anfang des Prozesses nach 5 s zu sehen ist, weicht die Feldstarke dabei lokal
in beiden Richtungen von dem theoretischen Wert (2,83 x 10° kV /m) ab. Im Bereich des ETPU-
Bauteils ist eine deutlich erhohte Feldstirke zu erkennen. Dieser mittlere Bereich kann dabei
analog einer Serienschaltung von Kondensatoren angesehen werden. Die abfallende Spannung und
dadurch die Feldstirke wird durch die Permittivitét der einzelnen Bereiche in Relation zueinander
beeinflusst. Zu Beginn der Erwdrmung liegt die Permittivitdit der Schaumpartikel deutlich
unterhalb der Permittivitdt des PTFE-Werkzeugs von ca. 2,1. Dies fiihrt zu einem verstarkten
Spannungsabfall {iber den Bereich des Partikelschaums und dadurch zu einer Reduktion der
Feldstdarke im Werkzeugs im Vergleich zum theoretisch kalkulierten Wert. An den Réndern des
Bauteils kommt es zu einer Verzerrung des Feldes in Richtung des Werkzeuges durch die relativ
betrachtet hohere Permittivitét. Die Feldstidrke im Randbereich des Schaums wird somit reduziert.
Nach 30 s ist durch die dielektrische Erwdarmung eine deutliche Erhéhung der Temperatur in

Abbildung 66 (b) sichtbar.
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Abbildung 65: Verteilung der elektrischen Feldstarke inklusive Feldlinien nach 5 s (a) und 30 s
(b) Uber den Querschnitt fir den Versuch bei 8 kV und 35 s
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Abbildung 66: Verteilung der Temperatur nach 5 s (a) und 30 s (b) Uber den Querschnitt fur den
Versuch bei 8 kV und 35 s

Durch die Erwdrmung steigt die Permittivitit des Schaumkerns an und erreicht bei Temperaturen
von ca. 180 °C die Permittivitit des PTFE-Werkzeugs. Dieses Angleichen der Eigenschaften fiihrt
zu einem dhnlichen Spannungsabfall iiber den Bereichen und somit anndhernd gleichen
Feldstirken, wie in Abbildung 65 (b) zu erkennen ist. Die abweichenden Eigenschaften des
Bauteils resultieren somit direkt in einer verdnderten Feldstirke des Werkzeugs. Lediglich die
Oberflache des Bauteils, welche durch das Werkzeug gekiihlt wird, besitzt noch eine niedrigere

Permittivitit, wodurch die Feldstirke hier immer noch erhdht bleibt. Die Erhohung der Feldstarke
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im Zusammenspiel mit dem iiber die Temperatur abfallenden Imaginérteil, wirkt somit als eine Art
selbstregulierender Effekt des Materials. Bereiche mit niedrigeren Temperaturen werden somit
starker erwarmt, was die Homogenitit fordert. Trotz dieses selbstregulierenden Effektes ist eine
signifikante Inhomogenitit in der Temperaturverteilung liber die Dicke des Bauteils zu erkennen,
was die vorherigen Ergebnisse unterstiitzt. Auch die thermische Triagheit des Sensors kann deutlich
in der Simulation beobachtet werden. Am Rand des Bauteils kommt es bei den hoheren
Temperaturen des Kerns zu einer leichten Verzerrung des Feldes, welche durch die vergleichbare

Permittivitét jedoch deutlich geringer ausfillt.

Zur Validierung der Simulationsergebnisse anhand der realen Messdaten wird zundchst die
Leistungskurve iiber die Zeit betrachtet. Wie bereits beschrieben, liefern diese ein direktes
Feedback des Prozesses auf die Materialeigenschaften und deren Anderungen iiber die Zeit. In
Abbildung 67 sind die mittels Simulation ermittelten Kurven zusammen mit den realen

Ergebnissen dargestellt.
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Abbildung 67: Vergleich der Leistung des Generators im realen Versuch mit der Simulation bei
unterschiedlichen Verschweillzeiten fir 6 kV (a) und 8 kV (b)

Die simulierten Leistungskurven liegen unabhédngig von der Verschweifizeit bis zum Abschalten
der Spannung direkt iibereinander. Fiir beide Maximalspannungen ist der Verlauf der Kurven mit
einem anfanglichen Peak und dem anschliefenden Abfall iiber die Zeit gleich mit den realen
Messungen. Auch die erh6hten Werte bei 8 kV im Vergleich zu 6 kV werden korrekt vorhergesagt.
Fiir 6 kV liegen die simulierten Kurven anfangs nahezu gleich mit den realen Versuchen und
weichen erst bei ldngeren Zeiten leicht ab. Diese Abweichung kann durch mehrere Phanomene
erklart werden. Zum einen kommt es hier zu den bereits angesprochenen spontanen Abfillen in
den Kurven der realen RF-Versuche, was einen Vergleich erschwert. Auch thermische Effekte

innerhalb des Generators {iber die Zeit konnen eine Verdnderung der Leistung verursachen. Des
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Weiteren konnten die dielektrischen Eigenschaften nur bis zu einer Temperatur von 180 °C
gemessen werden, was gerade gegen Ende der Erwdrmung bei lingeren Zeiten iiberschritten
werden kann. Die Extrapolation der Werte hin zu héheren Temperaturen kann hierbei geringe

Abweichungen erzeugen.

Die simulierten Leistungen der Versuche bei 8 kV in Abbildung 67 (b) liegen nur etwas unterhalb
der realen Messwerte und konnen den Verlauf der Kurven iiber die Zeit gut widerspiegeln. Das
leicht abweichende Verhalten des digitalen Zwillings zwischen den beiden Maximalspannungen
kann durch die Normierung mittels der Leerkurven aufgrund von anlagenspezifischen Effekten
erkliart werden. Im Allgemeinen konnen die Leistungskurven und deren Verldufe iiber die Zeit
unabhéngig von den Parametern gut durch die numerische Losung vorhergesagt werden. Diese
Verlustleistung liefert dabei iiber die dielektrische Erwdrmung die direkte Grundlage als

Hitzequelle fiir die thermische Simulation.

Die direkte Validierung der Temperaturentwicklung innerhalb des Schaums ist nur iiber den
modellierten Temperatursensor moglich. Im Vergleich mit den real gemessenen Temperaturkurven
weisen die simulierten Daten in Abbildung 68 fiir eine Maximalspannung von 6 kV einen

dhnlichen Verlauf tiber die Zeit auf.
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Abbildung 68: Vergleich der gemessenen Temperatur Uber die Zeit im realen Prozess mit dem
simulierten faser-optischen Temperatursensor bei 6 kV

Die Kurven liegen dabei zundchst sehr nahe beieinander und zeigen demnach eine hohe
Ubereinstimmung withrend der Erwirmung auf. Die Startemperatur ist bei den realen Messungen
teilweise leicht erhoht. Durch die manuelle Befiillung des Werkzeugs mit den Schaumpartikeln
kann die Zeit bis zum Start des Verschweillprozesses leicht abweichen, wodurch die Partikel

unterschiedlich lange durch das Werkzeug vorgewarmt werden. Analog zu den realen Versuchen
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ist auch in der Simulation die thermische Trigheit des Sensors durch ein verzdgertes Erreichen der
Maximaltemperatur sichtbar. Die am Hohepunkt erreichten Temperaturen liegen dabei in der
Realitdt meist leicht iiber den simulierten Werten. Ein Grund hierfiir kann die Positionierung des
Sensors in der Realitit sein, da dieser nie exakt im Zentrum des Schaums liegt und somit mehr
oder wenig stark durch das kalte Werkzeug beeinflusst wird. Zudem erfolgt die vereinfachte
Modellierung des faseroptischen Sensors anhand optischer Messungen und durch die

Abschédtzungen der genutzten Materialien, was ebenfalls zu Abweichungen fiihren kann.

Auch fiir die Versuche bei 8 kV zeigt sich ein dhnliches Verhalten. Wie in Abbildung 69 zu
erkennen ist, kann die Erwdrmung des Sensors wéhrend der VerschweiBBung und die anschlieSende

Verzégerung gut vorhergesagt werden.
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Abbildung 69: Vergleich der gemessenen Temperatur Uber die Zeit im realen Prozess mit dem
simulierten faser-optischen Temperatursensor bei 8 kV

Die simulierten maximalen Temperaturen liegen bei 8 kV sehr nahe an den realen Messungen,
jedoch ist die Verzogerung etwas geringer. Dieses Verhalten kann durch Abweichungen in der
Wirmeleitfahigkeit des Sensors oder des Wérmeiibertrags vom Schaum resultieren, was wiederum
durch die Geometrie oder durch die Materialparameter ausgeldst werden kann. Unabhéngig von
der Spannung und Verschweilzeit kann die Temperaturentwicklung im Schaum tiber den Sensor

und dessen thermische Trégheit gut vorhergesagt werden.

Im Vergleich zur realen Messung kann die tatsdchlich im Schaum anliegenden Temperatur durch
den digitalen Zwilling direkt ohne Stérungen durch virtuelle Temperatursonden ermittelt werden.
Diese Erkenntnisse sind dabei essenziell, um die Phdnomene wihrend der Verschweiflung und

mogliche thermische Schadigungen zu untersuchen. Die virtuellen Sonden in unterschiedlichen
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Positionen von der Mitte bei 0 mm bis hin zur Oberfldche bei 5 mm zeigen zunichst durch die

fehlende Triagheit in Abbildung 70 eine signifikant beschleunigte Erwdrmung auf.
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Abbildung 70: Vergleich der Temperatur Uber die Zeit des realen und simulierten Sensors sowie
der direkt im Schaum aus der Simulation ermittelten Verlaufe in unterschiedlichen Abstanden zum
Zentrum der Platte fir den Versuch bei 6 kV und 60 s

Die oberflichennahe Messung zeigt dabei zundchst eine hohere Starttemperatur durch das
vorgewdrmte Werkzeug, bleibt jedoch anschlieBend deutlich unterhalb der erreichten
Temperaturen weiter im Inneren. Dieses Verhalten ist auch fiir die schnellere Erwérmung bei 8 kV

zu beobachten und in Abbildung 71 dargestellt.
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Abbildung 71: Vergleich der Temperatur Uber die Zeit des realen und simulierten Sensors sowie
der direkt im Schaum aus der Simulation ermittelten Verlaufe in unterschiedlichen Abstanden zum
Zentrum der Platte fiir den Versuch bei 8 kV und 30 s
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Die Temperaturen von ca. 90 °C reichen dabei nicht fiir eine Verschweiung der
Partikeloberflachen aus, was die vorherigen Erkenntnisse unterstiitzt. In Richtung des Zentrums
nimmt die Beeinflussung des Werkzeugs immer weiter ab und es werden hohere Temperaturen
erreicht. Im Vergleich zu 6 kV kommt es durch die schnellere Erwédrmung des Schaums bei 8 kV
zu einem reduzierten Temperaturverlust durch Warmeleitung in das Werkzeug. Dies fiihrt zu einer
homogeneren Temperaturverteilung innerhalb des Schaums, was die in Kapitel 5.2.2 aufgezeigten

Ergebnisse unterstiitzt.

Diese Inhomogenitét stellt die wohl entscheidendste Herausforderung in der Herstellung von
hochqualitativen Bauteilen mittels der RF-Technologie dar. Zusammen mit den detaillierten
Analysen des Materials hinsichtlich dessen Verschweif3verhaltens und thermischen Schédigung
stellt der digitale Zwilling ein essenzielles Werkzeug fiir ein tieferes Prozessverstindnis und
zukiinftige Optimierungen dar. Der kiithlende Effekt wihrend der Verschweilung kann zudem
durch ein Temperaturprofil tiber die Dicke des Bauteils und des Werkzeugs in Abbildung 72

evaluiert werden.
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Abbildung 72: Temperaturprofil Gber die Dicke der Schaumplatte inklusive des Werkzeugs von
0 bis 100 s in 5 s Schritten fir den Versuch bei 8 kV und 35 s

Trotz der hoheren Spannung und der dadurch beschleunigten Erwédrmung bleibt ein signifikanter
Temperaturunterschied zwischen dem Kern und der Oberfléche bestehen. Nach dem Erreichen der
Maximaltemperatur im Inneren des Schaums nach ca. 35 s kommt es zum langsamen Abkiihlen
durch das Werkzeug, welches durch das Bauteil weiter erwarmt wird. Die hohe thermische Masse
des Werkzeugs aus PTFE-Vollmaterial fiihrt dabei nur zu einer geringen Erwéirmung der
Oberflache und zu einem leichten Temperaturanstieg innerhalb der Werkzeugwand. Diese Effekte

miissen jedoch fiir eine Serienfertigung beriicksichtigt werden, da eine steigende Erwérmung iiber
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mehrere Zyklen zunichst einen positiven Einfluss auf die Oberflichenqualitdt haben kann. Auf der
anderen Seite miissen die sonstigen Parameter dadurch angepasst werden, um gleichbleibende

Eigenschaften des Produktes zu garantieren.

Der Vergleich der Maximaltemperaturen der Sensoren aus der Simulation und aus den realen

Messungen sowie den simulierten Temperaturen im Schaum sind nochmals in Abbildung 73

aufgetragen.
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Abbildung 73: Vergleich der Maximaltemperaturen des realen Sensors sowie der Simulation mit
virtuellem Sensor und direkt im Kern des Schaums

Die geringen Abweichungen zwischen der numerischen Losung mit den real gemessenen Werten
des Sensors verdeutlicht wiederum die Genauigkeit des digitalen Zwillings. Zuvor konnte lediglich
iber die Auswertung der thermischen Historie aus den DSC-Messungen (Abbildung 61 und
Abbildung 62) eine indirekte Aussage iiber die erreichten Temperaturen getroffen werden. Die
Verschiebung der Peaks ohne komplettes Aufschmelzen deutete hierbei auf maximale Werte von
ca. 150 bis 160 °C fiir die kiirzesten Verschweillzeiten bei der Spannungen hin. Dieser
Temperaturbereich wurde auch in der Simulation fiir den Kern vorhergesagt. Die Simulation stellt
somit eine validierte Methode dar, um die Temperaturen wihrend der Verarbeitung der
Schaumpartikel mittels RF-Technologie vorherzusagen. Die erheblichen Abweichungen der
messbaren Temperaturen mittels des faseroptischen Sensors von den tatsdchlich erreichten Werten
erweisen sich dadurch als signifikant. Ohne eine simulative Abbildung des Prozesses wiirden
fehlerhafte Korrelationen der Prozesstemperaturen mit dem sonstigen Verhalten der

Schaumpartikel aufgestellt werden.
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5.3.3. Ergebnisse der mechanischen Simulation

Die erreichten Temperaturen wéhrend des RF-Prozesses bieten die Grundlage fiir die
VerschweiBung der Partikeloberflichen miteinander. Nach der Validierung des ersten Abschnittes
zur Vorhersage der dielektrischen Erwdrmung werden die Erkenntnisse nun in mechanische
Eigenschaften des finalen Bauteils {liber die temperaturabhéngige Verschweillfestigkeit iiberfiihrt.
Die virtuellen Priifkdrper werden dafiir unter Zugbeanspruchung getestet. Wie in Abbildung 74 zu

sehen ist, befindet sich der Zugstab zunédchst ohne Deformation in einem spannungsfreien Zustand.
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Abbildung 74: Graphische Darstellung des virtuellen Zugversuchs bei unterschiedlichen Stadien
der Dehnung bis zum Versagen einer Probe verschweil3t bei 6 kV fur 30 s

Die aufgebrachte Verschiebung am oberen Ende fiithrt zu einer Verstreckung des gesamten
Priifk6rpers. Im planparallelen Bereich gleichen Querschnitts wird durch den kleineren
Querschnitt die groBte Dehnung induziert, welche eine erh6hte Spannung als Antwort des Systems
zufolge hat. Die Belastung innerhalb der Einspannungen bleibt dabei signifikant niedriger. Im
Kern des Zugstabs erfihrt das Volumen zunédchst eine konstante Belastung. Bereits bei geringen
Deformationen sind auf der Oberfliche erste Ablosungen zwischen den Schaumpartikeln
erkennbar. Dieses Verhalten ldsst sich direkt auf die erreichten Temperaturen wéhrend der
VerschweiBBung zuriickfithren. Wie in Abbildung 72 zu sehen ist, fillt das Temperaturprofil in der
Néhe der Werkzeugoberfldche deutlich ab, wodurch keine ausreichende Anhaftung der Partikel in
diesem Bereich erreicht wird. Die so entstandenen Risse in der Oberfliche des Priifkorpers
unterbrechen dort die Kraftlibertragung und fithren zu einer Umverteilung der Spannung in den
anliegenden Volumen. Der effektive Querschnitt, welcher zu den messbaren mechanischen
Eigenschaften beitrdgt, nimmt so ab. Diese oberflichennahe Initiierung der ersten Risse ist in

Abbildung 75 detaillierter zu sehen.
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Abbildung 75: Detaillierte Ansicht inklusive Elementnetz des mittleren Bereichs des Prufkorpers
(6 kV fur 30 s) mit beginnender Rissinitiierung durch eine unzureichende VerschweiRung der
Oberflache

Neben dem Ablosen der duBeren Elemente der vernetzten Geometrie entstehen durch die
resultierenden Kerben auch Spannungskonzentrationen. Diese lokal erhéhten Belastungen fiihren
im weiteren Verlauf des virtuellen Zugversuchs zu einem kompletten Versagen des Priifkorpers
unterhalb der eigentlichen Festigkeit des Materials. Die zufdllige Generierung der
Partikelvolumina fiihrt zu lokalen Abweichungen in der Ausrichtung der Grenzflichen zur
Zugrichtung. Analog zu den realen Priitkérpern wird dadurch die Rissinitiierung und somit die
mechanischen Eigenschaften beeinflusst. Dieser Zufallsaspekt bietet die Moglichkeit auch
innerhalb der Simulation eine gewisse Standardabweichung der Ergebnisse zu erzeugen. Das
Versagen des Bauteils erfolgt nach der oberflichennahen Rissausbildung innerhalb der
Grenzflichen oftmals auch durch das Volumen der Partikel. Trotz der ausreichend hohen
Verschweilfestigkeit im Kern des Bauteils wird das Versagen so durch die Oberflidche des Bauteils
signifikant geprigt. Nach der Schiadigung des Priifkdrpers kann keine Kraft mehr zwischen den

beiden Seiten iibertragen werden und die Spannung innerhalb des Priitkorpers sinkt.

Die Ergebnisse des simulierten Zugversuchs konnen zundchst rein optisch mit den realen
Versuchen in Korrelation gebracht werden. Abbildung 76 zeigt dazu die Seitenansicht der realen
und virtuellen Priifkérper bei 6 kV mit unterschiedlichen Verschweillzeiten unter vergleichbarer

Deformation.
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Abbildung 76: Vergleich der seitlichen Ansicht der Prifkérper bei 6 kV fir 30 und 60 s im realen
und virtuellen Test unter vergleichbarer Deformation

Bei der niedrigen Verschweiflzeit von 30 s ist zundchst die unzureichende Anhaftung der
oberflichennahen Schaumpartikel zueinander sichtbar. Dieses Phidnomen kann durch die
mechanische Simulation ebenfalls abgebildet werden, ist jedoch geringer ausgeprigt. Das
Riickstellverhalten der Schaumpartikel wihrend des Offnens des Werkzeugs bei unzureichender
VerschweiBung nahe der Oberfldche fiithrt zu einer ungleichméBigen Struktur. Die dadurch
verdnderte Geometrie hat dabei einen Einfluss auf die Spannungsverteilung und kann so das
Verhalten im Zugversuch verdandern. Dieser geometrische Effekt kann durch den hier aufgebauten
digitalen Zwilling nicht beriicksichtigt werden. Eine steigende Verschweilzeit von 60 s und
dadurch allgemein hohere Temperaturen verbessern die Oberflichenqualitdt. Dies fiihrt zu einer
Reduktion der oberflaichennahen Rissinitiierung. Im Vergleich zu den oberen Priitkérpern bei 30 s

ist das verdnderte Verhalten gut durch das Simulationsmodell abbildbar.

Neben der optischen Validierung werden innerhalb des digitalen Zwillings auch die klassischen
Spannungs-Dehnungs-Kurven als Ergebnisse generiert. Abbildung 77 zeigt den Vergleich der
Kurven bei 6 kV fiir die unterschiedlichen Verschweillzeiten zwischen den bereits beschriebenen
realen und den simulierten Ergebnissen. Zunéchst ist ein deutlicher Einfluss der VerschweiB3zeit
und dadurch der Temperaturverteilung sichtbar. Die Festigkeit der Priifkdrper steigt analog zu den
realen Versuchen mit ldngeren Verschwei3zeiten immer weiter an. Bei einer Verschweif3zeit von
20 s konnte kein zusammenhingendes Bauteil in den realen Versuchen hergestellt werden. Auch
in der Simulation zeigt die Probe eine unzureichende Festigkeit auf. Bei 30 s wird die Festigkeit
der Priifkorper durch die Simulation etwas iiberschétzt. Grund hierfiir kann wiederum die
geometrische Verdnderung der Probe durch die Riickstelleffekte an der Oberflache sein. Der
Verlauf der Spannung iiber die Dehnung ist dabei zunichst bei geringen Deformationen fiir alle

Kurven gleich.
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Abbildung 77: Vergleich der Spannungs-Dehnungs-Kurven der realen und virtuellen
Zugversuche bei 6 kV mit unterschiedlichen Zeiten inklusive der SCM-Referenz

Die oberflaichennahe Rissinitiierung fiithrt jedoch durch den reduzierten Querschnitt der Proben zu
einem leichten Abfall der Kurve im Vergleich zu der SCM-Referenz mit homogener
Verschweilung. Auch die Simulationen der Priitkdrper, welche bei der hoheren Spannung von

8 kV hergestellt wurden, zeigen ein dhnliches Verhalten (Abbildung 78).
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Abbildung 78: Vergleich der Spannungs-Dehnungs-Kurven der realen und virtuellen
Zugversuche bei 8 kV mit unterschiedlichen Zeiten inklusive der SCM-Referenz

Im Vergleich zu den vorherigen Priifkdrpern resultiert die niedrigste Verschweiflzeit von 10 s in
einer leicht erhohte Festigkeit. Dies kann auf die homogenere Temperaturverteilung aufgrund der

schnelleren Erwdrmung zuriickgefiihrt werden.
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Neben dem Kurvenverlauf {iber die Dehnung koénnen auch die maximalen Spannungen vor dem
Versagen als Vergleich herangezogen werden. Die so ermittelten Zugfestigkeiten zeigen fiir nahezu
alle Verarbeitungsparameter eine gute Ubereinstimmung mit den realen Versuchen auf. Dieser

Kennwert ist in Abbildung 79 fiir die unterschiedlichen Parameter dargestellt.
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Abbildung 79: Vergleich der Zugfestigkeiten der realen und virtuellen Zugversuche fur die
unterschiedlichen RF-Parameter inklusive der SCM-Referenz

Sowohl der Trend iiber die Verschweilzeiten als auch die absoluten Zugfestigkeiten knnen gut
vorhergesagt werden. Lediglich bei geringen Verschweillzeiten mit stark reduzierter Qualitét der
Bauteile werden die Eigenschaften etwas iiberschitzt. Der digitale Zwilling wurde ebenfalls durch
eine Simulation der SCM-Priifkorper mit optimaler Verschweilung zwischen den Partikeln
getestet. Die Ergebnisse zeigen auch hier die gute Abbildung der Realitdt durch die numerische

Losung auf.

Die grofite Abweichung der simulierten Ergebnisse liegt in der maximal erreichten Dehnung der
Priifkorper bei Versagen. Gerade bei ldngeren Verschweiflzeiten und dadurch hohen Temperaturen
des Kerns kommt es in der Realitdt zu einem leichten Abflachen der Spannungskurve. Dieses
Verhalten ist gut durch die Verédnderung der Bruchdehnung in Abbildung 80 zu erkennen. Wie in
Kapitel 5.2.2.2 bereits beschrieben wurde, kommt es durch das komplette Aufschmelzen der
kristallinen Bereiche im Kern des RF-Priifkorpers zu einer Verdnderung der mechanischen
Eigenschaften. Die Grundlage des Materialmodells des Schaumvolumens wurde jedoch iiber die
Ergebnisse der SCM-Referenz gebildet. Diese thermische Schadigung des Schaumvolumens der
Partikel kann so nicht berticksichtigt werden. Die Spannungskurven gleichen daher eher dem
steileren Anstieg der SCM-Priifkérper, wodurch bei vergleichbarer Festigkeit die Bruchdehnung

teilweise signifikant unterschitzt wird. Fiir eine weitere Optimierung des Modells miisste die
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Verdnderung der Eigenschaften des Schaumvolumens abhingig von der erreichten Temperatur mit

moglichen thermischen Schidigungen implementiert werden.
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Abbildung 80: Vergleich der Bruchdehnung der realen und virtuellen Zugversuche fiur die
unterschiedlichen RF-Parameter inklusive der SCM-Referenz

Fiir eine abschlieBende Bewertung des erarbeiteten digitalen Zwillings wurde die Ubertragbarkeit
auf den klassischen dampfbasierten Prozess untersucht. Hierbei kann in einer vereinfachten
Betrachtung von homogenen Temperaturen iiber das Schaumvolumen ausgegangen werden. Die
Ergebnisse in Abbildung 81 zeigen zunéchst im Bereich von 140 °C und dariiber keinen Einfluss

auf die Spannungskurve.
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Abbildung 81: Vergleich der Spannungs-Dehnungs-Kurven der virtuellen Zugversuche aus der
RF-Technologie sowie bei homogenen Temperaturen verschweilte Prifkorper

Die VerschweiBBqualitdt ist bei diesen Temperaturen hoch genug, damit die Festigkeit des

Schaumvolumens als schwichstes Glied und somit limitierend wirkt. Erst bei einer weiteren
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Reduktion der Temperatur kommt es zum Versagen der Verschweilung und die Festigkeit des
simulierten Partikelschaumbauteils sinkt. Auch hier zeigt sich im Vergleich fiir die simulierten RF-
Priitkorper die Abnahme des effektiven Querschnitts durch die oberflichennahen Risse und
dadurch eine abflachende Spannungskurve. Die Herausforderung des RF-Prozesses durch die
unzureichende Verschweilung der Oberfléche ist ebenfalls erkennbar. Der Priifkdrper bei einer
homogenen Temperatur von lediglich 120 °C zeigt dabei dhnliche Festigkeiten wie die RF-
Priiftkorper mit den hochsten Verschweillzeiten auf. Verglichen mit den zuvor simulierten
Temperaturprofilen der RF-Priifkérper zeigt sich der signifikante Einfluss der kiihleren &dulleren

Bereiche trotz deutlich hheren Temperaturen des Kerns.

Das aufgebaute Simulationsmodell zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der
realen Zugversuche auf. Fiir eine weitere Optimierung und eine dadurch noch akkuratere
Abbildung der Realitdt liegen zwei Bereiche im Fokus. Zum einen muss die Verdnderung der
Geometrie der Priifkérper durch oberflichennahe Riickstelleffekte der Schaumpartikel
beriicksichtigt werden. Diese treten jedoch nur bei einer unzureichenden Verschweilung der
Oberflache auf und sind fiir optimierte Prozessparameter weniger relevant. Zum anderen kann es
unter hohen Temperaturen zu einer thermischen Verdnderung des Materials gerade im Kern des
Bauteils kommen. Neben der VerschweiBfestigkeit miisste daher auch die Temperaturabhingigkeit
der mechanischen FEigenschaften des Schaumvolumens der Partikel mit in das Modell
implementiert werden. Diese Charakteristiken sind jedoch ebenfalls stark vom Abkiihlverhalten
und der dadurch vorgegebenen Kristallisation aufgeschmolzenen Doménen abhédngig. Zudem kann
das Simulationsmodell auch in einer vereinfachten Form ohne die erste elektro-thermische Losung
zur Vorhersage der mechanischen FEigenschaften von Priifkdrpern aus der dampfbasierten

Verarbeitung genutzt werden. Eine tiefere Validierung hierfiir ist noch ausstehend.
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6.Zusammenfassung und Ausblick

Die Radiowellen-Technologie zur Verschweilung von Schaumpartikeln bietet enormes Potential
fiir eine ressourcenschonende Herstellung von Bauteilen fiir ein breites Spektrum an
Anwendungen. Im Hauptziel dieser Arbeit wurde daher ein erster signifikanter Beitrag zur
Aufklarung der grundlegenden physikalischen Interaktionen zwischen dem Material und dem
innovativen Prozess geleistet. Unter diesem Hauptziel sind im Folgenden die technischen und
wissenschaftlichen Erkenntnisse der Arbeit auf Grundlage der herausgestellten Zusammenhénge

systematisch aufgezeigt.

Im ersten Abschnitt erfolgte eine tiefgreifende Analyse der verwendeten Schaumpartikel und des
Ausgangspolymers. Neben den strukturellen und thermischen Eigenschaften lag der Fokus
zundchst zur Untersuchung der Hypothese #1 auf dem dielektrischen Verhalten. Die relative
komplexe Permittivitdt beruht auf den Relaxationsphdnomenen der Dipole auf molekularem
Level. Das Verhalten wird primér durch die Beweglichkeit der Kettensegmente bestimmt, was eine
Abhéngigkeit von der Temperatur und von der angelegten Frequenz des elektromagnetischen
Wechselfeldes (Superposition) zur Folge hat. Diese Phinomene konnten unter anderem anhand
der Veridnderung der Relaxationsfrequenz und der dielektrischen Stirke bestimmt werden. Letztere
wird direkt durch das Aufschmelzen von kristallinen Bereichen und der dadurch erhohten
Beweglichkeit beeinflusst. Die Schaumpartikel miissen zur Evaluation der dielektrischen
Eigenschaften als Zweiphasensystem mit einem variablen Anteil aus Polymer und Luft und
dadurch in Abhédngigkeit der Dichte des Schaums betrachtet werden. Der Einfluss der Dichte auf
die dielektrischen Eigenschaften konnte durch eine speziell entworfene Messzelle bestimmt
werden. Mit sinkendem Anteil an Polymer kommt es zu einer Verschiebung der Permittivitit in
Richtung der Majorititsphase Luft. Das Verhalten der Schaumpartikel zeigt dabei keine lineare
Abhingigkeit von der Dichte auf, sondern wird durch komplexe Interaktionen der beiden Phasen
bestimmt. Zur Vorhersage der dielektrischen Eigenschaften der Schaumpartikel aus den
Messungen des Grundpolymers wurde ein eigenes Mischmodell auf Basis der geometrischen
Anordnung der Zellwénde und des eingeschlossenen Zellgases entwickelt und validiert. Wie in
Hypothese 1# angenommen, konnte eine eindeutige Abhangigkeit von Temperatur und Frequenz
auf die dielektrischen Eigenschaften aufgezeigt werden. Ein neuentwickeltes Mischungsmodell
ermdglichte zudem die Vorhersage der Permittivitit der Schaumpartikel aus den Messungen des

Grundpolymers.
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Im zweiten Teil des Abschnittes wurde zur Evaluation von Hypothese #2 eine neuartige Methode
zur direkten Bestimmung der VerschweiBfestigkeit von Schaumpartikeln erarbeitet. Die
sogenannte Bead-to-Bead Messung ermoglicht die quantitative Analyse der Anhaftung zwischen
zwei Schaumpartikeln unter definierten Bedingungen. Auf der Grundlage der Messung konnte der
Mechanismus zur Verschweilung der ETPU-Partikel aufgeklart werden. Die Ausbildung der
VerschweiBung zwischen den Oberflichen beruht auf der Kristallisation der zuvor
aufgeschmolzenen Bereiche und ist, wie in Hypothese #2 aufgefiihrt, bei einem gleichbleibenden

Abkiihlverhalten primér von der maximal erreichten Temperatur im Prozess abhingig.

Im dritten Abschnitt wurde die Verarbeitung der ETPU-Partikel mittels der RF-Technologie
umfassend zur Priifung der Hypothese #3 untersucht. Wihrend der Verschweillung liefert die
Leistungsaufnahme der RF-Generators ein direktes Prozessfeedback. Der Verlauf der Leistung
iiber die Zeit stellt eine direkte Korrelation mit dem Imaginirteil der komplexen relativen
Permittivitit des Materials dar. Der dielektrische Verlust ist die Quelle der Erwdrmung des
Schaums und kann iiber die Temperaturentwicklung beobachtet werden. Die Messung erfolgt iiber
einen diinnen faseroptischen Sensor. Die geringe Wairmeleitfahigkeit des Schaums und die
thermische Masse des Sensors fiihren zu einer signifikanten Trigheit des Messsystems. Dadurch
kommt es zu einer Verzogerung der gemessenen Erwdrmung und zu einer deutlichen
Unterschitzung der maximal erreichten Temperaturen. Die tatsdchlichen Temperaturen konnten
durch einen Vergleich zwischen der thermischen Historie der Partikel mit den verschweiliten
Bauteilen abgeschitzt werden. Die Oberflichenqualitit der Priifkdrper kann durch ldngere
Verschweiflzeiten verbessert werden. Eine schnelle Erwdrmung bei erhohter Spannung fiihrt dabet
zu einer Reduktion der thermischen Verluste in das kiihle Werkzeug und somit zu einer
homogeneren Verschweilung iiber die Dicke des Bauteils hinweg. Die Abhédngigkeit der
Anhaftung der Schaumpartikel von der Temperatur ist auch in den mechanischen Eigenschaften
unter Zugbeanspruchung sichtbar. Sowohl die maximale Festigkeit der Priitkorper als auch die
Dehnung bis zum Versagen kann durch eine stirkere Erwdrmung erhoht werden. Trotz hoher
Temperaturen im Kern der Bauteile konnen die Eigenschaften der Referenz aus der dampfbasieren
Verarbeitung nicht erreicht werden. Zunichst 16st die stets unzureichende VerschweiBung an der
Oberfliche der RF-Priifkorper eine Rissinitiierung aus. Zusétzlich kann eine thermische
Schiadigung der Schaumstruktur und teilweise ein Kollabieren des Kerns bei langen
Verschweiflzeiten beobachtet werden. Die inhomogene Temperaturverteilung {iiber die
Bauteildicke durch das kiihlende Werkzeug verhindert somit eine gleichméfBige Anhaftung der
Grenzflichen ohne eine Schidigung des Zentrums. Die aufgezeigten Erkenntnisse bestitigen

somit die in Hypothese #3 dargestellten Zusammenhdnge zwischen den dielektrischen
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Eigenschaften der Schaumpartikel und deren Erwdrmung im RF-Prozess. Auch der direkte
Einfluss der erreichten Temperatur und deren Verteilung auf die mechanische Festigkeit unter
Zugbeanspruchung konnte bestétigt werden. Eine Ausweitung der Hypothese auf zusétzliche

mechanische Eigenschaften wiirde weitere Untersuchungen bendtigen.

Abschliefend wurde im letzten Abschnitt im Rahmen der Untersuchung von Hypothese #4 ein
digitaler Zwilling des RF-Prozesses aufgebaut und validiert. Die zuvor gewonnenen Kennwerte
der Schaumpartikel lieferten zundchst die Grundlage eines temperaturabhdngigen
Materialmodells. Die numerische Losung ist dabei in zwei getrennte Abschnitte unterteilt.
Zunichst wird eine elektro-thermische Simulation durchgefiihrt. Die numerische Abbildung des
Prozesses bietet die Moglichkeit die Material-Prozess-Interaktion wie die Verteilung des
elektrischen Feldes und der Temperatur auf lokaler Ebene zu untersuchen. Die hohe Genauigkeit
des Modells konnte zunichst iiber den Vergleich der simulierten Leistungskurven mit den realen
Versuchen tiberpriift werden. Zudem wurde die Temperaturentwicklung {iber einen modellierten
Sensor verglichen. Die Ergebnisse unterstiitzen die vorangegangenen Vermutungen iiber die
thermische Trigheit des Sensors und liefern eine erste Moglichkeit, die tatsdchlichen
Temperaturen im Schaum zu evaluieren. Aufbauend auf der elektro-thermischen Simulation wurde
ein weiteres Modell zur Vorhersage der mechanischen Eigenschaften erarbeitet. Die zuvor
ermittelte temperaturabhéngige Verschwei3festigkeit aus der Bead-to-Bead Messung bietet dabei
die Grundlage der Verkniipfung der beiden Bereiche. Der virtuelle Zugversuch zeigt eine hohe
Ubereinstimmung mit den realen Tests auf. Der Einfluss der oberflichennahen Rissinitiierung
durch die niedrigeren Temperaturen kann durch die Simulation direkt vorhergesagt werden. Auch
der Einfluss der Prozessparameter und die reduzierte Festigkeit im Vergleich zur Referenz aus der
dampfbasierten Verarbeitung wurde erfolgreich simuliert. Der zentrale Aspekt der Hypothese #4
konnte somit durch die Koppelung der elektro-thermischen mit der mechanischen Simulation
unterstiitzt werden. Lediglich die Verdnderung der mechanischen Eigenschaften durch eine
thermische Schadigung der Schaumstruktur wurde in den dargestellten Modell nicht beriicksichtigt

und erfordert eine tiefere Untersuchung der zugrundeliegenden Ursache dahinter.

Die gewonnenen Erkenntnisse stellen eine entscheidende Grundlage fiir den Aufbau eines
Prozessverstidndnisses und fiir die weitere Optimierung der RF-Technologie in der Zukunft dar.
Das erarbeitete Simulationsmodell kann durch wenige Messungen auf neue Materialsysteme
iibertragen werden und dadurch wesentlich Ressourcen in der Prozess- und Materialoptimierung

einsparen.
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Auf Seiten der dielektrischen Untersuchung des Grundpolymers war es aufgrund des
eingeschriankten Frequenzbereichs nicht eindeutig mdglich, die Effekte einem definierten
Relaxationsphdnomen zuzuordnen. Ein optimierter Messaufbau mit einem breiteren Messbereich
im Zusammenspiel mit einer simulativen Betrachtung der Molekiilbewegungen wiren hierbei
hilfreich, um diese weiter evaluieren zu kdnnen. Dafiir wiaren weitere Vorarbeiten zur Aufklarung

der exakten chemischen Struktur des Polymers notwendig.

Die Arbeit zeigt eindeutig die primdre Herausforderung der RF-Technologie aufgrund der
inhomogenen Temperaturverteilung durch das kiihle Werkzeug auf. Neben der Anpassung der
Schaumpartikel hinsichtlich eines breiteren Verarbeitungsfensters gibt es auch einige Ansétze auf
der Prozessseite. Eine simple Losung besteht in der Temperierung des Werkzeuges z.B. durch eine
Olheizung. Dies ist jedoch energieintensiv und wiirde so einen signifikanten Vorteil der
Technologie eliminieren. Eine effektiverer Ansatz ist die simulationsgestiitzte Anpassung der
Elektroden und des Werkzeugs. Gerade bei komplexeren dreidimensionalen Bauteilen muss die
Geometrie der Elektroden iterativ auf ein homogenes elektrisches Feld optimiert werden. Das
aufgebaute Simulations- und Materialmodell bietet dafiir die ideale Grundlage. Auch im Bereich
des Werkzeugdesigns gibt es bereits erste Ansitze. Durch den gezielten Einsatz von sich intrinsisch
im Wechselfeld erwdrmenden Werkstoffen im Werkzeug kann das Partikelschaumbauteil
oberfldchennah geheizt werden. Die dadurch verbesserte Homogenitidt der Temperaturverteilung
resultiert in verbesserten mechanischen Eigenschaften und einer optimierten Oberfldchenqualitit.
Ein weiterer Ansatz ist die Isolation des Schaums in Richtung des Werkzeuges. Beispielsweise
kann durch den Einsatz eines Hochtemperaturschaums an der Oberfliche des Werkzeuges der
thermische Verlust verringert und das Temperaturprofil dadurch homogenisiert werden. Diese
Losung verlangt jedoch eine exakte simulative Abbildung des Prozesses. Auch die Zugabe von
weiteren Hilfsmitteln wie z.B. Wasser kann einen positiven Einfluss auf die Verarbeitung haben.
Durch die gezielte Anpassung der Leitfdhigkeit von Wasser kann der zusétzliche Energieeintrag
variiert werden. Zudem kann die endotherme Verdunstung iiber den anliegenden Druck im
Werkzeug lokale Temperaturspitzen abfedern und iiber die Verteilung des Dampfes zur
Homogenitét beitragen. Dies 6ffnet zudem den Weg zur Verarbeitung von unpolaren Materialien

wie EPS oder EPP.
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