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Summary

The set of isochromatics and isoclinics appearing at the polarisation-optical investigation
of plastics may be originated by very different causes

a) Stress-/piezo-optic/-birefringence for plastics in the glassy state,

b} Orientation birefringence for polymers in the entropy-elastic state. -

Depending on whether linear polymers (thermoplastics) or polymers with a spatial
network (thermosetting or rubbery plastics) are observed, in extreme cases the birefringence may
be the image of high rubberlike deformation or that of a viscous flow. With falling temperature
these phenomena may be even fixed (“frozen in”) in the plastic body.

In order to draw correct consequences from the experimental results it is necessary to
make a distinct separation of the originating causes of the birefringence. In the present work the
technical application of this method is shown by way of examples.

Grundlagen der polarisationsoptischen Untersuchung

Die Anwendung der Polarisationsoptik zur Untersuchung mechanischer
Probleme hat sich bisher in zwei verschiedenen Richtungen entwickelt.

a) Die Spannungsoptik, die sich als experimentelle Methode der
Kontinuumsmechanik auf die Untersuchung von — meistens elastischen —
Spannungszustinden beschriankte. Da im allgemeinen keine Kunststoffkon-
struktion zu untersuchen war, wurde der Kunststoff nur als Modellwerkstoff
benutzt. (S. z. B. [1] [2] [3] [4]).

b) Die manchmal als Rheo-Optik bezeichnete Methode untersuchte die
durch plastische Formadnderung oder Warmformung verursachte bleibende
Verzerrung der Molekiilstruktur von Kunststoffen und deren Einflul} auf die
mechanischen und thermischen Materialeigenschaften. [5] [6] [7] [8]. Auch
die Untersuchung der Stromungsdoppelbrechung wird zu dieser Methode
hinzugezahlt.
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Beide Methoden entwickelten sich zunédchst empirisch: Die Erscheinung
der Doppelbrechung wurde wahrgenommen und als experimentelle Methode
angewendet, ohne Kliarung der physikalischen Grundlage der Erscheinung.
Dadurch ergab sich neben zweifellosen Erfolgen der Methode die Moglichkeit
von Fehlinterpretationen der MefBresultate, dies umso mehr, als trotz
unterschiedlicher auslésender Ursachen sowohl in der Spannungsoptik als
auch bei den rheo-optischen Versuchen Isochromaten- und Isoklinenbilder
gleicher Art erscheinen.

Die erwdhnte Diskrepanz ist besonders seit jener Zeit auffallend
geworden, seitdem die technische Bedeutung von Kunststoffkonstruktionen
sprunghaft zugenommen hat. Zu ihrer Uberbriickung sind weitgehende
theoretische und experimentelle Forschungen, besonders zur Interpretation
der Resultate von rheo-optischen Untersuchungen durchgefithrt worden.
Diese konnen in zwei Gruppen eingereiht werden.

a) Ableitung der Grundlage und der GesetzméaBigkeiten der Doppelbre-
chung aus der Annahme, daB3 die Dielektrizitdtskonstante des durchleuchteten
Stoffes unter der Einwirkung der duBeren Beanspruchung derart anisotrop
wird, daB sie durch einen Tensor zweiten Grades beschrieben werden kann [ 1]
[97 [10]. Diesen in die Maxwellschen Gleichungen des elektromagnetisches
Feldes eingesetzt, erhdlt man bei Erregung durch eine ebene Wellenfront
tatsichlich die Gleichung der polarisierten Lichtwelle. Im Falle der Annahme
eines energieverzehrenden Mediums kann man sogar gewisse optische
Anomalien, die bei der Durchleuchtung nicht ganz transparenter Stoffe
erscheinen damit erkldren. Keinen Aufschluf iiber die Ursache der Anisotropie
der Dielektrizitdtskonstante, bzw. iibér den Zusammenhang zwischen Mate-
rialaufbau und dielektrischen Eigenschaften ergaben jedoch diese Untersu-
chungen. So konnte z. B. nicht entschieden werden, ob die beobachtete
Doppelbrechung im Endeffekt durch den Spannungs- oder Verformungszu-
stand, bzw. deren irgendwelche Kombination verursacht wird, und bis zu
welchem Grad die Doppelbrechung mit diesen proportional ist.

~ b) Die andere Untersuchungsmethode fiihrte aufgrund physikalisch-
chemischer Erwédgungen die optische Doppelbrechung auf die sich aus den
Dipoleigenschaften der den untersuchten Korper bildenden Atomgruppen
unter Einwirkung eines elektrischen Feldes ergebenden Polarisierbarkeit
zurlick. Fur die Winkelstellung der einzelnen von einem Lichtstrahl getroffe-
nen FElemente der Molekularstruktur des Werkstoffes in Bezug auf die
Richtung dieses Lichtstrahles, eine mit dem Charakter der Molekularstruktur
vertrigliche Haufigkeitsverteilung, und die Giiltigkeit des Superpositionsprin-
zips auf die optische Wirkung angenommen, wird hier die Doppelbrechung als
Resultante der einzelnen Polarisierbarkeiten berechnet [11] [12] [13]. Die
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Resultate der theoretischen Untersuchungen stimmten mit den Experimenten
gut iiberein, ihre Genauigkeit wurde lediglich durch die durch die Vielfalt der
Bausteine der Molekularstruktur bedingten Vereinfachungen begrenzt. Es war
jedoch nicht immer leicht, einen Zusammenhang zwischen den Resultaten der
geschilderten Untersuchungen und den kontinuumsmechanisch aufgestellten
MaBzahlen zu finden. :

Aufgrund der physikalisch-chemischen Untersuchungen ergaben sich
zunéchst direkt die folgenden qualitativen Aussagen:

a) Bei durchsichtigen Stoffen amorpher Struktur wird die Doppelbre-
chung durch einen lokalen Ordnungszustand des Molekiilgefiiges erzeugt. Ein
Stoff in natiirlichem Zustand mit statistisch ungeordneter Molekularstruktur
zeigt keine optische Doppelbrechung.

b) Das MaB des Ordnungszustandes des Molekillgefiiges wird durch den
Zustand totaler Grientierung (durch die parallele Ausrichtung der den
Riickgrat des Molekiilgefiiges der den Polymeren bildenden Molekiilketten)
begrenzt: das MaBl der Doppelbrechung ist begrenzt.

c) Die Orientierung des Molekiilgefiiges kann auch durch elastische oder
plastische Forménderung, in viskosem Zustand durch die Geschwindigkeit der
Forménderung hervorgerufen werden. Der sich dadurch ergebende Ordnungs-
zustand kann sich auf Einwirkung von bei schneller Temperaturverminderung
eintretender Zustandsinderung stabilisieren.

Bei Kunststoffen existieren, wie bekannt, (s. z. B. [11] [14] [15] [16])
zwei verschiedene Deformationsmechanismen

a) Energie-elastische Deformation, die auf Abstandsanderungen benach-
barter Elementarteilchen beruht. Da dies identisch mit dem Mechanismus der
elastischen Verformung bei Metallen ist, wird es zuweilen auch als Stahldraht-
Elastizitdt bezeichnet. Die dadurch hervorgerufene Doppelbrechung wird als
Spannungs- bzw. piezo-optische Doppelbrechung bezeichnet.

b) Entropie-Elastizitdt, die auf der Beweglichkeit der benachbarten
Glieder der die Kunststoffe bildenden Fadenmolekiile rund um die C-C-
Bindung der Kohlenstoffkette und auf der Moglichkeit des ,,Auskdmmens* der
Molekiilkette aus dem statistisch ungeordneten ,,zusammengeknduelten
Zustand beruht. Die dadurch verursachte Doppelbrechung wird als Orientie-
rungsdoppelbrechung bezeichnet. Die FEigenschaften der durch die beiden
Verformungsmechanismen erzeugten Doppelbrechung sind in der Tabelle I
zusammengefallt worden. Bei einem konkreten Kunststoff bestehen beide
Doppelbrechungsarter nebeneinander, ihre relative Bedeutung wird von der
Temperatur bestimmt: unter der sog. Verglasungstemperatur existiert praktisch
nur die Energieelastizitit, verschwindet aber mit steigender Temperatur immer
mehr Zugunsten der immer stdrker werdenden Entropie-elstizitit. Dieser
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Tabelle I
Optische Doppelbrechung bei Polymeren
Orientierungsdoppelbrechung
Art Spannungsdoppelbrechung Riumlich vernetzie Polymere Lineare Polymere
(Elastomere, Duromere) (Thermopaste)
Auslosende Ursache Abstandsiinderung der benachbarten Abgleiten der benachbarten Molekiilketten aneinander, Ausrichten des
Elementarteile (Atome). Anderung der  Molekiilgefiiges.
Valenzwinkel
ENERGIE-ELASTISCHE Form- ENTROPIE-ELASTISCHE Forminderung. ,,EINGEFRORENE”
inderung Zustiinde. -
Aggregatzustand Glasartig: sprode Gummielastisch, reversibel Irreversibel viskoelastisch, viskos. P
viskoelastisch “‘,g

Zeitlicher Verlauf der Verformung.

E-modul [MPa]
Spannungsoptische Konstante
S [N/mm]

Verhalten bei Abkiihlen unter die
Glastemperatur

Folgt die Belastung mit Schall-
geschwindigkeit. Streng reversibel.

3000—4000

>7

praktisch unverindert

Viskoelastisch verzogert. von der Ver-
formungsgeschwindigkeit abhiingig.

Folgt die Belastung reversibel
viskoelastisch

Hingt von der Zeitdauer der Belastung ab
< 1000 strebt einem Grenzwert zu unbestimmt

1—0,03 Nicht eindeutig angebbar

Doppelbrechungseffekt wird fixiert und bleibt auch nach Entfernen der
auslésenden Ursache (iuBere Belastung) aufrecht: wird in das System
weingefraren”
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ProzeB wird durch eine starke Verminderung des E-Moduls und der
spannungsoptischen Konstante begleitet. Bei aus getrennten Fandenmolekii-
len bestehenden sog. linearen Polymeren tritt dann hohe irreversible
Forméanderung auf, bis der Kunstsoff schlieBlich in vollstdndig viskosen
Zustand ibergeht. Da die entropie-clastische Formédnderung stets mit mehr
oder weniger starker viskoelastischer Verzégerung abléuft, kann der Verfor-
mungs- bz. Ordnungszustand bei schnellem Temperaturabfall fixiert werden:
er wird ,eingefroren”, und dabei von einer ohne &uBere Beanspruchung
dauernd aufrecht bleibenden optischen Doppelbrechung begleitet.

Der Zusammenhang zwischen der Isochromaten-Ordnungszahl m und
der Differenz 4n der Brechungszahlen bei der senkrechten Durchleuchtung
eines homogen doppelbrechenden Korpers der Dicke 4 mit einem Lichstrahl
der Wellenldnge / 148t sich folgendermaBen schreiben:

d
m= < An (1)
y)

Mit den auslésenden Ursachen der Doppelbrechung kann 4n folgender-
mafen in Zusammenhang gebracht werden

a) Im Falle von Spannungsdoppelbrechung (energie-elastische Verfor-
mung) in ebenem Spannungs- bz. Verformungszustand

Adn=Clo,—0,)= %(81——82) (2)
Hierbei sind ¢, und o, die Hauptspannungen des Spannungszustandes in der
Ebene senkrecht zur Durchleuchtungsrichtung, ¢, und ¢, die entsprechenden
Hauptdehnungen des Verformungszustandes. E: Elastizititsmodul, v: Quer-
dehnungszahl, C: Materialkonstante. In der meBtechnischen Praxis werden Gl.
(1) und (2) kombiniert angewandt, und bei Licht von einer bestimmten
Wellenldnge die spannungsoptische Konstante S = 4/C und die dehnungsopti-
sche Kennzahl D= E/S(1 —v) eingefiihrt.

Gl. (2) wird auch im Falle entropie-elastischer Formadnderung beniitzt, so
weit, bis die Verformungen als klein angesehen werden kénnen. In diesem Fall
hort jedoch die spannungsoptische Konstante auf exakt definierbar zu sein.
Der Wert von C wird mehr oder weniger die Funktion des zeitlichen Verlaufs
der Belastung (optisches bz. mechanisches Kriechen).

b) Ein Teil der rdumlich vernetzten Polymere ist im entropie-elastischen
Zustand zu hoher reversibler Formadnderung fihig (gummielastischer Zu-
stand). In diesem Falle ist die Doppelbrechung mit der Differenz der
logarithmischen Dehnungen proportional. Diese in lineare Dehnungen
ungeschrieben, nimmt der Zusammenhang zwischen Forminderung und
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Doppelbrechung folgende Form an: [17]

1+¢

An=K,1
i On1-{~£2

3)

. . EC
Hierber ist KO:I .

dehnungsoptischen Kennzahl D verbunden; da aber bei hohen Dehnungen
keine Proportionalitdt zwischen Spannung und Verformung mehr besteht,
kann die spannungsoptische Konstante nur mehr als ein zum Grenzwert einer
Forménderung Null gehorender Umrechnungsfaktor definiert werden.

Die spannungsoptische Konstante S und die dehnungsoptische Kennzahl
D einiger Polymere sind in Abb. 1. aufgezeichnet worden. Fir gummi-
elastische Stoffe sind die Werte von S geméB den Vorigen nur fiir kleine
Forménderungen gultig.

c) Die bei linearen Polymeren im viskosen Zustand beobachtete
Strémungsdoppelbrechung kann mit der Verformungsgeschwindigkeit in
Zusammenhang gebracht werden. Fiir nicht zu groBe Stromungsgeschwindig-
keiten gilt fir die Doppelbrechung [18] [19] [20]

dn=K,(é,—%,) (4a)

Hierbei sind: K, : eine Materialkonstante, ¢, und ¢, Hauptdehnungsgeschwin-
digkeiten. Fiir den Winkel ¢ zwischen der optischen Hauptachse und der
Richtung von &, ergibt sich folgender Zusammenhang:

p=K,(é,—¢£,)sin 24, (4b)

Hierbei ist A, der Winkel zwischen der Richtung der Stromlinie und der
Richtung von €, bz. ¢, , K, ist eine neue Materialkonstante. Aus den Gln. (4a)
und (4b) kann — durch eine recht langwierige numerische Integration — das
Geschwindigkeitsfeld der stationdren Stromung bestimmt werden [19]. Fiur
die Kunststoffanwendungstechnik ist jedoch jene Tatsache weit wichtiger, daf3
beim SpritzguBl und Extrusion unter tiblichen Verarbeitungsbedingungen das
Stromungsfeld wegen des schnellen Abkiihlens der Schmelze im Produkt fixiert
wird.

Die Versuche von Molnér, Pucsik und Mitautoren haben gezeigt [26],
daB die Abkiihlung im Kunststoffteil derart schnell voranschreitet, daB die
Strémungsdoppelbrechung bis zum Erstarren des Korpers lediglich um einige
Prozente abnimmt. Das polarisationsoptische Bild des Korpers ist somit ein
Bild des Stromungsfeldes kurz vor dem Erstarren. Da die mechanischen und
thermischen Eigenschaften des Festkorpers von dem Orientierungszustand
unabhdngig von dessen auslosender Ursache beeinfluBt werden, ist es

eine Materialkonstante. Diese ist eng mit der
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Abb. 1. Spannungsoptische Konstante S ciniger Kunststoffe und natiirlicher Elastomere als Funktion des E-moduls.
Dic schraffierten Flichen bezichen sich auf Raumtemperatur, dic lecrgebliebenen auf 100—130°C. Bei gummiclasti-
schen Materialien wird als E-modul das zum Koordinatenursprung gehdrende Tangentenmodul betrachtet
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Abb. 2. Brechungszahldifferenz An als Funktion der Orientierungsdehnung w nach Gl. (5)

reversibler Forméinderung die beobachtete Doppelbrechung erzeugt worden
wire. Der auf theoretischem Wege abgeleitete Zusammenhang zwischen v und
der Doppelbrechung ist:

— 1N a ;
A”=¥[2+3“3<1+T>M] (5)
74 1) S

mit y=(14+w)’>—1

n,—n, ist die Differenz der Brechungszahlen der Doppelbrechung im Falle
vollkommener Orientierung (alle Kohlenstoffketten in parallele Geraden
ausgezogen) ,

Gl. (5) wurde als Funktion von w in der Abb. 2 aufgetragen. Bis etwa w
=0,2 kann der Ablauf der Kurve als linear betrachtet werden.

b) Mittlerer Orientierungswinkel o, [22]. Dieser kann aufgrund der
Haufigkeitsverteilung f(a) des Winkels o zwischen der Orientierungsrichtung
und der Richtung der einzelnen, von einem durchgehenden Lichtstrahl
getroffenen Kettenglieder (Segmente) des Molekiilverbandes (Abb. 3.) im Falle
kreissymmetrischer Verteilung in Bezug auf die Orientierungsrichtung durch
folgende Gleichung definiert werden:

/2
1 .
I L .3
sin’ o, = ZR_( Sflo) sin® o do (6)
0
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Der Zusammenhang zwischen «,, und der Doppelbrechung betrigt:

Anz(nH——nl)l:l—— %sin2 oz,,,] (7)

Zwischen den beiden Mallzahlen w und «,, ergibt sich der Zusammenhang

‘f Orientierungsrichtung

Verteilungsdichte

der Atomgruppen
[ .Segmente”)

Abb. 3. Zur Erklirung der Verteilungsdichte der Atomgruppen (Segmente) ,,in einem Punkt®

aufgrund folgenden Zusammenhanges der physikalischen Chemie der Kollo-
ide
Y 1
flri= o B ®)
[1+ysin?«]2
Der Wert von nj;—n, in den Gln. (5) und (7) kann je nach Kunststofftyp sowohl
positive wie negative Werte annehmen. Nach [23] ist z. B. fur

Polycarbonat (PC) ny—n; = +0,0358
Polystyrol (PS) n—n,; =-0,14
Polydthylentherefthalat (PETP) ny—n,=+05

Klassifizierung und Zielsetzung
von polarisationsoptischen
Untersuchungen an Kunststoffteilen

Die vorangestellten Grundlagen der Polarisationsoptik ermdglichen die
Durchfiihrung der folgenden Untersuchungsarten '

a) Konventionelle spannungsoptische Untersuchung zur experimentellen
Bestimmung des Spannungszustandes unter Einwirkung duBerer Lasten.
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b) Bestimmung des Geschwindigkeitsfeldes aufgrund von Untersuchun-
gen an Kunststoff-Schmelzen zum Zwecke gilinstiger Ausbildung des Ein-
stromkanals von Spritzwerkzeugen.

c) Untersuchung der eingefrorenen Molekiilorientierung an fertigen
Spritzteilen aus folgenden Zielsetzungen:

c,) Verbesserung der Festigkeitseigenschaften des Fertigteiles, da die
elastische und Festigkeitseigenschaften durch die Molekiilorientierung aniso-
trop werden [27] [28].
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Abb. 4. Maflskizze des untersuchten Transportkettengliedes. Die Kette wird in drei
verschiedenen Sohlenbreiten hergestellt, der Orientierungszustand der die Verbindungszapfen
aufnehmenden Augen wird jedoch von der Sohlenbreite nicht merklich beeinfluit
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¢,) Durch Molekiilorientierung wird bei Kunststoffen auch die Anisotro-
pie der Wirmeausdehnungszahl verursacht [29]. Dadurch entstehen in
Temperaturschwankungen ausgesetzten Kunststoffteilen temperaturabhéngi-
ge Wirmespannungen, die die Warmeermiidung des Teiles bewirken, wodurch
in transparenten Kunststoffteilen gut erkennbarer Mikrorisse entstehen.

Anwendungsbeispiele

Die in Punkt IT zusammengestellten Untersuchungsmethoden sollen nun
an einigen Beispielen gezeigt werden, die von Untersuchungen herrithren, die
am Lehrstuhl fiir Technische Mechanik der Technischen Universitdt Budapest
aufgrund von Industrieauftrigen durchgefiihrt worden sind.

Untersuchung einer gespritzten Transportkette aus Kunststoff

Die Mal3-Skizze eines Kettengliedes zeigt Abb. 4. Die Ausfithrung des
Kettengliedes ist aus Poliamid 11 bzw. Azetalharz gespritzt worden, die
AnguBoffnung befand sich in der Mitte der Sohle zwischen dem Doppelauge.
Ziel der Untersuchung war die Erh6hung der Tragfihigkeit des Kettengliedes.
Da der Werkstoff der Kettenglieder nicht transparent war, war die polarisa-
tionsoptische Untersuchung ein Modellversuch.

Der im Kettenglied durch den Kettenzug hervorgerufene Spannungszu-
stand ist mittels konventioneller rdumlicher Spannungsoptik bestimmt worden.

Abb. 5. Das in Schnitte zerlegte Epoxydharzmodell zur Untersuchung des durch den Kettenzug
hervorgerufenen Spannungszustandes

7 Periodica Polytechnica M. 28/2—3
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Abb. 6. Die Stellung der einzelnen Schnitte und die von denen aufgenommenen
Isochromatenbilder
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0 05 1 15 2 MPa
Abb. 7. Verteilung der Hauptspannungsdifferenz ldngs der inneren und duBeren Mantelfliche
der Augen aufgrund der Isochromatenbilder der Abb. 6

Das zur Untersuchung in Schnitte aufgeteilte, aus Epoxydharz gegossene
Modell zeigt die Abb. 5., die Dickenabmessungen der Schnitte und die
aufgenommenen Isochromatenbilder Abb. 6. Die aufgrund der Isochromaten-
bilder an den Rdndern der Augen bestimmte o, — ¢, Verteilung ist in Abb. 7.,
die im Querschnitt A—A der Abb. 4. bestimmte o, — g, Verteilungin Abb. 8. zu
sehen. An der inneren Oberfldche der Augen tritt wegen des dort libertragenen
Zapfendruckes ein zweiachsiger Druck auf. Dadurch entsteht ein Minimum

T*
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der ¢, — g, Verteilung in der Umgebung der Wirkungslinie der iibertragenen
Kraft. Das Maximum der Beanspruchung tritt deshalb in der Umgebung
dieser Stelle auf. Im Querschnitt A—A ist die Spannungsverteilung praktisch
einachsig, was durch die sehr gute Ubereinstimmung der MeBresultate mit den
Resultaten einer elementaren Berechnung aufgrund der Formeln fiir den auf
Zug und Biegung beanspruchten geraden Stab bestétigt wird.

Zur Untersuchung der beim Spritzgufi eingefrorenen Molekiilorientierung
wurde im Spritzwerkzeug der Hauptausfiihrung ein Modell aus Polystyrol
verspritzt, wobei die Bedingungen des SpritzguBes derart festgesetzt worden
waren, daB die Viskositidtsverhéltnisse von Modellmaterial und Werkstoff der
Hauptausfithrung tibereinstimmten. Wegen des rdumlichen Orientierungszus-
tandes ist auch dieses Modell in Schnitte aufgeteilt worden. Die Stellung der
Schnitte im Modell wird in Abb. 9., die Isochromatenbilder dreier Schnitte in
den Abbildungen 10, 11 und 12 gezeigt. In Abb. 10. ist auch die Verteilung der
Isochromaten-Ordnungszahlen in einzelnen Querschnitten des Auges aufge-
zeichnet worden. Sie zeigt an der mit 150° bezeichneten Stelle ein ausgepragtes

F, =100N 0 02 04 05 08
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Abb. 8. Hauptspannungsdifferenz im Querschnitt A—A der Abb. 4. (dick gestrichelt). Da an
dieser Stelle der Spannungszustand in guter Annéherung als einachsig angesehen werden kann,
stimmt er mit der auf elementarem Wege berechneten (diinn gestrichelt) gut iiberein
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Abb. 9. Stellung und Dicke der Schnitte aus dem Polystyrolmodell zur Untersuchung des
Orientierungszustandes

Minimum. Hier ist die Treffstelle der beim SpritzguB das Auge von zwei Seiten
umflieBenden Schmelze, die sog. FlieBnaht. Diese ist eine Schwachstelle des
Spritzlings, das auch durch den Zugversuch bestdtigt wird [24] was am
Bruchbild des Kettenstiickes in Abb. 13 zu sehen ist.

Untersuchung der Fliefnaht einer Medikamentendose

Inden Abb. 10. und 12. erscheint die FlieBnaht lediglich als Minimum der
Isochromatenverteilung, da wegen der relativ groBen Wanddicke sich die
Schmelze nicht so sehr abkiihlte, daB dadurch ein vollstdndiges VerschweiBlen
der FlieBfronten beeintrdchtigt worden wire. An diinnwandigen Spritzteilen
ist die FlieBnaht im polarisationsoptischen Bild als gut sichtbare Linie
erkenntlich, was am Isochromatenbild der Medikamentendosen der Abb. 14.
zu sehen ist. In der Abbildung sind die Angiisse durch Pfeile gekennzeichnet.
Die Schwachstelle der FlieBnaht wurde auch dadurch charakterisiert, daf eine
der Dosen bei relativ geringer Biegung genau der FlieBnaht entlang gebrochen
ist, wie dies in Abb. 15. gezeigt wird.
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Abb. 10. Molekiilorientierungs-Isochromatenbild des Schnittes I der Abb. 9. Die Nebenabbildung zeigt die

auf die Schnittdicke bezogene Isochromatenverteilung ldngs einiger Querschnitte des Auges. Die Pfeile deuten

auf ein Minimum der Isochromatenverteilung, welcher dic Nahtfliche des Zusammentreffens der den Zapfen
von beiden Seiten umfliessenden Kunststoff-Schmelze enzeigt
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Abb. 12. Isochromatenbild des Schnittes IV der Abb. 9

Zusammenhang der Molekiilorientierung mit
den Spritzbedingungen und
den Festigkeitseigenschaften des Spritzlings

Die praktische Verwendung der polarisationsoptischen Bilder wird
wesentlich erleichtert, wenn die Beziehung zwischen denen und den Spritzbe-
dingungen (Temperatur und Druckverhéltnisse), sowie den Festigkeitseigen-
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Abb. 13. Beim Zugversuch gerissene Kettenglied-Gruppe. Der Bruch erfolgte an der Nahtstelle
im Auge des Spritzlings

Abb. 14. Polarisationsoptisches Bild des Deckels einer Medikamentendose. Die Nahtstelle ist als
deutliche Linie erkenntlich. Die AnguBstellen sind durch weiBe Pfeile gekennzeichnet

Abb. 15. Dosendeckel der Abb. 14. Einer der Deckel ist an der Nahtstelle gebrochen
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schaften des Spritzlings ausgemessen werden. Diese Untersuchungen sind an
dem aus Styrol-Akrylnitryl-Kopolymer gespritzten Plattenpaar der Abb. 16
durchgefithrt worden. Das polarisationsoptische Bild von bei verschiedener
Temperatur verspritzten Plattenpaaren zeigt Abb. 17. Als MaBzahl des
Isochromatenwertes, willkiirlich die Isochromatenordnung an der Stelle x,
von Abb. 18. gewihlt, zeigt Abb. 18. den Zusammenhang dieses Wertes mit der
Spritztemperatur [15].

Die Festigkeitseigenschaften sind an Dynstat-Proben ermittelt worden,
die aus dem Plattenpaar ausgeschnitten worden waren. Den Zusammenhang
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Abb. 16. Spritzgegossenes Plattenpaar an dem der Zusammenhang zwischen
polarisationsoptischem Bild und Dynstat-Festigkeit untersucht worden ist

Abb. 17. Isochromatenbilder von bei verschiedener Temperatur verspritzten Plattenpaaren
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zwischen Biegefestigkeit und Isochromatenordnung zeigt Abb. 19, den
zwischen Schlagbiegefestigkeit und Isochromatenordnung Abb. 20.

Aufgrund der Isochromatenbilder miiite eigentlich die Orientierungs-
dehnung oder der mittiere Orientierungswinkel bestimmt werden. Der
Isochromatenwert an der Stelle x ist jedoch mit der Spritztemperatur so eng
verkniipft (S. Abb. 18.), daB3 auch diese GrdéBe den EinfluB der Spritzbedingun-
gen mit ausreichender Genauigkeit charakterisiert. Die gemessenen Festig-
keitswerte fallen unabhédngig von den Spritzbedingungen in den gleichen
Streubereich der Abb. 19. und 20. und werden gleichzeitig mit steigender
Molekiilorientierung stark anisotrop.
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Abb. 18. Zusammenhang zwischen Spritztemperatur und dem Isochromatenwert an der Stelle in
der Entfernung x, vom Anguss
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Abb. 19. Zusammenhang zwischen der Dynstat-Biegefestigkeit und der Isochromatenordnung
nach [25]

Einfluf der Molekiilorientierung auf
das Rifbild von Polystyrol-Spritzlingen

Besonders an Polystyrol-Spritzlingen sind nach einer gewissen Ge-
brauchszeit Risse zu beobachten. Diese werden dadurch hervorgerufen, daB3 die
Molekiilorientierung ein Anisotropwerden der Wéarmeausdehnungszahl be-
wirkt und dadurch bei Temperaturdnderung Warmespannungen im Spritzling
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entstehen. Solche sind an Dosendeckeln untersucht worden. Das aufgenomme-
ne Isoklonenbild und die daraus konstruierten Trajektorien des Orientierung-
zustandes zeigt Abb. 21. Der AnguB befindet sich in Plattenmitte. Das Rif3bild
eines Deckels zeigt Abb. 22. Es ist bemerkenswert, daB3 die Richtung der Risse
mit denen der Orientierungstrajektorien zusammenfillt.

Untersuchung eines Rohrkriimmers aus PVC

Es handelt sich wiederum um einen Modellversuch, durchgefithrt an
einem Polystyrolmodell, das im Spritzwerkzeug der Hauptausfithrung
verspritzt worden war. MaB-Skizze des Rohrkriimmers mit dem Einstromka-
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Abb. 20. Zusammenhang zwischen der Dynstat-Schlagbiegefestigkeit und der
Isochromatenordnung nach [25]
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Orientierungstrajektorien Isoklinen

Abb. 21. Isoklinen des polarisationsoptischen Bildes des Orientierungszustandes eines
Schachteldeckels aus Polystyrol (rechts) und die daraus konstruierten Trajektorien des
eingefrorenen Einstrémvorganges der Schmelze in die Spritzform

Abb. 22. RiBbild des Deckels der Abb. 21. Die Risse folgen die Trajektorien des
Einstromvorganges
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Abb. 23. MabBskizze des untersuchten Rohrkriimmers. Der nach dem Spritzgiessen
abzutrennende Einstromkanal ist dichter schraffiert

Abb. 24. Stellung der Schnitte im Polystyrolmodell des Rohrkrimmers der Abb. 23. zur
polarisationsoptischen Untersuchung der Molekiilorientierung
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nal zeigt Abb. 23., die Stellung der untersuchten Schnitte Abb. 24. Beachtungs-
werte Doppelbrechung zeigten nur die Schnitte [ und IV. Ihre Isochromaten-
bilder zeigen die Abb. 25 und 26. Die Isochromatenverteilung lings der in die
Abb. 23. eingezeichneten Querschnitte A, B, C und D zeigt Abb. 27. Die Knicke
in den Verldufen werden dadurch verursacht, dal die durch den engen

Abb. 25. Isochromatenbild des Schnittes I der Abb. 24

St

Abb. 26. Isochromatenbild des Schnittes IV der Abb. 24
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Angusskanal durchtretende Schmelze bei dem primdren Einstrémen die
vollstindige Wanddicke nicht auszufiillen vermag. Die vollstindige Formfiil-
lung erfolgt anschliessend durch die sekundére Riickstromung der Schmelze.
Die Grenzlinie zwischen der primédren Einstrdmung (A) und der sekunddren
Riickstromung wurde in Abb. 28. ndherungsweise rekonstruiert.
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Abb. 27. Isochromatenverteilung lings der Geraden A—A, B—B, C—C und D—D des
Isochromatenbildes der Abb. 25
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Abb. 28. Grenzlinien zwischen den Bereichen der priméren Einstrémung und der sekundiren
Riickstromung im Schnitt I ndherungsweise konstruiert aufgrund der Abb. 25 und 27

isochromatenordnung m
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Abb. 29. Isochromatenverteilung ldngs der Kreise A, B und C und der Querschnitte I, IT und ITI
des aus dem Einstromkanal der Spritzform herausgetrennten Schnittes (Schnitt I'V der Abb. 25.)
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Rohrkriimmer der Abb. 23 und durch deren polarisationsoptische Durchleuchtung
gewonnenes ausgebreitetes Isochromatenbild

Ausgebreitetes Isochromatenbild

Abb. 30. Weitere Schnitte aus dem




POLARISATIONSOPTIK ZUR KLARUNG VON STRUKTUR VON KUNSTSTOFFEN 241

Die Isochromatenverteilung lings dreier Kreise des Einstrémkanals zeigt
Abb. 29. Die Abnahme der Isochromatenwerte vom AngulB aus deutet auf eine
Geschwindigkeitsabnahme der Schmelze langs des Ringkanals.

Die radiale Durchleuchtung der Rohrwand ergibt den Mittelwert der
Isochromaten-Ordnungszahl lings der Wanddicke. Die zu dieser Untersu-
chung bendtigte Schnittreihe, und das ausgebreitete Bild des Mittelwertes der
Ordnungszahl zeigt Abb. 30. Die durch den Mittelwert der Isochromatenord-
nung dargestellte Orientierung verursacht das axiale Schwinden der Rohr-

Abb. 31. Polystyrolmodell des Rohrkriimmers (rechts) und einer Wirmebehandlung
unterworfener wirklicher Rohrkriimmer (links). Auf letztem ist die thermische Schrumpfung im
Bereich der hohen Isochromatenordnungen der Abb. 30. gut erkennbar

Abb. 32. Polarisationsoptisches Bild eines Schnittes aus einem Hochspannungskabel

8*
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wand bei einer Wiarmebehandlung. Ein Polystyrolmodell und ein wérmebe-
handelter wirklicher Kriimmer wird in Abb. 31 gezeigt. An der Stelle hoher
Isochromatenordnung von Abb. 30 ist das Maximum der Schwindung deutlich
zu sehen.

Eingefrorene entropie-elastische Formdnderung
im Isolationsrohr eines Hochspannungskabels aus Polydthylen

Das polarisationsoptische Bild eines Schnittes aus dem untersuchten
Kabel zeigt Abb. 32. Die Konstruktion der Isochromatenverteilung aus dem
nahezu kreissymmetrischen Isochromatenbild ist aus Abb. 33 ersichtlich.
Wegen der kristallinen Struktur des Polyéthylens ist das polarisationsoptische
Bild verhdltnisméaBig trilbe, doch bei einer Schnittdicke von 1 mm und wegen
des verwendeten (schwach kristallinen) Polydthylens niedriger Dichte noch
zuverldssig auswertbar.

Da die bei der Extrusion ablaufende Materialstrémung und die damit
verkniipfte Molekiilorientierung in Achsenrichtung verlduft, wird sie vom
polarisationsoptischen Bild des Schnittes nicht wahrgenommen. In der
Schnittebene kann lediglich die Auswirkung der durch die der Extrusion

(1/cm)

Abb. 33. Konstruktion der Isochromatenverteilung aufgrund eines Isochromatenbildes
entsprechend der Abb. 32
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Abb. 34. Vergleich gemessener Isochromatenverteilungen mit den Resultaten einer Berechnung,
unter Voraussetzung anisotroper Wirmeausdehung nach [30]
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nachfolgenden Abkiihlung bewirkte verhinderte Wéarmedehnung auftreten.
Die Isochromatenverteilung von Abb. 33 dhnelt tatséchlich der Verteilung der
Hauptspannungsdifferenz in einem dickwandigen Rohr unter Innendruckbela-
stung, obwohl die Hauptspannungsdifferenz bei letzterem keinen Vorzeichen-
wechsel aufweist.

Die bekannten Gleichungen fiir das dickwandige Rohr sind jedoch unter
der Voraussetzung konstanter achsialer Dehnung lings der Wanddicke
abgeleitet worden, das im vorliegendem Fall wegen der von aullen nach innen
verlaufenden Abkiihlung des Isolationsrohres nicht zu erwarten ist. Aufgrund
der Untersuchung der Temperaturverhdltnisse beim Abkiihlen nach dem
Extrusionsprozess wurde eine nach auflen hin linear abnehmende Anfangstem-
peratur und eine entsprechende Verteilung der achsialen Warmedehnung
angenommen und aus dieser Annahme der Spannungszustand berechnet [30].
In der Tat gibt diese Berechnung eine Verteilung der Hauptspannungsdiffe-
renz, die der aus dem Isochromatenbild ermittelten sehr dhnlich ist, wie aus
Abb. 34. ersichtlich ist.

Zusammenfassung

Die bei der polarisationsoptischen Untersuchung von Kunststoffen erscheinenden
Isochromaten- und Isoklinenbilder kdnnen auf sehr unterschiedliche auslésende Ursachen
zuriickgefithrt werden.

a) Spannungsdoppelbrechung (piezo-optische Doppelbrechung) bei Kunststoffen im
Glaszustand.

b) Orientierungsdoppelbrechung bei Polymeren im entropie-elastischen Zusand. Diese
kann, abhéngig davon, ob lineare (thermoplastische) oder rdumlich vernetzte Kunststofle
(Duroplaste oder Elastomere) untersucht werden, in Extremfillen das Bild reversibler
gummielastischer Forménderung bzw. das einer viskosen Stromung sein. Diese Erscheinungen
kénnen sogar bei sinkender Temperatur im Kunststoff fixiert (,eingefroren™) werden.

Im Interesse richtiger Interpretation der Versuchsergebnisse missen die auslésenden
Ursachen exakt von einander getrennt werden. In der vorliegenden Arbeit wird die technische
Anwendung dieser Untersuchungsmethode an Hand von Beispielen gezeigt.
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