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Zusammenfassung

Das RiBausbreitungsverhalten in Polymeren bei kryogenen Temperaturen
wird durch die physikalischen Prozesse an der Riflspitze bestimmt. In der
Arbeit wird gezeigt, dafl das Auftreten von stabilem oder instabilem
RiBwachstum nicht durch den experimentellen Aufbau, sondern durch die
Polymereigenschaften bestimmt wird. Die Plastifizierungsprozesse an der
RiBspitze sind sowohl temperatur- als auch zeitabhingig. Die kritische En-
ergiefreisetzungsrate Gjc wurde fir drei unterschiedliche Polymere,
teilkristallines HDPE, amorphes PS und amorphes PC, in Anhingigkeit
von verschiedenen RiBoffnungsgeschwindigkeiten 8 bei 4.2 K und 77 K ge-
messen.

Bei instabilem RiBwachstum kann bei den meisten Polymeren ein Riflstop-
pverhalten (stick-slip-behavior) beobachtet werden, welches durch eine
adiabatische Erwirmung und Plastifizierung an der Riflspitze hervorgeru-
fen wird. Die kleine spezifische Warme und Warmeleitfahigkeit von Poly-
meren bei kryogenen Temperaturen fliithren selbst bei kleinen Betriagen
von inelastischen Deformationsenergien zu beachtlichen Temperaturerho-
hungen. Unter bestimmten Bedingungen ist die Temperaturerhéhung aus-
reichend, um das Dispersionsgebiet des zweiten Glasiiberganges zu er-
reichen, welches zu einer verstirkten Plastifizierung fiihrt. Bei solchen
Vorgidngen steigt die Bruchenergie R, und damit auch die kritische Ener-
giefreisetzungsrate Gjc, stark an.

Summary
FRACTURE BEHAVIOR OF POLYMERSATLOWTEMPERATURES

The crack propagation behavior of polymers at cryogenic temperatures is
determined by the physical processes taking place at the crack tip. It is
demonstrated in this paper that stable or unstable crack growth does not
depend on the experimental setup, but on the properties of the polymers.
The plastification processes at the crack tip are both temperature and time
dependent. The critical energy release rate Gic was measured for three
polymers, namely semi-crystalline HDPE, amorphous PS and amorphous
PC, as a function of the crack opening velocity § at4.2 and 77 K, respective-

ly.

During unstable crack growth, a crack arrest behavior (stick-slip behav-
ior) caused by adiabatic heating and plastification at the crack tip can be
observed in most of the polymers. The little specific heat and thermal con-
ductivity of polymers at cryogenic temperatures lead to considerable tem-
perature increases even at small inelastic deformation energies. Under cer-
tain conditions, the increase in temperature is sufficient to attain the dis-
persion range of the second glass transition, as a result of which plastifica-
tion is intensified. During these processes, the fracture energy R and,
hence, the critical energy release rate Gic are increased considerably.
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0) Einleitung

Die Entwicklung von zukunfisorientierten Kryo-Technologien (Medizin-, Weltraum,
Wasserstofftechnologien) ist eng mit der Entwickiung und dem Einsatz von Polymer-
werkstoffen verbunden. Die thermischen und dielektrischen Eigenschaften von Poly-
meren bei kryogenen Temperaturen pradestinieren ihren Einsatz in den Kryo-Techno-
logien, die Sprodigkeit der Materialien bei kryogenen Temperaturen hingegen er-
schwert ihren Einsatz. Die gezielte Entwicklung von Werkstoffen ist nur méglich, wenn
die makroskopisch meBbaren Eigenschaften auf der molekularen Basis jener Werk-

stoffe verstanden werden kdénnen.

Die experimentellen Methoden zur Bestimmung der Materialeigenschaften und -kenn-
werte sind in der Regel normiert. In dieser Arbeit wird das RiBausbreitungsverhalten
in Polymeren bei kryogenen Temperaturen untersucht und die kritische Energiefrei-
setzungsrate bestimmt. Die Bestimmung der kritischen Energiefreisetzungsrate G, ,
ein Materialkennwert fir den Widerstand eines Materials gegenitber RiBausbreitung
basierend auf dem Konzept der Linear Elastischen Bruchmechanik (LEBM), ist in der
Norm ASTM E399 (American Society of Testing and Materials) vorgeschrieben. We-
sentliche Vorraussetzungen bei ihrer Bestimmung ist das linear-elastische Verhalten
des isotropen Materials bis zur RiBausbreitung und die Gewahrleistung des ebenen
Dehnungszustandes (EDZ).

Bei sehr tiefen Temperaturen ist die molekulare Beweglichkeit der Polymere weitge-
hend eingefroren und sie sollten sich daher linear-elastisch verhalten. Viele Polyme-
reigenschaften sind bei tiefen Temperaturen ziemlich unabhdngig von der chemischen
Struktur. Die Méssungen der kritischen Energiefreisetzungsrate G, und des kritischen
Spannungsintensitdtsfaktors K, von Polyethylen und Epoxidharzen bei 4.2 K und 77 K
/1/ zeigten jedoch betrachtliche Unterschiede, obwohi sowohl die Bruchspannung oz
als auch der Elastizitatsmodul E dieser Polymere ahnlich sind.

Unterschiedlich starke Plastifizierungsprozesse an der RiBspitze (z.B. Craze-Bildung,
adiabatische Erwdrmung) kénnte der Grund fir diese Diskrepanz sein. Besonders
ausgeprdgt ist die Plastifizierung, wenn sekunddre Glaslibergdnge mit involviert sind.

Die Temperaturlage T, der sekundaren Glasiibergdnge war ein Auswahlkriterium fur
die untersuchten Materialien. In dieser Arbeit wurde die kritische Energiefreiset-
zungsrate G fur drei unterschiedliche Polymere, teilkristallines Polyethylen hoher
Dichte (HDPE, T,= 150 K}, amorphes Polystyrol (PS, T,=40 K), und amorphes Polycar-
bonat (PC, 7,=180 K), in Abhangigkeit von verschiedenen RiB&ffnungsgeschwindig-
keiten & bei 4.2 K und 77 K gemessen. Die Messungen wurden mit einem Chevron-
Probenk&rper durchgefuhrt.

In der hier vorgesteliten Arbeit zeigt sich, daB das Auftreten von instabilem oder sta-
bilem RiBwachstum sowohl von den Materialien als auch den Versuchsbedingungen



(Temperatur, RiBdffnungsgeschwindigkeit) abhangt. Ebenso wurde gezeigt, daB je nach
Material unter bestimmten Versuchsbedingungen nach einer instabilen RiBausbreitung
ein RiBstopp innerhalb des Probenkérpers stattfinden kann. Dieses “kryogene” RiB3-
fortschrittverhalten wurde in einem Chevron-Probenkérper in einem riBoffnungsge-
steuerten Experiment nicht erwartet. Der Grund fur dieses RiBfortschrittsverhalten ist
eine Anderung der Plastifizierungsenergie mit zunehmender RiBfortschrittsfliche in
Abhdngigkeit der RiBgeschwindigkeit a:

Zu Beginn des RiBfortschritts fallt die Plastifizierungsenergie stark ab und der RiB wird
instabil. Die sehr kleine spezifische Warmekapazitat ¢,(T) von Polymeren bei tiefen
Temperaturen ruft eine adiabatische Temperaturerh6hung AT, an der instabil laufen-
den RiBspitze hervor. Die adiabatische Temperaturerhéhung AT,, erwirkt eine ver-
starkte Plastifizierung, welche in der Chevron-Probenform einen Rif3stopp erzwingen
kann. Wenn die adiabatische Temperaturerhéhung AT,, so hoch ist, daB ein sekunda-
res Glasubergangsgebiet erreicht wird, wird die Plastifizierungsenergie noch zusétz-
lich ansteigen. Wenn der RiB nach einem erneuten Belastungsvorgang aus dem ther-
misch induzierten, teilorientierten Material isotherm in das jungfrduliche Material hin-
einlauft, falit die Plastifizierungsenergie ab, und der RiB wird instabil. Die adiabatische
Temperaturerhdéhung AT,s spiegelt sich auch in dem Wert der kritischen Energiefrei-
setzungsrate G, wieder.

In amorphen Polymeren kann durch die Ausbildung eines Crazes an der RiBspitze
widhrend des Belastungsvorganges die Plastifizierungsenergie so groB werden, daB
innerhalb des Probenkérpers kein RiBstopp mehr stattfindet.

Dartuber hinaus ist zu erwarten, daB das Umgebungsmedium (flissiger Stickstoff) das
RiBausbreitungsverhalten beeinfluBt.

Beim stabilen RiBwachstum, wo die kritische Energiefreisetzungsrate G,c und der kriti-
sche Spannungsintensitatsfaktor K, unabhangig voneinander bestimmt werden kén-
nen, zeigt sich, daB die Gleichung K& = GicE* nicht glltig ist, wenn man far E* den
Elastizitatsmodul des Bulkmaterials einsetzt.

Nach einer EinfGhrung in die Theorie der LEBM werden die relevanten physikalischen
Eigenschaften von Polymeren bei kryogenen Temperaturen vorgestellt. In einem wei-
teren Kapitel wird der Versuchsaufbau und die Versuchdurchfuhrung erértert, bevor
dann die Ergebnisse vorgestellt und diskutiert werden.



1) Linear Elastische Bruchmechanik (LEBM)

Die LEBM ermoglicht die quantitative Erfassung des Bruchverhaltens unter der An-
nahme einer linear elastischen Verformung bis zum Bruch. Basierend auf zwei unter-
schiedlichen Konzepten, weiche im AnschiuB dargestellt werden, kdénnen zwei dqui-
valente Versagenskriterien hergeleitet werden.

Das erste Konzept beruht auf einer Spannungsanalyse an der RiBspitze. Unter Be-
ricksichtigung eines geeigneten FlieBkriteriums kann die Form und GréBe der plasti-
schen Zone ( Irwin-Modell ) berechnet werden.

Das zweite Konzept beruht auf einer Energiebetrachtung. Das Zusammenspiel der -
jeweils auf die RiBfortschrittseinheitsfliche bezogene - zur Verfugung gesteliten ela-
stisch gespeicherten Energie G, und zur RiBvergréBerung notwendigen Bruchenergie
R bestimmen das RiBfortschrittsverhalten. Mit der Energiebetrachtung hat man die
Maoglichkeit, den EinfluB von dynamischen Effekten auf das RiBausbreitungsverhalten

zu verstehen.

1.1) Der Spannungsintensitétsfaktor

Wird ein riBbehafteter Kérper mit einer Spannung o belastet, so wird diese auf wenige
Bindungen an den Spitzen der Risse konzentriert. SchlieBt man energiedissipative Ef-
fekte aus (elastisches Verhalten), so entstehen drastische Spannungsiberhéhungen
an diesen Stellen. In einem spréden Festkorper fihren diese Spannungsiiberhéhungen

zu einem vorzeitigen Versagen.

Auf den Grundlagen der Elastizitdtstheorie (Gleichgewichtsbedingung der Spannun-
gen, Kompatibilitatsbedingung der Dehnungen) beruht das Konzept der Airy’schen
Spannungsfunktion @ . Unter Beriicksichtigung der jeweiligen Randbedingungen kann
durch Lésung der biharmonischen Gleichung ( Gl.1.1) eine Spannungsfunktion ® be-
rechnet werden, welche die Spannungsverldufe in einem riBbehaftetem Bauteil be-
schreibt /2/.

Vo =0 (1.1)

Fir eine unendlich groBe Platte mit einem InnenriB der Ldnge 2a, die senkrecht zur
RiBebene belastet wird - dies ist eine sogenannte Mode-1 Belastung - ergibt sich fol-
gende Spannungsfunktion ®, ausgedriuckt mit Hilfe der Polarkoordinaten » = re® :

ot (1.2)

e 2

D(n) =
2nr

Diese Gleichung ist nur gultig fir r <a, Nahfeldlésung.



Folgende Spannungsveridufe, hier gleich im Koordinatensystem der Hauptspannungen
beschrieben, ergeben sich aus dieser Spannungsfunktion ®(z)

ofra o

® .
04 = ———c0s —= (1 + sin—=) (1.3a)
! 2nr 2 2
Jra
0, = 0,_._* cos—g)—(1 —sin—(g—) (1.3b)

\/ 2nr

Beim ebenen Spannungszustand (ESZ), wie er an der Oberflache von Bauteilen oder
in einer dinnen Platte ausgeprégt ist, ist ;= 0. Beim Vorliegen des ebenen Deh-
nungszustandes (EDZ), wie er im Inneren von dicken Platten oder Bauteilen ausge-
pragt ist, tritt infolge der Verformungsbehinderung noch die Spannungskomponente
o, = v(o1 + 0.) auf, wobei v das Poisson’sche Verhiltnis ist. Im Gegensatz zum Zug-
versuch, wo das Materiel auf einen einachsigen Spannungszustand reagieren muB,
muB das Material an einer RiBspitze auf einen mehrachsigen Spannungszustand rea-

gieren.

*OArde o

v (r, Ky)

2 r (© =0)

y

2a

vV .v ¥

Abbildung 1. Das Polarkoordinatensystem und der elastische Spannungsverlauf an
der RiBspitze.

Die Spannungsfunktionen sind das Produkt aus einem geometrischen Term
f(®)//2rr und einem Faktor o./na , welcher im folgenden als Spannungsintensitats-
faktor K, bezeichnet wird. Der Spannungsintensitatsfaktor fur Modus-1 Belastung wird



nach der amerikanischen Norm mit K; und bei Vorliegen des EDZ mit K, bezeichnet.
An der RiBspitze (r — 0 ) ergeben sich demnach unendlich hohe Spannungen. Der
Spannungsintensitatsfaktor K, kann mathematisch als Starke dieser 1/\/; -Singularitat
aufgefaBt werden. Physikalisch beschreibt K, die Art und Intensitdt der elastischen
Spannungsverteilung in der Nahe der RiBspitze. Von der Versagenstheorie her ist K,
die BelastungsgroBe, welche beim Erreichen eines kritischen Wertes K, zum Versagen
des Bauteils fuhrt. Der kritische Spannungsintensitatsfaktor K¢ ist im EDZ ein Materi-

alkennwert.

Die allgemeine Gleichung fir den Spannungsintensitdtsfaktor in Mode 1 Belastung

lautet:
K, = c./a Y*a/W) (1.4)

Die Korrekturfunktion Y* bericksichtigt die Bauteilgeometrie, die RiBldnge und die Art
und Weise der Krafteinleitung. Die Korrekturfunktion einer unendlich ausgedehnten
Platte mit InnenriB ergibt sich zu Y* = \/;

Die Verschiebungen senkrecht zur RiBausbreitungsebene (® = #) d.h. die RiBoffnung
2v(r) in einem linear elastischen Material ist gegeben durch (vgl. Abbildung 1):

8K, r
2v(r) = = N 2r (1.5)
E fur ESZ
E* = , 1.6
£ fur eDz (1.6)
1—v

E’ : Elastizitatsmodul
E* : reduzierter Modul
v : Querkontraktionszahl oder Poisson’sches Verhiltnis

Der RiB &ffnet sich in der Nahe der RiBspitze parabolisch. Die GréBe der Offnung bei
einer bestimmten Distanz wird sowoh! durch den Spannungsintensitatsfaktor als auch
von den elastischen Eigenschaften des Materials bestimmt.



1.2) RiBmodelle und Plastifizierungsprozesse

Bei realen Werkstoffen kénnen keine unendlich hohen Spannungen auftreten, da sich
durch plastische Verformungen Zonen ausbilden, innerhalb derer ein Spannungsabbau
durch FlieBprozesse stattfindet.

Beim “small scale yielding” wird vorausgesetzt, daB die plastische Zone so klein ge-
genuber der RiBldnge und der Probengeometrie ist, daB sie das elastische Span-
nungsfeld auBerhalb der plastischen Zone nicht beeinfluBt. Die GroBe und Form der
plastischen Zone wird somit eindeutig durch das elastische Spannungsfeld vorgege-
ben.

In Abhédngigkeit der materialspezifischen Plastifizierungsprozesses entstehen an der
RiBspitze unterschiedliche Formen der Plastifizierungszone, welche durch verschie-
dene RiBmodeile unter Verwendung eines geeigneten FlieBkriteriums beschrieben
werden kénnen.

Die verschiedenen RiBmodelle, welche im folgenden beschrieben werden, werden
bendtigt, um

1.  mit Hilfe der AusmaBe einer Plastifizierungszone die Arrestlinien, wie sie bei ei-
nem RiBstopp auf der Bruchoberflache auftreten, beschreiben zu kénnen (siehe
Tabelle 3).

2. die Contour eines Crazes an der RiBspitze, wie sie bei amorphen Polymeren
haufig auftreten, beschreiben zu kénnen (Dugdale-Modell).

3. die adiabatische Temperaturerhdhung an der instabil laufenden RiBspitze mit Hilfe
der maximalen Hohe der plastischen Zone berechnen zu kénnen.

1) HauptspannungsflieBkriterium {lrwin-Modell)

Im einfachsten Fall bildet sich ab dem Punkt r;, wo die Spannung vor der RiBlspitze die
FlieBspannung o (ibersteigt, eine plastische Zone aus. Aus dem Spannungsverlauf an
der RiBspitze (Gl.1.3) kann man durch Einsetzen der FlieBspannung or die Ausdehnung
rr der plastischen Zone in der RiBebene (®=0) bestimmen.

2
1 Ki
rg = _57?(777:_) (1.7)

Hierbei wird ideales elastisch-plastisches Materialverhalten vorausgesetzt und das der
elastische Spannungsverlauf durch die Ausbildung der plastischen Zone nicht gestort
wird.

In realen Materialien findet auf Grund der plastischen Zone eine "Ruckverteilung” des
Spannungsverlaufes an der RiBspitze statt. Eine einfache Energiebetrachtung, die ela-
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\ . " -
\/elastlsche Spannungsverteilung, 01 T
01 Spannungsverteilung
nach lokalem FlieBen
_ r(@=0)

RiBspitze

A
Y

Abbildung 2. Plastische Zone nach irwin

stisch gespeicherte Energie in dem Bereich 0<r<r: entspricht der Energie in dem
Plastifizierungsvolumen, fithrt mit Hilfe des Spannungsverlaufes (G1.1.3) zu folgenden
Ausdrucken fir die plastische Zone in der RiBebene ( ® =0)

1, K

d, = 2I‘F = ?(-a:i-) ESZ (1.83)
VLN

d, = 2[',_- = '?371_— -a,-}-i‘) EDZ (1.8b)

Die Rickwirkung der ebenen Dehnung auf den Spannungszustand wurde in der G1.1.8b
von Irwin /3/mit dem Faktor \/5 bericksichtigt. Diese einfachen Modelle geben nur die
GroBe der plastischen Zone in der RiBebene wieder.




2) Modelle firs ScherflieBen

Beim ScherflieBen kann man unter Verwendung eines geeigneten FlieBkriterium die
genaue Form der plastischen Zone in Abhidngigkeit vom Winkel ® ausrechnen.

Eine plastische Verformung setzt ein, wenn eine aus den Spannungskomponenten ge-
bildete Funktion einen kritischen Wert erreicht (FlieBbedingung). Die Darstellung er-
folgt in Form einer Vergleichsspannung oy als Funktion der Hauptspannungskompo-
nenten. Die kritische Vergleichsspannung ist im einachsigen Belastungsfall die FlieB-

grenze oe.
O'v(O',') =  Of , j= 1, 2,3 (19)

Fur den Beginn der plastischen Verformung werden im wesentlichen zwei Hypothesen

angewandt:

1. Kriterium der maximalen Schubspannung (S)

(Tresca-Kriterium)
Oy = 04— 03 = 0 (110)
(o1« maximale, o; minimale Hauptspannung)

2. Kriterium der Gestaltsanderungsenergie

(von Mises-Kriterium)

oy E_\;-:Z_—\/(% — 0 + (0, — 03)° + (03— 0,)° = o (1.11)

Durch die Kombination einer der FlieBbedingungen (z.B. Tresca) mit dem Spannungs-
feld vor der RiBspitze (Gl.1.3) kann man /4/die GréBe und Form der plastischen Zone
ausrechnen.

Beide FlieBkriterien sind unabhangig vom hydrostatischen Druck. Die FlieBspannungen
von Polymeren sind hingegen vom hydrostatischen Druck abhdngig. Bei entsprechen-
der Modifikation der FlieBkriterien unter Einbeziehung des hydrostatischen Druckes
sind sie auch fir Polymere gllitig; bei PS gibt das modifizierte Tresca-Kriterium /5/die

ScherflieBbedingung am geeignesten wieder.

3) Dugdale-Modell

Das Dugdale-Modell /6/beschreibt den RiB mit einer schmalen bandférmigen plasti-
schen Zone an der RiBspitze, die man zur Beschreibung eines Crazes an der RiBspitze

in amorphen Polymeren anwenden kann.



In einem ersten Schritt kann man den RiB mit Hilfe der Spannungsverldufe nach We-
stergaard (G1.1.3) beschreiben, in dem fur die effektive RiBlange die Summe aus RiB-
ldnge a und der Lange der plastischen Zone d eingesetzt wird.

Diese Spannungsverldufe wirden aber die Spannungskonzentration an der RiBspitze
Uberbewerten, da die RiBoberflichen vor der RiBspitze Ober eine Lange d mit der
FlieBkraft o- zusammengehalien werden; es kann keine Spannungssingularitdt geben,
Fir die richtige Beschreibung des Risses wird das Superpositionsprinzip der Span-
nungsintensitatsfaktoren genutzt. Von der Spannungsfunktion nach Westergaard fur
einen RiB der Lange (a+d) wird eine Spannungsfunktion, die den Spannungsverlauf in
dem Bereich d richtig beschreibt, subtrahiert.

Craze
Fibrillen

e
L2

Leerstellen

i

Abbildung 3. Plastische Zone nach Dugdale

Unter der Annahme, daB am RiB keine hdheren Spannungen als die FlieBspannung or
auftreten, erfoigt die Uberlagerung derart, daB sich an dem RiBende die von den bei-
den Teilldsungen herrihrenden Spannungssingularitdten aufheben. Damit ist die Lan-
ge d der plastischen Zone festgelegt. Fir den KleinflieBbereich, d.h. fur —g;—< 0.6, er-
hélt man:

K, 2

=L

d= 8 ( o7 ) (1.12)
Die Lange der plastischen Zone ergibt sich also bei bekannter Rilange aus der Bela-
stung o und dem Materialkennwert o:. Im Falle der kritischen Belastung, ¢ = 0., sollt
bei Vorliegen des EDZ die Lange der plastischen Zone ein Materialkennwert sein.



Einen Ausdruck fir die Verschiebung v der RiBufer wurde von Rice /7/ hergeleitet.

80'Fd X 1 +£

2v(x) = o {é—"éa-m('r_—é—)} (1.13)

1
mit &= (1 —-%;—-)2, x>0, an der RiBspitze ist x=0.

An der RiBspitze bleibt im Gegensatz zur ideal elastischen Losung (Gl.1.5) eine be-
stimmte Verschiebung bestehen, welches gleichzeitig die groBte Hohe der plastischen
Zone ist. Diese Stelle bei x=0 wird im fogenden mit 2v bezeichnet und kann mit
bruchmechanischen GroBen folgendermaBen beschrieben werden:

(1.14)

Die gréBte Hohe der plastischen Zone ist also nicht nur durch die Materialeigenschaf-
ten (E*, of) , sondern insbesondere auch durch den Spannungsintensitatsfaktor gege-
ben. Die Form der plastischen Zone ist im wesentlichen durch die Parameter 2v und
d vorgegeben. Beide Parameter hidngen von dem Spannungsintensititsfaktor K, ab,
nicht jedoch das Verhaitnis der beiden Parameter.

OF

= (1.15)

2v_8

d T
Das Verhditnis hangt nur von den Materialeigenschaften ab, welche seperat bestimm-
bar sind. Durch zusétzliche Messungen der bruchmechanischen KenngréBen hat man

die Méglichkeit, die Anwendbarkeit des Dugdale-Modells zu iberprifen.

10



1.3) Das Energiekonzept der Bruchmechanik

a) Die Bruchenergie R
- fiir ein ideal sprodes Material

Ein fundamentales Prinzip der Physik ist der Erhalt der Energie in einem abgeschlos-
senen System. Die Anwendung dieses Prinzips auf das RiBausbreitungsverhaiten in
einem ideal spréden Festkdrper wurde zuerst von Griffith /8/ durchgefihrt. Die Ver-
groBerung eines vorhandenen Risses erfordert die Bildung einer neuen Materialober-
flache. Bei der nétigen Trennung von molekularen Bindungen wird Arbeit geleistet. Die
notwendige Energie zu einer VergroBerung des Risses um die Flacheneinheit wird in
dieser Arbeit als Bruchenergie R bezeichnet. Beim Griffith-RiB ist die Bruchenergie R
gleich der doppelten spezifischen Oberfldchenenergie 2y; .

R = 2y (1.16)
- fiir ein reales Material

In einem realen Festkdrper finden bei einem RiBfortschritt neben der Bildung von
neuen Oberflachen noch zusatzliche energieverbrauchende Prozesse statt, die in der
Energiebilanz beriicksichtigt werden missen.

dEy, dE
P +_____Ii_e;c_j_

— e (1.17)

R = 2})f+

y¢ : spezifische Oberflachenenergie

E, : Plastifizierungsenergie

Er.qy : Federenergie einer gespannten Molekilkette
R : Bruchenergie

Auch bei makroskopisch linearem Bruchverhalten wird die Spannungskonzentration
vor der RiBspitze eine plastische Verformung verursachen (der Spannngsanstieg ist
durch die FlieBspannung begrenzt), weiches ein Verbrauch /8/ von plastischer Energie
E, darstelit. Eine plastische Zone kann, je nach betrachtetem Material, durch das
ScherflieBen von Material, durch die Anhdufung von Versetzungen, durch die Ausbil-
dung von Mikrorissen oder, speziell fir amorphe Polymere, durch die Ausbildung von
Crazezonen verursacht werden. Im allgemeinen kann man davon ausgehen, daB ein
GroBteil der plastischen Energie in Warme umgewandelt wird.

In Polymeren werden die Molekiilketten vorher in dem inneren Spannungsfeld an der
RiBspitze, vergleichbar mit einer Feder, gedehnt. Nach der Trennung der Molekilbin-
dung wird die Federenergie Egs in Schwingungsenergie, d.h. in Warmeenergie, umge-
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wandelt. Dieser dissipative ProzeB wird, unabhdngig von der RiBfortschrittsgeschwin-
digkeit, in die Bruchenergie R eingehen.

b) Die kritische Energiefreisetzungsrate G,¢

Die geforderte Bruchenergiemenge kann zum einen durch dussere Arbeit, zum ande-
ren durch eine Deformation des Festkérpers , welches die Speicherung von elastischer
Energie in einem Spannungsfeld bedeutet, geliefert werden. In einem Experiment, bei
dem im Moment des RiBfortschritts keine dussere Arbeit geleistet wird, kann nur durch
die Freisetzung der elastisch gespeicherten Deformationsenergie die notwendige Ar-
beit zur Bildung der Materialoberflachen geleistet werden. Dieser Fall wird aus-
schlieBlich in dieser Arbeit betrachtet.

Die Energiefreisetzungsrate G, ist die elastisch gespeicherte Energie, die frei werden
wirde, wenn sich der RiB um eine Flacheneinheit vergroBern wirde und ist die Bela-
stungsgroBe in diesem Experiment. Wenn die Energiefreisetzungsrate einen kritischen
Wert erreicht, findet RiBwachstum statt. Die kritische Energiefreisetzungsrate G, , der
Materialkennwert, ist die freigesetzte elastische Energie beim RiBwachstum um eine

Fldcheneinheit.

dUg,

- (1.18)

Glc(T» 5) = -

Uy : elastische Deformationsenergie

dA : neu gebildete RiBoberfldche

Gic : kritische Energiefreisetzungsrate, welche eine Funktion der Temperatur T
und der RiBoffnungsgeschwindigkeit 5 ist.

RiBfortschritt ist vom energetischen Standpunkt méglich, wenn die Anderung der ela-
stisch gespeicherten Energie pro neu gebildeter RiBoberfliche gleich oder groBer der
Bruchenergie R ist, d.h. die BelastungsgréBe G, wird kritisch.

dUe dEP/ dEreq

A t oA

+.) >0 oder G—R >0 (1.19)

Im Moment der RiBinitiilerung, des RiBstopps?! oder beim quasi-statischen RiBwachs-
tum ist G, = R, d.h. die vom System zur Verfigung gestellte elastische Energie pro
RiBfortschrittseinheitsfliche G, ist gleich der Bruchenergie R.

1 Es werden keine dynamischen Effekte beriicksichtigt.
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Wenn ein Griffith-RiB der Lange 2a in eine Platte eingebracht wird, wird die elastisch
gespeicherte Energie U, um folgenden Betrag /10/reduziert.
AU, 1 nao®

Y R (1.20)

E* : reduzierter Modulus, Gl.1.6

Mit Hilfe der Gleichungen 1.4 und 1.20 kann man zeigen, daB zwischen G, und K fol-
gende Beziehung besteht:

Klzc = G E* (1.21)

E* : reduzierter Modulus, G1.1.6

Irwin /11/ hat die Beziehung, welche die beiden Versagenskriterien ineinander uber-
fahrt, zum erstenmal aufgezeigt.
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2) Die Materialien und ihre kryogenen Eigenschaften

2.1) Die Materialien

Man unterscheidet nach dem chemischen Aufbau zwischen thermoplastischen und
duroplastischen Polymeren. Die Thermoplaste bestehen aus linearen oder verzweigten
Molekiilketten, wédhrend die Duroplaste eine netzwerkartige Molekulstruktur aufwei-
sen,.

Nach dem morphologischen Aufbau teilt man die Polymere in amorphe und teilkristal-
line Materialien ein.

in der vorliegenden Arbeit wurden folgende Materialien untersucht:

e teilkristallines High-Density-Polyethylen , HDPE
( Hostalen GUR412, My = 108, Hoechst )

® amorphes Polystyrol, PS
( PS475K, BASF )

e amorphes Polycarbonat, PC
( Makrolon 2800, Bayer )

Bei tiefen Temperaturen sind die Molekiilketten wegen der eingefrorenen Freiheits-
grade steif und nur in gréBeren Koliektiven anregbar. Die physikalischen Eigenschaf-
ten, z.B. die Elastizitdt von Polymeren bei kryogenen Temperaturen, werden daher zu
einem groBen Teil durch die Zwischenkettenbindungen, also niederenergetischen
Bindungsarten bestimmt. Fur Bruchvorgadnge ist die Polymerkettenfestigkeit die domi-
nante GroBe; Schervorgidnge oder Umlagerungen und Crazebildung werden weitge-
hend durch das Van der Waalspotential bestimmt.

2.2) Thermische Eigenschaften bei kryogenen Temperaturen

1. Die spezifische Wdrmekapazitéit

Die starke Bindungsanisotropie in Polymeren ergibt, daB die spezifische Warme-
kapazitat in entsprechenden Temperaturbereichen durch ein- oder dreidimensio-
nale Gitterschwingungen beschrieben werden kann.

Bei hohen Temperaturen, bei denen die mittlere thermische Energie wesentlich
groBer als die Zwischenkettenbindungsenergie ist, verhaiten sich die Molekilket-
ten quasi frei. Als Bezugstemperaturen dienen grob die Debye-Temperatur der
Zwischenkettenbindung ®,; und die Deby-Temperatur der kovalenten Molekulket-
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Abbildung 4. Spezifische Warmekapazitiat von HDPE und PS in Abh&angigkeit
der Temperatur

tenbindung ®,,. Erst ab O, tritt Sattigung der spezifischen Warmekapazitat ein. Die
dominanten Phononenwellenldngen? sind im Temperaturbereich T > 50 K kleiner
als der mittlere Molekullkettenabstand. Die Phononen breiten sich daher vorzugs-
weise entlang der Polymerketten aus und liefern die spezifische Warmekapazitat
einer isolierten linearen Kette fur die gilt: ¢, ~ T ; die spezifische Warmekapazitat
einer isolierten Kette ist proportional zur Temperatur T.

Bei tiefen Temperaturen T< 30 K ist die thermische Energie der Molekilketten
gleich oder kleiner als deren Zwischenkettenbindungsenergie. GemaB einer

2 Die dominante Phononenwelienldnge ist die kleinste Phononenwellenldnge, die bei einer
bestimmten Temperatur angeregt werden kann.
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Theorie von Tarassov /12/wirken dann die Ketten nicht mehr isoliert. Die domi-
nante Phononenwellenldnge A, sind groBer als der mittlere Molekillkettenabstand.
Die Phononen kdnnen sich daher wie in einem dreidimensionalen Kontinuum
ausbreiten, was weit unterhalb der Deby-Temperatur ®p; zu der aligemeinen
T*-Abhangigkeit, ¢, ~ T*, fuhrt.

Bei teilkristallinen Systemen ist die spezifische Wdrmekapazitét kleiner als bei
amorphen. Der Hauptgrund liegt in der héheren Phononengeschwindigkeit und der

Dichte in den kristallinen Bereichen /13/.
Die Warmeleitféhigkeit

Die Warmeleitfahigkeit ist ein ProzeB, bei dem Schwingungsenergie unter dem
EinfluB eines Temperaturgradienten transportiert wird, und zwar in der Weise, da
sich bei jeder Temperatur ein Gleichgewicht der Phononen einstellt. Die dazu er-
forderliche Thermalisierung geschieht durch verschiedenartige Streuprozesse.
Bei tiefen Temperaturen sind Streuprozesse an Grenzflichen und Vernetzungs-
tellen von besonderer Bedeutung.

Grenzflichen existieren bei teilkristallinen Systemen zwischen der amorphen
Matrix und den eingelagerten Kristalliten, die eine hohere Dichte besitzen. Der
von Grenzflichenstreuung herrohrende Warmewiderstand ist proportional zu T°
und daher erst bei sehr tiefen Temperaturen wirksam. Trotz der gut leitenden
Kristallite zeigen teiikristalline Polymere wegen der Grenzflichenstreuung unter-

halb 10 K eine zunehmend geringere Warmeleitfahigkeit als amorphe Polymere.

Storstellen von amorphen Polymeren sind durch den unperiodisch heterogenen

Kettenaufbau gegeben.
Bei vernetzten Polymeren {z.B. Epoxide) ist der Vernetzungspunkt eine wesentli-

che Storstelle.

Entscheidend fiir die kryogene Warmeleitung von teilkristallinen oder vernetzten
Polymeren ist generell die Relation der dominaten Phononenwellenldnge A, zum
Durchmesser D der kristallinen Bereiche oder zu dem mittleren Vernetzungsab-
stdnden D.

Bei zu groBen Ap(T) werden, wie in der Optik, Storstellen nicht aufgelést und er-
fasst. Sie spielen dann eine maximale Rolle, wenn D ~ 1,(T) ist. Fir Polymere ist
grob 4 ~ 0.5 nm bei 5 K. Der Vernetzungsabstand D schwankt zwischen 0.3 nm und

10 nm.
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Abbildung 5. Warmeleitfdhigkeit von HDPE und PC in Abhédngigkeit der Temperatur

2.3) Theorie der Ratenprozesse

Die Theorie der Ratenprozesse versucht einen Zusammenhang zwischen der atoma-
ren beziehungsweise molekularen Dynamik und den meBbaren GroéBen (z.B. RiB-
wachstum, mechanischer Verlustfaktor) herzustellen. Bei kryogenen Temperaturen
verhalten sich die Molekulketten, deren Monomere durch kovalente, hochenergetische
Bindungen zusammengehalten werden, steif. Die Elastizitdt und die Verformungen
werden durch die van der Waals- Bindungen, die zwischen den Molekullketten wirken,
dominiert. Bei hohen Temperaturen werden die Molekilketten durch Rotationsbewe-
gungen der Monomere flexibel. Barrieren der Rotation sind durch die van der Waals-
Bindung der Seitensubstituenten am Kohlenstoff-Riickgrat gegeben.

Polymere, insbesondere amorphe Polymere, sind wenig dicht gepackt und es existiert
ein freies Volumen, das es fir Molekiilsegmente erlaubt zwei {oder mehrere) Positio-
nen im van der Waals - Potentialfeld einzunehmen.

Die Potentialverteilung wird dabei durch ein Doppelmuldenpotential beschrieben mit
einer Potentialbarriere dazwischen,
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Abbildung 6. Drehung eines Potentialverlaufs wegen einer dusseren Kraft P

Der Probenkérper befinde sich im thermischen Gleichgewicht mit seiner Umgebung.
Die verschiedenen Energieniveaus im Festkorper werden entsprechend der Boltz-
mannstatistik besetzt sein. Die Molekiile werden vornehmlich mit einer thermischen
Frequenz, die proportional zur Energie des Teilchens ist, um eine Gleichgewichtslage
schwingen. Die molekularen Bausteine kdnnen energetisch ais ein Ensemble von Os-
zilatoren behandelt werden. Durch &dussere Belastungen wird diese Gleichgewichts-
verteilung gestort und es werden Umlagerungen in eine andere Potentialmulde indu-
ziert werden, um eine neue, entsprechende Gleichgewichisverteilung zu erzielen. Die
Umlagerungen erfolgen im Mittel in Richtung der ausseren Belastung und erzeugen
makroskopisch eine Dehnung.

Voraussetzung fur eine Umlagerung ist jedoch, daB8 das dussere Belastungspotential
zusammen mit der thermischen Energie des betrachteten Segments die Héhe der Po-
tentialbarriere erreicht. Die Umiagerungszeit, die sogenannte Relaxationszeit 7 , ist
daher eine Funktion der Temperatur T und der dusseren Belastung ¢ und wird in vielen

Féllen durch die Arrhenius-Beziehung gut beschrieben, vgl. Abbildung 6.

19



U, - oV*

T = v, exp — —S— (2.1)

o : dussere Spannung

V* . Aktivierungsvolumen

v, : thermische Grundfrequenz x10" Hz
U, : Hohe der Potentialbarriere pro Mol
R : alilgemeine Gaskonstante

T : Temperatur ‘

Durch den PlatzwechselprozeB werden viskoelastische Effekte moglich, die von der
Temperatur, der Zeit und der dusseren Belastung abhdngen.

Wenn das dussere Belastungspotential sehr kiein ist, oV*<U, , hdngt die Umlage-
rungszeit r hauptsdchlich von der Temperatur ab; in diesem Fall ist der Platzwechsel
thermisch aktiviert.

Wire oV* > U,, dann wére eine rein spannungsinduzierte Umlagerung erreicht, die
unabhéngig von der Zeit und der Temperatur ware. Fir diesen Fall ist Gl.2.1 aber nicht
mehr gultig. Im ublichen Fall tritt eine Mischung von thermisch aktivierten und span-
nungsinduzierten Umlagerungsprozessen auf.
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Die mechanische Dampfung tan

Ein Auswahlkriterium der untersuchten Polymere war die Temperatdrlage ihrer se-
kundaren Glasubergédnge.

Bei sehr tiefen Temperaturen sind alle Freiheitsgrade der molekularen Dynamik ein-
gefroren. Mit einem Anstieg der Temperatur wird die thermische Energie der moleku-
laren Bausteine erh6ht. Bei einer bestimmten Temperatur (sekunddre Glasiibergangs-
temperatur) ist die thermische Energie von einer materialspezifischen, in hoher Dichte
auftretenden Seitengruppe ausreichend, um in meBbaren Zeiten thermisch aktivierte
Platzwechsel im van der Waals- Potentialfeld zu vollziehen {Auftauen eines Freiheits-
grades). Dies manifestiert sich zum Beispiel in einem Maximum des Dampfungsspek-

trums.
tan Smech.
107
- HDPE
1021 PS
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Abbildung 7. Dampfungsspektren der untersuchten Polymere bei ca. 10 Hz.

Die Dampfungsspektren der untersuchten Polymere sind in Abbildung 7 dargestelit.
Sie wurden in einem Torsionsschwingversuch bei sinusférmiger Anregung mit einer
Frequenz w von ca. 10 Hz gemessen /15/.

Das thermodynamische Gleichgewicht in einem Polymer wird durch die periodische
Belastung mit einer kleinen Spannungsamplitude (oV*<U,) gestort. Die molekularen
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Polymerbausteine sind durch thermisch aktivierte Umlagerungsvorgénge bestrebt, die
Gleichgewichtssituation wieder herzustellen. Die Belastung und die Reaktion (Umia-
gerungen) sind zeitverschoben und daher dissipativ. Die Phasenverschiebung zwi-
schen der Spannung und der Dehnung, der Winkel 6, ist das MaB flir die mechanische
Verlustleitung tan é. Die mechanische Verlustleistung hat ein Maximum, wenn die Be-
lastungsfrequenz mit der Relaxationszeit der betrachteten Umlagerungszeit Uberein-

stimmt; es gilt dann wr=1.

e  Beim teilkristallinen HDPE werden bei einer Anregung von 10 Hz bei Tz= 160 K
Umlagerungen von Hauptkettensegmenten, sogenannte '‘crankshaft-motions’ /16/,

in den amorphen Bereichen wirksam.

® Das amorphe PC zeigt ein sehr breites Dampfungsmaximum bei T;= 188 K. Die
groBe Halbwertsbreite von ca. 120 K kénnte durch eine Uberlagerung von ver-

schiedenen Molekiilbewegungen verursacht werden.

® Das amorphe PS zeichnet sich durch das Fehlen eines ausgepragten sekundaren
Glasiibergangs und dem damit verbundenen Dampfungsmaximum aus.
Das relativ kleine Dampfungsmaximum bei 43 K wird durch die gegenseitige Be-
wegung (wagging-motions) von benachbarten Seitengruppen hervorgerufen. Eine
Bewegung der Hauptkette ist bei diesen tiefen Temperaturen auszuschlieBen.

Der Plastifizierungsvorgang

Die Theorie der Ratenprozesse ist die Grundlage fur alle FlieBvorgédnge /17/. Ein
FlieBvorgang ist eine Verschiebung von benachbarten Kettensegmenten gegeneinan-
der, ohne daB die Molekilketten oder der Probenk&rper zerreiBen. Eine Verschiebung
bedeutet das thermisch aktivierte Uberwinden von van der Waals- Potentialbarrieren
unter einer groBen dusseren (konstanten) Belastung. Wenn nur eine Barriere uber-
wunden wird, ist der Vorgang im aligemeinen viskoelastisch und reversibel. Der Vor-
gang ist irreversibel, wenn der Platzwechsel tber mehrere Potentialbarrieren hinweg
erfolgt und der Bezug zur urspringlichen Konformation verloren geht. Der FlieBprozeB
stellt quasi das sukzessive “Aufbrechen” von van der Waals - Bindungen dar, chne daB
die kovalent gebundenen Ketten zerreiBen. Diese Prozesse sind sehr dissipativ und

sind daher mit einer groBen Warmeentwicklung verbunden.

Bei sehr geringen Temperaturen finden nur sehr wenige Platzwechsel pro Zeit statt;
unter dem EinfluB von dusseren Kraften werden lokale Spannungen erzeugt, die den
Potentialverlauf der Gestalt verdndern, daB auch bei tiefen Temperaturen noch eine

groBe Platzwechselrate erzeugt wird.
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In einem Grenzfall - das dussere Belastungspotential ist gleich der Hoéhe der Potenti-
albarriere - erfolgt die Teilorientierung der Makromolekile oder ein anderer FlieBvor-
gang unabhangig von der thermischen Energie des betrachteten Segmentes. In diesem
Fall wiirde zeitunabhédngiges, spannungsinduziertes FlieBen stattfinden. Es ist sehr
schwer abzuschéatzen, ob dieser Grenzfall bei der Spannungskonzentration an der
RiBspitze, insbesondere an einer instabil laufenden RiBspitze, auftritt.

Die RiBausbreitung

Das ZerreiBen einer Molekiilkette, insbesondere bei der instabilen RiBausbreitung,
geschieht nur durch Uberwindung der kovalenten Potentialbarriere, die wesentlich
groBer ist als die vorher beschreibenen van der Waals-Potentialbarrieren. Der Forma-
lismus ist prinzipiell derselbe, nur wird das Uberschreiten der Potentialbarriere in
diesem Fall nicht ein Platzwechsel, sondern ein KettenriB sein.

Die Stérung des thermodynamischen Gleichgewichtes durch ein &dusseres Bela-
stungspotential bewirkt, daB sich die Molekile entsprechend der neu vorgegebenen
Boltzmannverteilung durch Umlagerungsprozesse verteilen. Die Umlagerungsprozes-
se werden dabei statistisch in Richtung der angelegten Spannung erfoigen.

Das Uberschreiten der Potentialbarriere kann prinzipiell, je nach Temperatur und

Stdrke der dusseren Belastung, auf drei Arten erfolgen:

1. spannungsinduzierte KettenriB, wenn das Belastungspotential die GréBenordnung

der Potentialbarriere hat.

2. thermisch aktivierter KettenriB, wenn die thermische Energie des betrachteten
Kettensegments zusammen mit dem &dusseren Belastungspotential die GréBen-

ordnung der Potentialbarriere hat.

3. quantenmechanischer KettenriB /18/ (TunnelprozeB), wenn bei sehr tiefen Tem-
peraturen kein thermisch aktivierter KettenriB mehr maoglich ist.

Wihrend beim instabilen RiBwachstum der KettenriB spannungsinduziert erfolgen
wird, kann das stabile RiBwachstum in Polymeren durch das thermisch aktivierte Auf-
brechen von Haupt- oder Nebenvalenzbindungen /19/ beschrieben werden.

Der Bruchvorgang ist ein statistischer Vorgang, welcher mit den Gesetzen der Wahr-
scheinlichkeitsrechnung beschrieben werden kann. N sei die Anzahl der Nebenva-

lenzbindungen pro Flache, dann gilt:

N

Pl — v¥N (2.2)
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Bei genigend hohen Belastungen (U, —oV* <RT) muB nur die Ubergangsrate in
Spannungsrichtung bericksichtigt werden. dN/dt ist die Abnehmrate der Valenzbin-
dungen pro Flache unter konstanter einachsiger Spannung ¢ und es folgt:

U,—oV*

== (2.3)

L LeN exp —

N dt 0
Die Theorie Gber das thermisch aktivierte Aufbrechen von Bindungen kann mit Hilfe
von Bruchzeitmessungen Gberprift werden. Das Integral (G1.2.3) kann man fur
(U, — oV* > RT) approximativ lésen und es folgt, daB der Logarithmus der Bruchzeit
proportional zu (U, — oV*) , und damit zu ¢ ist. Dieser Zusammenhang ist sowohl bei
Metalien, Keramiken als auch Polymeren experimentell gut bestdtigt worden. Far PS
ergibt sich z.B. eine mittlere Potentialhdhe von U, = 227 kJ/mol; dies ist im wesentli-
chen die Barriere einer Nebenvalenzbindung

2.4) Plastifizierungsprozesse in Polymeren

Es gibt Polymere, bei denen unter bestimmten Bedingungen betréchtliche Umiage-
rungen unter starken Spannungen moglich sind, ohne daB die Polymerketten zerrei-
Ben. Neben lokalen Umlagerungen, wie sie im vorhergehenden Abschnitt beschrieben
wurden, treten kollektive Umlagerungsprozesse bei starken dusseren Belastungen auf.
Sowoh! “Crazing” als auch “Shear-banding” sind mégliche Plastifizierungsprozesse in
Polymeren /20/ und sind das makroskopische Erscheinungsbild von der Gesamtheit

der Umlagerungen.

Crazes

Die Ausbildung eines Crazes ist eine typische Reaktion von amorphem Polymermate-
rial auf eine dussere Belastung. Der Vorgang der Crazebildung benétigt eine thermi-
sche Unterstitzung, d.h nur oberhalb einer materialspezifischen Temperatur kann
Crazebildung in endlichen Zeiten stattfinden. Bei Raumtemperatur kénnen in einer
ganzen Reihe von Polymeren Crazes erzeugt werden, hingegen ist bei 4 K eine Cra-
zebildung durch eine dussere Spannung in endlichen Zeiten nicht moglich. Die Span-
nungskonzentrationen an der RiBspitze fihren dazu, daB ganze Bldndel von Molekiil-
ketten aus dem verkndulten Bulk-Material herausgezogen und hochgradig verstreckt
werden. Die in Kraftrichtung ausgerichteten Fibrillen zwischen den Crazeflachen er-
moglichen eine hohe Kraftubertragung. Dadurch wird zum einen der E-Modu! des
Crazematerials viel gréBer als vom unorientierten Bulkmaterial, zum anderen kann das
Crazematerial eine sehr hohe kritische Versagenskraft P, ertragen. Beim Wachstum
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der Crazes kann die Fibrillenstruktur aufbrechen, was zum plétzlichen Versagen des

Bauteils fuhrt.

Durch die Hohiraumbildung im Craze betragt die Dichte im Craze nur ca. 60 % des
Wertes des umgebenden Bulk-Materials. Diese unterschiedliche Dichte eréffnet die
Meoglichkeit bei transparenten Polymeren, Crazes mit Hilfe der Interferenzoptik zu de-
tektieren und die Abmessungen zu bestimmen. Zahlreiche Untersuchungen auf diesem
Gebiet wurden z.B. von Doll /21/ vorgenommen. Neuere Erkenntnisse und ein breites
Spektrum der Literatur sind bei Kausch /22/zusammengefalBt

Die Craze-Kontour kann mit dem Dugdale-Modell beschrieben werden. Die Abmes-
sungen solcher Crazes hangen stark vom jeweiligen Material, sowie von Parametern
wie Temperatur, Spannungszustand, Molekulargewicht usw. ab. Die maximale Craze-
dicke 2v. betrdgt einige Mikrometer wdhrend die Langenausdehnung d wesentlich

groBer ist. Allgemein gilt, daB das Verhaltnis d/2v. stets gréBer als zehn ist.

Bei kryogenen Temperaturen sind Crazes kaum untersucht und schwer zu beschrei-
ben. Schirrer /23/ findet bei bestimmten, materialspezifischen Temperaturen einen
Ubergang vom einzelnen Craze zum “multiple-crazing”. Bei diesem ProzeB entstehen
vor der RiBspitze viele kleinere Einzelcrazes. Selbst bei der Temperatur von flissigem
Stickstoff, T=77 K, kénnen in Polycarbonat Crazes /24/ beobachtet werden, die nicht
durch den Abkuhlvorgang (thermische Spannungen), sondern durch dussere Span-
nungen erzeugt wurden, Es ist aber derzeit noch nicht geklart, ob es sich hierbei um
“multiple-crazing” oder um einen “single craze” handelt. Uber die Ausdehnung und das
Verhalten von Crazes bei kryogenen Temperaturen gibt es noch keine ausreichende

Kenntniss.

Ein mehrachsiges FlieBkriterium fir Crazes wurde von Oxborough und Bowden /25/,
aufbauend auf Uberlegungen von Sternstein und Ongchin /26/, aufgestellt. Dabei wird

als Kriterium die gréBte Hauptdehnung vorgeschlagen, die sich zu

1 (o4 —voy, — vay) (2.4)

“=F

ergibt. Die kritische Dehnung héngt von der ersten Invariante
ly=0,+0,+ 03 (2.5)

des Spannungstensors in der Form

go=Y, +—> (2.6)
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ab, wobei X, und Y, temperaturabhédngige Materialparameter sind. Als Begrindung
wird angegeben, das mit zunehmenden /, die Kettenbeweglichkeit zunimmt3 und da-
durch die kritische Dehnung fir die Crazebildung abnimmt.

Aus Gl.2.4 bis Gl.2.6 folgt fir eine zweiachsige Belastung (ESZ) folgendes FlieBkrite-
rium:

of — vag + 040,(1 —v) —E'Y,(04+ 0,) = E'X, (2.7)

Dieses FlieBkriterium fur die Crazebildung (GI.2.7) konnte experimentell bestitigt wer-
den /25/.

Die erste Invariante des Spannungstensors muB gréBer Null sein, weil die Crazebil-
dung unter Volumenzunahme statifindet4 .

Scher-Bander

Wahrend sich Crazes nur unter Zugspannung ausbilden kénnen, kann man Scherbin-
der bei Raumtemperatur nur unter reiner Scher- oder Druckbeanspruchung beobach-
ten.

In Abbildung 8 sind am Beispiel von PMMA /26/die Kriterien fir ScherflieBen und
Crazing im Vergleich abgetragen. Die Einbeziehung des hydrostatischen Drucks Phyq,
in die FiieBkriterien fur Polymere /5/, 6 = 0r, + Kkonst#P,.. , bewirkt eine Verschie-
bung der von Mises-Elipse.

Die Ausbildung von Scherbdndern bei Raumtemperatur wird durch die bevorzugte
Ausbildung von Crazes unter Zugspannung verhindert, vgl. Abbildung 8.

Der Vorgang der Crazebildung findet in einem bestimmten Zeit-Temperatur-Fenster
statt. Bei kryogenen Temperaturen kénnte der Crazevorgang quasi eingefroren sein,
so daB sich bei entsprechenden Spannungskonzentration, auch im Falle einer Zug-
spannung, Scherbdnder ausbilden kénnen.

Die Untersuchungen von Scherbdndern bei Raumtemperatur unter Schub- bezie-
hungsweise Druckbeanspruchung ergaben folgende Ergebnisse:

@  Scherbdnder haben eine dhnliche fibrillare Struktur wie Crazes. Man spricht haufig
auch von “craze-shear-bands” oder “shear-band crazes” /20/.

3 Die Verkleinerung der Potentialbarrierenhdhe durch eine dussere Spannung vergroBert die
Platzwechselrate der thermisch aktivierten Umlagerungsprozesse der Molekiilketienseg-
mente.

4 In der Regel wird bei plastischen Verformungen von einer Volumenkonstanz ausgegangen.
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In PS gibt es zwei Arten von Scherbandern /27/:
Bei groBen Deformationsraten bilden sich groBe, optisch sichtbare Scherbinder

aus,
bei kleinen Deformationsraten bilden sich diffuse Zonen aus, welche sich unter

dem Elektronenmikroskop als eine Ansammilung von feinen Scherbdndern her-

ausstelien.
Nach dem Ausbilden von groBen Scherbandern erfoigt ein Sprédbruch,
nach dem Ausbilden von diffusen Zonen erfolgt ein Duktilbruch.

Crazes bilden sich wesentlich langsamer aus als Scherbédnder /27/.

Sowohl Crazes als auch Scherbénder bilden sich oberhalb der Hauptglasiberg-
angstemperatur T, vollstéandig reversibel zuriick.

Bei kryogenen Temperaturen liegen Uber die Ausbildung und das Verhaiten von
Scherbédndern noch keine Kenntnisse vor.

Wenn der FlieBprozeB an der RiBspitze durch das Erreichen einer maximalen Schub-
spannung ausgeldst wird, kann die plastische Zone an der RiBspitze mit dem Irwin-
McClintock-Modell /4/ beschrieben werden. In Polymeren wiére die Ausbildung von

/\'\_
Reine N
Scherung

2 Scher-
«~ FlieBBen

. 2o
02

Crazing

Abbildung 8. Vergleich der FlieBkriterien nach /26/
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Scherbdndern bei kryogenen Temperaturen ein moglicher FlieBprozeB beim Erreichen
einer maximalen Schubspannung.
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2.5) Adiabatische Temperaturerh6hung

Ab einer bestimmten FlieBspannung or finden in einem Material Plastifizierungsvor-
gdnge statt. Durch den starken Spannungsanstieg an einer RiBspitze wird die FlieB-
spannung or immer erreicht und es bildet sich an der RiBspitze ein mehr oder weniger
starkes Plastifizierungsvolumen aus5 . Im Falle von Polymeren dirfte der Plastifizie-

rungsprozeB eine Teilorientierung der Makromolekile sein.

Beim Plastifizierungsvorgang, d.h. beim Umsetzen von elastisch gespeicherter Energie
in Plastifizierungsenergie, entsteht Warme. Die Warmeentwicklung an der RiBspitze
wird einen Temperaturanstieg hervorrufen. Das RiBspitzenmaterial wird dann eine ho-

here Temperatur besitzen als das Bulkmaterial.

Die resultierende Temperaturanderung, in dem Koordinatensystem des bewegten
Plastifizierungsvolumen, 148t sich mit Hilfe der Warmeleitungsgleichung berechnen.

8T 3, Quiss .

Fral at( pc, ) — ardivgradT (2.8)
A, .

ar = —— : Temperatur-Leitzahl
PCo

A Warmeleitfahigkeit
p :Dichte
¢, :spez. Warmekapazitat bei konstantem Druck

Quiss - dissipierte Energiedichte

Der Temperaturleitwert bestimmt die Zeit, die zum Temperaturausgleich notwendig ist.
Der Ausgleichsvorgang kann mit Hilfe eines Exponentialgesetzes beschrieben werden.
Die Ausgleichszeit, in der eine bestimmte Temperaturdifferenz iber einen Raumbe-
reich der Dicke d auf ihren 1/e - Bruchteil abgefallen ist, wird mit Hilfe der thermischen

Relaxationszeit 7, charakterisiert.
Tg= n %k —4— thermische Relaxationszeit (2.9)

Der geometrieabhangige Faktor n hat bei einer zylinderférmigen plastischen Zone den

Wert n = 1.1, bei einer rechteckférmigen plastischen Zone den Wert n = 1.7.

5 Der mehrachsige Spannungszustand an der RiBspitze erfordert eine entsprechende Ver-
gleichsspannung oy , siehe Gl. 1.10
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Bei der RiBausbreitung ist die Warmeentwicklungszeit fy durch die RiBfortschrittsge-
schwindigkeit vk bestimmt, mit der die Ldnge der plastischen Zone d durchlaufen wird.
Die maximale RiBfortschrittsgeschwindigkeit vz bei der instabilen RiBausbreitung ist
ca. 1/3 der transversalen Schallgeschwindigkeit. (Rayleighwellen-Geschwindigkeit)

ty = — Warmeentwicklungszeit (2.10)

Vg : RiBgeschwindigkeit

Das Verhdltnis der thermischen Relaxationszeit und der Wiarmeentwicklungszeit be-
stimmen den thermodynamischen Zustand in der plastischen Zone.

e fir t,<ty verldauft der RiBfortschritt isotherm
e fir t,,>ty verlduft der RiBfortschritt adiabatisch.
e  fur t,~{fy wird der Temperaturanstieg maf3gebend durch f, bestimmt

Die Temperaturverteilung an einer laufenden RiBspitze kann mit Hilfe der Warmelei-
tungsgleichung berechnet werden /28/ /29//30/.

Qatss exp — ——3(—2——— (2.11)
cp(Tp/4mar(T)t 4ar(Tit

x : Abstand von der laufenden RiBspitze

T(x, ) =

Hierbei ist Qu. die Warmeenergie, die wahrend des RiBfortschritts pro Einheitsflache
erzeugt wurde. Fur Zeiten t>0 entsprechen die Temperaturprofile einer GauBvertei-
lung, wenn die Warmekapazitat ¢, konstant ist. Die maximale Temperatur an der Posi-
tion d’ vor der RiBspitze zu einem Zeitpunkt ¢, ist gegeben durch:

Qui AT,
To(d b)) =——2 g 1 lad O (2.12)

cp(T)p/2me d J/2ne d

Fur die Berechnung der Temperaturerhéhung muf3 eine Annahme tber die entstande-

ne Wiarmemenge Qs getroffen werden.

Die GroBe der Warmequelle ist durch den Durchmesser d und der Hbéhe der plasti-
schen Zone an der RiBspitze gegeben. Die GréBe der plastischen Zone kann mit Hilfe
der verschiedenen RiBmodelle (Irwin,Dugdale) berechnet werden. Sie wird im allge-
meinen durch die kritische Energiefreisetzungsrate G, und der FlieBspannung o be-
stimmt.

Der Zusammenhang zwischen der kritischen Energiefreisetzungsrate und der Warme-
energie, G ~ Quss , wurde fir PMMA nachgewiesend /31/. in der plastischen Zone an
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der RiBspitze werden ca. 60-80% der freigesetzten elastischen Energie in Warme-
energie umgewandelt. Die kritische Energiefreisetzungsrate G, ist eine flachennor-
mierte GroBe, hingegen ist die dissipierte Energie auf das Volumen der plastischen
Zone bezogen.

Fiur die Abschdtzung der Temperaturerh6hung in dieser Arbeit wurden 60% von der
auf das Plastifizierungsvolumen bezogenen kritische Energiefreisetzungsrate G, als
dissipierte Energie eingesetzt.

Korrekterweise miaBte man anstatt der kritischen Energiefreisetzungsrate G, die
Bruchenergie R eines instabil laufenden Risses, welche ein MaB flr die Warmemenge
ist, in die Formel 2.10 einsetzen. Die Bruchenergie R eines instabil laufenden Risses
ist aber in diesem Experiment nicht bestimmbar. Aus diesem Grund, um zumindest
grob eine Abschadtzung der Temperaturerhéhung AT,, zu erhalten, wurden 60% der
kritischen Energiefreisetzungsrate G, als Wert fiir die Bruchenergie angenommen, was
mit den bisherigen Experimenten /31/in Einklang steht und zu verniinftigen Ergebnis-
sen fihrt.

Im Falle der instabilen RiBausbreitung ist die thermische Relaxationszeit sehr groB
gegeniiber der Wiarmeentwicklungszeit. (tw>tw 5. Tabelle) Fur den adiabatischen
Grenzfall (d.h. 4 = 0) ergibt sich die lokale Temperaturerhdhung AT,4 zu:

GIC

e _ (2.13
pe,(Td* )

AT,,~0.6

d* . maximale Hohe der plastischen Zone

Die errechneten Temperaturerhéhungen fur die jeweiligen Materialien und Ausgang-
stemperaturen T, sind in der nachfolgenden Tabelle aufgefuhrt.
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Ma-
* 1kl | 2= | plegm] T.[K] | AT.[K] | c’[GPal
terial tw
130, Dgd
PS 4.2 6.5%10* 1.05 {40) 2.2
40, Irw
70, Dgd
PS 77.0 - 1.05 - 1.5
30, Irw
160, Dgd
PC 4.2 1.9%104 1.2 180 2.1
105, Irw
190, Dgd
PC 77.0 - 1.2 180 1.9
60, Irw
4.2 5.7%10° 0.94 160 50, Irw 3.8
HDPE
77.0 1.7%10° 0.94 160 80, lrw 3.5
HDPE
Tabelle 1. : Kennwerte fiir die adiabatische Temperaturerhéhung

Fur die Berechnung von ¢* ist jeweils die maximale theoretische Héhe der plastischen
Zone (2v im Dugdale-Modell ( Dgd ), d, im Irwin-Modell ( Irw )) benutzt worden.

Weiterhin ist bei der Rechnung zu beachten, daB die spezifische Warme von Polyme-
ren bei tiefen Temperaturen stark mit der Temperatur variiert, vgl. “2.2) Thermische
Eigenschaften bei kryogenen Temperaturen”. Die Berechnung der adiabatischen

Temperaturerhdhung muB itterativ erfolgen.

Der Tabelle ist zu entnehmen, daB je nach verwendetem Modell (Irwin-Modell oder
Dugdale-Modell) sehr unterschiedliche Werte AT,, fur die adiabatische Temperaturer-
héhung an der RiBspitze errechnet werden.

Im allgemeinen wird sich an einer instabil laufenden RiBspitze wegen der Kirze der
Zeit kein Craze ausbilden, sondern eine Plastifizierungszone durch spannungsindu-
ziertes ScherflieBen ausbilden. Nicht das Dugdale-Modell, sondern das Irwin-Modell
wird die Plastifizierungszone in Polymeren bei kryogenen Temperaturen an einer in-
stabil laufenden RiBspitze besser beschreiben. Dies wird auch dadurch belegt, daB bei
allen Polymeren die Arrest-Linien, die bei einem RiBstopp auf der Bruchoberflache
entstehen und zu sehen sind, mit dem Irwin-Modell sehr gut beschreibbar sind.

Unter der Annahme, daB die Plastifizierungszone einer instabil laufenden RiBspitze in
Polymeren bei kryogenen Temperaturen mit dem Irwin-Modeli beschreibbar sind,
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® erreicht, ausgehend von 4.2 K, das RiBspitzenmaterial von PS die Temperatur ei-

nes Dispersionsgebietes.

® erreicht, ausgehend von 77 K, das RiBspitzenmaterial von HDPE die Temperatur

des sekunddren Glasibergangs.

Die adiabatische Temperaturerhéhung an der instabil laufenden RiBspitze, basierend
auf dem Irwin-Model!, ist bei PC weder bei 4.2 K noch bei 77 K ausreichend, um die
sekundadre Glasibergangstemperatur PC zu erreichen.

In einer Vielzahl von Experimenten bei Raumtemperatur wurde mit Hilfe von Thermo-
elementen versucht, den resultierenden Temperaturanstieg an der RiBspitze zu mes-
sen.

Far PS konnte bei Raumtemperatur ein lokaler Temperaturanstieg bis zu 400 K ge-
messen werden. /32/Die strukturierte Bruchoberflache von Bruchexperimenten mit PS
bei 90 K /33/ lassen ebenfalls vermuten, daB beim Bruchvorgang ein hoher Tempera-

turanstieg entsteht.
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3) Experiment

3.1) Der apparative Aufbau

Die MeBgrdBe des Experimentes ist die freigesetzte Energiemenge pro entstandener
RiBflache. Damit man diese Energiemenge auch im Falle der instabilen RiBausbreitung
bestimmen kann, muB ein Stopp des Risses innerhalb des Probenkérpers erfolgen. Fur
eine erfolgreiche Versuchsdurchfiohrung miissen bestimmte Bedingungen von der
Maschine und dem Probenkorper erfillt werden. Der prinzipielle Aufbau der Maschine
ist in Abbildung 9 gezeigt.

Zur Thermostierung der Probenkérper auf kryogene Temperaturen (77 K, 5 K) wurde
ein Badkryostat der Firma Messer-Griesheim verwendet. Die Anforderung an die Ma-
schine ist eine sehr hohe Steifigkeit relativ zum Probenkérper, damit bei der Belastung
keine elastische Energie in der Maschine gespeichert wird. Zusatzlich gespeicherte
Energie in der Maschine wiirde als Energiequelle wahrend des RiBfortschritts einen
RiBstopp méglicherweise verhindern. Der Dimensionierung einer sehr massiven, stei-
fen Zug/Dehnungsmaschine steht der Einsatz bei kryogenen Temperaturen gegebiber,
/34/Die hohe Wiarmeleitung durch eine Zugstange mit groBem Querschnitt wirde ein
Abkihlen des Prifeinsatzes auf kryogene Temperaturen erschweren oder gar verhin-
dern. Unter anderem wiirden die Kosten eines Abklhlvorgangs drastisch in die Hbhe
steigen.

Zu diesem Zweck wurde die Probe, weiche in einen sehr massiven, steifen Prifeinsatz
eingehangt wurde, tber eine Hebelibertragung (Untersetzungsverhéaitnis 7:1) belastet.
Der Prufeinsatz und die Hebellbertragung sind im unteren Teil des Kryostaten posi-
tioniert. Dies hat den Vorteil, daB die Zugstange relativ dinn dimensioniert werden
konnte und

1. die Warmeeinleitung sehr gering ist.
2. die Steifigkeit des Systems erhalten bleibt.
3. eine feine Wegsteuerung moglich ist.

Die Kraft wurde mit einer KraftmeBdose der Firma HBM (Hottinger Baldwin MeBtech-
nik), Typ U1 gemessen. Die KraftmeBdose kann Kréfte bis 10 kN messen und hat in
diesem MeBbereich ein Compliance von 0.3%10-7 m/N.

Die RiBoffnung & wurde mit einem RiBaufweitungsaufnehmervon der Firma HBM, Typ
DD1/ZR, gemessen. Der RiBaufweitungsaufnehmer hat einen Ausschlagsbereich von
+2.5 mm.

Sowohl die KraftmeBdose als auch der RiBaufweitungsaufnehmer wurden von der Fir-
ma Micro Measurements mit tieftemperaturtauglichen DehnungsmeBstreifen beklebt.
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Abbildung 8. Abbildung der Apparatur fiir kryogene Messungen

im Gegensatz zu den sonst blichen Konstantan-MeBstreifen wird bei tiefen Tempera-
turen eine Cr-Ni-Legierung als DehnungsmeBstreifen verwendet, weil diese Legierung

auch bei 4.2 K noch ihren Widerstand, und damit ihre Einsatzfahigkeit behélt.
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Wenn man im Falle einer instabilen RiBausbreitung einen RiBstopp innerhalb des Pro-
benkérpers erreichen will, muB der Versuch weggesteuert gefahren werden. Wegge-
steuert bedeutet, daB im Moment des RiBfortschritts die Halterungen des Probenkér-
pers fixiert sein missen, damit keine neue Energie dem RiB zugefuhrt wird. Dies wurde
mit einem rasch steuerbaren Schrittldufermotor als Antriebseinheit realisiert.

Die kontinuierliche, analoge Drehung des Rotors in herkémmlichen Motoren er-
schwerte ein exaktes Stillsetzen solcher Motoren, wie es in der Antriebstechnik bei
Positionierungsaufgaben oder auch in diesem Experiment gefordert wird. Die quanti-
sierte Drehbewegung des Rotors in Schrittldufermotoren erméglicht hingegen ein ex-
aktes Stillsetzen des Motors. Die schrittweise Drehbewegung des Schrittlaufermotors
wird durch die Umschaltung und Umpolung an der aus mehreren Wicklungen beste-
henden Feldspule erreicht, wodurch sich die Lage der magnetischen Pole im Stator
verschiebt und der Rotor entsprechend nachfolgt. /35/Dies bedeutet, daB sich die An-
triebswelle pro Eingangsspannungsimpuls um einen genau definierten Winkel (Schritt)
schrittweise verdreht. Bei entsprechend rascher Impulsfolge kann der Motor auf kon-
tinuierlichen Synchronlauf Obergehen. Die EingangsgroBe des Schrittlaufermotors
(elektrische Impulse) ermoglicht eine Ansteuerung des Motors mit Hilfe der digitalen
Elektronik. In diesem Experiment wurde ein 5-Phasen-Schrittmotor der Firma Berger
in Lahr vom Typ RDM 5913/50 verwendet. Die Ansteuerung des Motors wurde in Zu-
sammenarbeit mit der Firma GIP mbH in Singen entwickelt und dem Experiment ent-
sprechend angepaBt.

Der Kraftabfall beim Einsetzen des instabilen RiBwachstums wurde ausgenutzt, um mit
Hilfe der elektrischen Steuereinheit den Motor zu stoppen. Die digitale Ansteuerung
des Motors in Verbindung mit dem Stoppsignal ermdglicht

e eine optimale Realisierung der "Wegsteuerung” des Experimentes mit Hilfe des
Einzelschrittmodus.

¢ eine individuelle Ansteuerung der verschiedenen Abschnitte im Experiment.

Die RiBoffnungsgeschwindigkeiten konnten mit Hilfe von Planetengetrieben der Firma
Baeuerle und S6hne GmbH, Typenreihe BSK, uber 4 Dekaden variiert werden.

3.2) Der Probenkorper

Eines der schwierigsten Probleme beim Studium des RiBfortschritts in einem spréden
Festkorper ist das Einbringen eines materialspezifischen Anrisses. Das Problem kann
bei einer CT-Probe, wie es auch die ASTM /36/ empfiehlit, durch die Erzeugung eines
Ermidungsanrisses (tberwunden werden. Dies ist eine schwierige Prozedur und fihrt
nicht immer zu dem erwiinschten Ergebnis. Insbesondere werden Plastifizierungsvor-
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génge, wie sie bei der katastrophalen RiBausbreitung in Thermoplasten bei kryogenen

Temperaturen auftreten, bei einem Ermudungsanrif3 nicht beriicksichtigt und es wer-

den keine materialspezifischen Anfangsbedingungen erzeugt.

Dieses Problem kann mit Hilfe einer Chevron-Probenform umgangen werden. Diese

Probenform besitzt eine dreiecksférmige Belastungsflache.

Durch die hohe Spannungskonzentration an der Spitze der Chevronkerbe wird er-
reicht, daB bei kleinen Kréften ein Anri erzeugt wird ochne daB geniigend Energie
( U, ist proportional zum Quadrat der Kraft) fir einen totalen Durchbruch der Probe
zur Verfigung steht. In einem RiBéffnungsgesteuerten Experiment kann in einer
Chevronprobenform, auch im Falle eines ideal sproden Materials, stabiles RiB-

wachstum erreicht werden.

Im Vergleich mit einer CT-Probe wird bei einer dreieckigen RiBflache wihrend des
RiBfortschritts mehr Riflaiche gebildet, und damit mehr Energie verbraucht. Da-
durch wird ein RiBstopp innerhalb des Probenkérpers geftrderts .

Ein weiterer Vorteil besteht in der kleinen Dimensionierung einer Chevronprobe.
Zum einen ist der Materialverbrauch klein, zum anderen wird bei einem Abklhi-
vorgang der Temperaturgradient klein gehalten, so daB3 wenig innere thermischen

Spannungen entstehen.

Ein groBes Problem bei der instabilen RiBausbreitung besteht in der RiBablenkung
aus der RiBebene und der RiBgabelung. Um dies zu verhindern, werden Fih-
rungskerben an den Probenseiten eingeritzt. Im Falle der Chevronprobenform ist
dies durch die Dreiecksform der Bruchfliche automatisch gewahrleistet.

Durch die Probenform wird approximativ der ebene Dehnungszustand an der RiB-
spitze erzwungen. Die kritische Energiefreisetzungsrate ist nur im Falle des EDZ

ein Materialtkennwert.

Nakayama /37/ hat als erster eine Probenform mit einer dreiecksférmigen Bruchflache

fur die Bestimmung der kritischen Energiefreisetzungsrate benutzt. Die Etablierung der
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in einer Chevronprobenform kann wegen der hohen Spannungskonzentration an der RiB-
spitze weniger Energie bis zur RiBinitilerung im Probenkorper gespeichert werden als in
einem CT-Probenkérper. Sei in Vereinfachung der Tatsachen angenommen, daB die ge-
speicherte Energie bei der RiBinitiierung in beiden Probenformen tatséchlich verbraucht
wird. Der Verbrauch ist in 1. Naherung durch G, gegeben. Dann zeigt sich, daB bis zu einer
relativen RiBldnge, die kleiner ist als die relative RiBldnge beim Minimum der Chevronkor-
rekturfunktion, der RiB in einer Chevronprobenform nach einer kiirzeren Distanz stoppt als
in einer CT-Probenform.
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Abbildung 10. Der Chevron-Probenkdrper

Chevronprobenform fiur die Bestimmung der RiBzdhigkeit bei sproden Materialien,
insbesondere Keramik, verdankt sie einer weiteren Eigenschaft:
In einem weggesteuerten Experiment durchiduft die Kraft wahrend der RiBausbreitung

ein Maximum. Fir Materialien mit einer konstanten R-Kurve entsteht das Maximum
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immer bei der gleichen RiBlange a, , die durch das Minimum der Korrekturfunktion
vorgegeben ist. Die RiBldange a, ist unabhangig vom betrachteten Material. Die kriti-
sche Energiefreisetzungsrate G, kann so einfach durch das Messen der maximalen

Kraft bestimmt werden.

Bei den hier durchgefiihrten Experimenten wurde ein Probenkérper verwendet, der die
dussere Geometrie eines CT-Probenkdrpers hat, bei dem jedoch durch zwei zusatzii-
che Sdgeschnitte ein dreiecksformiger Restquerschnitt auf der Bruchflache erzeugt
wurde. Diese in dieser Arbeit speziell entworfene Chevronprobenform hat sich fur die
hier verwendeten Materialien und durchgefihrten Experimente als geeignet erwiesen.
Im Gegensatz zu den verwendeten Chevronproben in der Keramik /38/, die ein W/H-
Verhiltnis von 3 oder 4 haben, ist hier das W/H-Verhilinis des Probenkdrpers 0.8. Dies

hat folgende Vorteile:

¢ die Einhdngvorrichtung fir eine CT-Probe, und damit die Prufmaschine, kann mit-

benutzt werden.

e bei einer vorgegebenen Kraft F ist die elastisch gespeicherte Energie U, (propor-

tional zu (W/H)* ) viel kleiner, wodurch ein RiBstopp begunstigt wird.

® {rotz des kieinen E-Moduls der Polymere bleibt der Biegebalken, und damit der

Probenkorper, linear elastisch.
Die geometrischen GréBen der Probe bzw. des Risses sind:
¢  Probendicke B =210 mm
®  Probenhéhe 2H = 42.0 mm
®  Probenausdehnung W = 35.0 mm
e Kerbparameter a, = 3.4 mm bzw. a, =2 - 0.097

w

0.92

® a, = 32.2 mm bzw. o, =—§V3-

Die zu einem RiB der relativen Lange a gehorige RiBfront ergibt sich aus

o — og

b=28B o =0 (3.1)

40



3.3) Experimentelle MeBmethoden

Die "Direkte Methode”

Beim RiBfortschritt wird vom Probenkorper elastisch gespeicherte Energie AU, freige-
setzt. In einem riBoffnungsgesteuerten Experiment ergibt die freigesetzte elastische
Energie AU,, dividiert durch die neu entstandene RiBfortschrittsldnge AA die mittlere
Energiefreisetzungsrate G, , welche im Falle des stabilen RiBwachstums gleich der
kritischen Energiefreisetzungsrate G, ist. Die beim RiBfortschritt freigesetzte elasti-
sche Energie AU, wird aus dem Kraft-RiB6ffnungsdiagramm ermitteit. Fir eine Probe
mit RiB der Ldnge a ist die Kraft in Abhdngigkeit der RiB6ffnung é in Abbildung 11 fur
einen Versuch bei 4.2 K an Polystyrol aufgezeichnet. Bei einer instabilen RiBvergro-
Berung um Aa fallt die Kraft um AP ab. In einem ideal riBoffnungsgesteuertem Experi-
ment sollte die RiB6ffnung 6 wahrend des RiBfortschritts Aa konstant bleiben; in dem
hier durchgefihrten, weggesteuerten Experiment findet wahrend des instabilen RiB-
wachstums eine kleine Zunahme der RiBoffnung Ad statt. Die rdumliche Trennung
zwischen den Krafteinleitungspunkten und den MeBpunkten fiur die RiBoffnung in die-
sem Experiment ist der Grund fur die zusétzilche RiBoffnung Ad:

Da wihrend des instabilen RiBwachstums die Gesamtverldngerung von Probe, Kraft-
meBdose und Einspannung konstant ist, muB die Zunahme der RiB6ffnung Aé wéhrend
des Kraftabfalls AP durch eine simultan stattfindenden Abnahme der Verldngerung
kompensiert werden. Dies wird fast ausschiieBlich durch die Entlastung des Proben-
korpers verursacht; dieser Sachverhalt wird ausfihrlich in dem Abschnitt “3.4) Die In-
stabilitat und der RiBstopp” diskutiert.

Messungen der RiBoffnung direkt an den Krafteinleitungsbolzen haben gezeigt, daB die
Bolzen im Moment der RiBinitiierung fixiert sind und keine zusitzliche RiBoffnung Ad
wéhrend der instabilen RiBausbreitung verursachen. (Senkrechter Kraftabfall wéhrend
des RiBfortschritts im Kraft-RiBoffnungsdiagramm)

Wahrend des Kraftabfalls wird “dussere Arbeit” fiir die RiBverldangerung zur Verfigung

gestellt. Sie ist gegeben durch

8,
j P(5)ds = AZ (3.2)
3

Dies entspricht dem schraffierten Bereich in der Abbildung 12.

Die gesamte elastische Energie, die bis zum RiBstoppereignis in den Probenké&rper
eingespeist wurde, ist die Dreiecksflache OAC plus der Flache der ausseren Arbeit.
Nach dem RiBwachstum bleibt das Dreieck OBD als elastisch gespeicherte Energie im

Probenkoérper gespeichert.
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Abbildung 11. Kraft-RiBoffnungsdiagramm am Beispiel PS bei 4.2 K
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A

0 C » 0
Abbildung 12. Ausschnitt eines Kraft-RiB6ffnungsdiagramms

Die Differenz zwischen der gesamten eingespeisten Energie und der verbleibenden
elastisch gespeicherten Energie ist die Energiedifferenz AU, die wahrend des RiB-

wachstums frei gesetzt wurde.

Der Dreiecksbereich OAB in der Abbildung 12 entspricht der freiwerdenden gespei-
cherten elastischen Energie AUz in der Probe durch den RiBfortschritt. Die Flidche
wurde mit Hilfe eines Planimeters der Firma Haff, Typ 315, ausgemessen. Der Wert
AUy dividiert durch die neu entstandene RiBflache AA ergibt per Definition die mittlere

Energiefreisetzungsrate G;c

Die Methode hat den Vorteil, daB sie sehr allgemein ist und auch im nicht-linear ela-
stischen Fall anwendbar ist. Der Nachteil der Methode ist der nétige Ri8stopp inner-
halb des Probenkérpers um eine definierte RiBflache zu erhalten. Dies stellt, insbe-

sondere bei sproden Materialien , eine besondere experimentelle Schwierigkeit dar.

Aus experimentellen Grinden wurde die RiBoffnung é an der Stirnseite des Proben-
korpers (siehe Abbildung 10), d.h. ausserhalb der Belastungslinie, gemessen und

entsprechend korrigiert:

5 =1.5%85, (3.3)

ds. : RiBoffnung in Belastungslinie
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Untersuchungen mit polarisiertem Licht an Probenkdrpern aus PS haben gezeigt, daB
der Bereich zwischen den MeBpunkten fur s, und é und den Krafteinleitungsbolzen
kréftefrei ist. Dies ist der Grund fir die Guitigkeit der Beziehung GI1.3.3, die bis zu einer
relativen RiBlange a < 0.5 Uberprift wurde. Bei allen Rechnungen, insbesondere auch
bei der unten erlauterten Compliance-Methode, wurde der korrigierte Wert der RiBoff-

nung, ¢ , benutzt.

2) Die Compliance-Methode

Eine zweite Moglichkeit, die kritische Energiefreisetzungsrate G, zu bestimmen, be-
ruht auf der Compliance-Methode. Hierbei wird die Compliance C = §/P in Abhangig-
keit von der relativen RiBliange a = a/W gemessen.

Die elastisch gespeicherte Energie in einem Probenkdrper mit einem Aussenril be-

rechnet sich zu

] |
Uy, =J P(6)d5’ (3.4)
0

0 : RiBoffnung, gemessen in der Krafteinleitungslinie
P : Kraft

In diesem Experiment wird wdhrend des RiBfortschritts noch eine “dussere Arbeit” AZ
verrichtet. Unter der Annahme des Hook’schen Gesetzes ergibt sich fir die Anderung
der Energie pro EinheitsriBflache

du
aZ el _ P~ dC e 3.5)
Hierbei ist P die Kraft, die aufgebracht werden muB, damit RiBwachstum einsetzt.

Die analytische Behandlung der Chevronprobe, basierend auf der obigen Energiebe-
trachtung, fihrt zu folgendem Ergebnis /38/:

_ ¥ __ P E*B dC 4 —0g

__P
N Y (3.6b)

E* : reduzierter Modulus, siehe GI.1.6

Die Korrekturfunktion Y* beschreibt die Abhdngigkeit des Spannungsintensitatsfaktors
von der Probengeometrie, der RiBgeometrie sowie der Art und Weise der Krafteinlei-

tung.
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Fur den Fall, daB

® beim Erreichen der kritischen Kraft P = P, instabiles RiBwachstum einsetzt, wie
z.B bei Polystyrol bei 4.2 K, entspricht die obige Definition GI.3.6 der kritischen
Energiefreisetzungsrate G .

© beim Erreichen der kritischen Kraft P = P, stabiles RiBwachstum einsetzt, ent-
spricht die obige Definition G1.3.6 der kritischen Energiefreisetzungsrate G , wenn
die Bruchenergie R unabhadngig von der RiBverlangerung ist.

Die Compliance-Methode ist sehr zeitaufwendig, hat aber folgende Vorteile:

1. man kann mit Hilfe der C = C(a)-Kurve die Korrekturfunktion Y* und somit den kri-
tischen Spannungsintensitatsfaktor K. sowie die kritische Energiefreisetzungsrate
Gic bestimmen.

2. man bendtigt keinen RiBstopp innerhalb des Probenkoérpers, um eine definierte
RiBflache zu haben.

3. man kann eine mogliche Abhdngigkeit der G, von der RiBlange Uberprifen.

4. es kann die Bruchenergie R in Abhangigkeit der RiBveridngerung Aa gemessen
werden', sofern die RiBausbreitung stabil ist.

5. zusidtzliche Méglichkeit fur die Uberprifung der Anwendbarkeit der LEBM, wenn
bei der Bestimmung der Compliance C die Steigung der Sekanten zwischen Ur-
sprung und RiBinitilerungspunkt gemessen wird.

Far weitere Betrachtungen hat es sich als geeignet erwiesen, die dimensionslose
Compliance 4 einzufihren.

AMa) = E*BC(a) (3.7)

E* : reduzierter Modulus
B : Dicke des Probenkorpers.

Die Korrekturfunktion kann experimentell ermittelt werden, wenn die dimensionslose
Compliance, A= E’BC, in Abh&ngigkeit der relativen RiBldnge o gemessen wird.

Die gemessene, dimensionslose Compliance in Abhangigkeit der relativen RiBldnge,
A= A(a) , muB fur alle Materialien, sowohl fur Keramik, Glaser, Metalle als auch Poly-
mere aus einer einzigen Kurve bestehen. Bei einem Material, welches sich bis zur
RiBinitilerung linear-elastisch verh&lt, muB dies auch der Fall sein, wenn bei der Be-
stimmung der Compliance C die Steigung der Sekanten zwischen Ursprung und RiBi-
nitilerungspunkt gemessen wird. In dieser Arbeit wurde die Compliance immer mit
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Hilfe der Sekante zwischen Ursprung und RiBinitilerungspunkt bestimmt, siehe Abbil-
dung 11 und Abbildung 18.

In der Abbildung 13 sind die Werte der dimensionslosen Compliance in Abhdngigkeit
der relativen RiBlange fir alle untersuchten Materialien aufgetragen. Alle MeBwerte
liegen auf einer einzigen Kurve - man sollte daher das RiBausbreitungsverhalten in
Polymeren bei kryogenen Temperaturen im betrachteten RiBoffnungsgeschwindig-
keitsbereich mit den Methoden der LEBM beschreiben kénnen? . {n der halblogarith-
mischen Darstellung kann die Compliancefunktion sehr gut als Gerade angendhert
werden zu:

Alx) = exp{1.84 + 4.33a} (3.8)

Entsprechend der Gleichung 3.6 hat man nun eine Formel fur die Korrekturfunktion Y*
der hier benutzte Probenform.

AbschlieBend soll noch einmal hervorgehoben werden, daB mit der direkten Methode
die gesamte Energie AUz gemessen wird, die wahrend des RiBfortschritts von dem
System zur Verfigung gestellt wurde; mit dem Wert der neu entstandenen RiBflache
AA kann man sich eine mittlere Energiefreisetzungsrate G, berechnen.

Mit Hilfe der Compliancemethode kann man die Energiefreisetzungsrate messen, die
zum Zeitpunkt des RiBstarts beziehungsweise des Riflstopps vom System zur Verfu-
gung gestellt wird.

Nur zum Zeitpunkt des RiBstarts beziehungsweise RiBstopps und beim stabilen RiB-
wachstum ist die zur Verfigung gestellte Energierate G, gleich der Bruchenergie R und
man braucht keine Unterscheidung in der Notation zu treffen.

Um das RiBausbreitungsverhalten jedoch zu verstehen, muB man beide GréBen strikt
unterscheiden. Nur die unabhidngige Entwicklung beider GréBen erméglicht das au-
Bergewothnliche RiBausbreitungsverhalten in Polymeren bei kryogenen Temperaturen
in einem Chevronprobenkoérper.

3.4) Die Instabilitdt und der RiBstopp

Die Instabilitit

In einem weggesteuerten Experiment sollte der RiB den Chevron-Probenkérper stabil
durchlaufen. in der Abbildung 11 ist ein Kraft-RiBéffnungsdiagramm am Beispiel von

7 Im Falle der stabilen RiBausbreitung sind die Voraussetzungen der LEBM ndherungsweise
erfillt.
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Abbildung 13. Dimensionslose Compliancefunktion fir die benutzte Chevronproben-

form.

PS bei 4.2 K gezeigt. Der Versuch ist weggesteuert. Beim Erreichen einer kritischen
Kraft P, findet instabiles RiBwachstum statt, d.h. das System wird instabil. Wahrend des
instabilen RiBwachstums, bei dem die Kraft um den Betrag AP abfilit, stabilisiert sich
das System wieder von selbst, d.h. der RiB3 stoppt. Der Kraftabfall erfolgt in Bruchteilen
einer Sekunde. Erst ein erneuter Belastungsvorgang lost wieder instabile RiBausbrei-

tung aus.

Das Auftreten einer Instabilitdt in einem weggesteuertem Experiment wird in der Arbeit
von Munz und Briackner /39/ quantitativ diskutiert:
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Die Gesamtverschiebung d; des Systems setzt sich zusammen aus:

owm : Verschiebung von Einspannung und KraftmeBdose
do : Verschiebung des Probenkorpers ohne RiB
Or : vom RiB verursachte Verschiebung

Die RiBausbreitung wird in einem weggesteuertem Experiment instabil, wenn die Ge-
samtverschiebung d; mit zunehmender RiBlange abnimmt:

dég
do

<0 | (3.10)

Far den Fall, daB die Bruchenergie R wahrend der RiBausbreitung konstant ist, wird
folgende Bedingung fir das Auftreten einer Instabilitat hergeleitet:

#*
x v* dl
Cuo > v do A (3.11)
do
A :dimensionslose Compliance des riBbehafteten Probenkérpers

Y* : Korrekturfunktion des Probenkérpers
C#o : Summe von der dimensionslosen Abzugsmaschinencompliance
und der Probenkérpercompliance ohne RiB

Mit der Korrekturfunktion und der Compliancefunktion des hier verwendeten Chevron-
probenkoérpers ergibt sich folgender Ausdruck:

di
\/E(“a;'

d°A di 1
doi? doa &— %

2

— ] = fa) (3.12)

Crio >

Der kleinste Wert der Funktion f(«) ist 127 bei einer relativen RiBlinge a= 0.5. Somit
kann instabile RiBverldngerung nur auftreten, wenn Cjo > 127 ist.

Ci#o setzt sich aus einem Probenanteil und einem Anteil der Probeneinspannung (in-
klusive KraftmeBdose) zusammen. Aus dem Kraftabfall AP und der dabei gemessenen
RiBoffnungsverschiebung Ad kann die Compliance Cyo nidherungsweise berechnet
werden, da Aduo = — Ad ist.

Der dimensionsliose Wert der Compliance fir einen Probenkorper ohne RiB ist fur
HDPE bei 4.2 K am gréBten, C4 = 42, Fur kein untersuchtes Material wird C¥, bei einer
relativen RiBldnge groBer als f () und es kann nach dieser Betrachtungsweise keine
Instabilitat in diesem Versuch auftreten.
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Dies wird auch dadurch experimenteli bestétigt, daB bei sehr kieinen RiB&ffnungsge-
schwindigkeiten und 77 K bei PS und HDPE stabiles RiBwachstum durch den gesamten
Probenkorper beobachtet werden kann.

Bei der bisherigen Betrachtung wurde vorausgesetzt, daB sich die Bruchenergie mit
der RiBausbreitung nicht dndert. Wenn sich die Bruchenergie R mit zunehmender
RiBlange andert, findet in einem weggesteuertem Experiment instabiles RiBwachstum
statt, wenn folgende Bedingung /39/ erfullt ist:

dy di
11 dR _ do do
11 drR _ - (3.13)
2R dx - Y Cho+ 1

Mit Hilfe der Korrekturfunktion (G1.3.6) und der Compliancefunktion (GI1.3.8) erhélt man
folgenden Ausdruck fir den verwendeten Chevronprobenkérper:

4.33}
Chio + 4

1 dR 1 _
o < /2 (433 - T=a) 2 = g(a) (3.14)

Der groBte Wert fur Cpo in diesen Experimenten ist 42. Der gesamte Wertebereich der
Funktion g(a) liegt im negativen Bereich. Damit eine Instabilitdt in einem weggesteu-
ertem Experiment in dem hier verwendeten Probenkorper stattfinden kann, mufB3 die
Bruchenergie R mit zunehmender RiBlidnge abnehmen. Die Funktion g(a) durchlduft
mit zunehmender RiBlange bei der relativen RiBldnge oo = 0.5 ein Maximum mit dem
Wert g(a) = - 2.3. Die relative Anderung der Bruchenergie R muB gréBer als 2.3 sein.

Der Grund fur die Instabilitat ist eine Anderung der Bruchenergie R in Polymeren bei
kryogenen Temperaturen mit zunehmender RiBfortschrittsidnge in Abhangigkeit von
der RiBfortschrittsgeschwindigkeit a:

Zu Beginn des RiBfortschritts fallt die Bruchenergie stark ab und der RiB wird instabil.
Die adiabatische Temperaturerh6hung an der instabil laufenden RiBspitze bewirkt ei-
nen Anstieg der Bruchenergie R und der RiB stoppt. Wenn der RiB nach einem erneu-
ten Belastungsvorgang aus dem thermisch induzierten, teilorientierten RiBspitzenma-
terial in das isotherme jungfrduliche Material hineinlduft, fallt die Bruchenergie wieder
stark ab. Die Thermodynamik des RiBspitzenmaterials verursacht die Instabilitdt. Die-
ser Sachverhalt wird in Kapitel “4) Ergebnisse und Diskussion” ausfuhrlich diskutiert.

Der RiB3stopp

Um die kritische Energiefreisetzungsrate G, aus dem Kraft-RiBéffnungsdiagramm mit
Hilfe der verbrauchten Energie bestimmen zu kénnen, muB die neu gebildete RiBflache
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bestimmt werden. Dies ist nur moglich, wenn der RiB noch einmal innerhalb des Pro-
benkorpers stoppt.8

Es kann nur dann ein eindeutiger RiBstopp innerhalb des Probenkdérpers stattfinden,
wenn die freigesetzte elastische Energie pro RiBfortschrittseinheitsflache G, gegeniiber
G mit zunehmender RiBfortschrittsldnge abnimmt. Fur den Fall, daB G, mit zuneh-
mender RiBfortschrittslange kritisch bleibt, wirde das System beim RiBstopp gleich-
zeitig wieder kritisch sein und der RiB erneut beschieunigt werden; die RiBfort-
schrittsbewegung wiare dann periodisch. Um bei Polymeren bei kryogenen Tempera-
turen im Falle der instabilen RiBausbreitung einen eindeutigen RiBstopp zu erreichen,
muB G, gegeniiber G, mit zunehmenden RiBfortschritt zumindest leicht abfallen. Diese
Forderung ist mit dem hier verwendeten Chevronprobenkoérper erfullt:

Durch Umformung der Gleichung 3.6a erhalt man die zur Verfigung gestellte Energie
pro RiBfortschrittsflache:

P2 ay—a, dj
2e'g% %7 %o du

AUg = AA (3.15)

In einem weggesteuerten Experiment gilt: P = E'Bds/(Cko + A) . Man erhalt dann unter
Verwendung der Compliancefunktion (GI1.3.8) folgenden Ausdruck:

AUg _ 4,3352655' oy — ot 6.30"3305 543300

= 3.16
G(Ax) AA > o + Ax — a1, (Cko+ 6‘364.33%94.33131)2 (8.16)

as : AnfangsriBldange
Aa : RiBfortschrittsiange

Die Funktion G/(Aa) ist fur alle AnfangsriBlangen zwischen 0.1 < a; < 0.9 streng mono-
ton fallend. Der Abfall kann in 1.Ndherung linear beschrieben werden, siehe
Abbildung 14.

Wenn der RiB instabil 1duft, weil z.B. die Bruchenergie R mit wachsender RiBflache
starker abfillt als die Energiefreisetzungsrate, kénnte nur ein erneuter Anstieg der
Bruchenergie zinen RiBstopp erzwingen. Dies kdnnte dadurch erreicht werden, wenn

¢ der RiB aus einem Gebiet mit ebenen Dehnungszustand in ein Gebiet mit ebenen
Spannungszustand (gréBere Plastifizierungszone) lauft.

e der RiB durch einen Probekérper mit positivem Temperaturgradient |duft.

8 Bei total durchiaufendem RiB wird G, mit Hilfe der Compliance-Methode bestimmt.
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® eine adiabatische Temperaturerh6éhung an der RiBspitze eines beschleunigten
Risses eine verstarkte Plastifizierung hervorruft; dadurch wird ein Anstieg der
Bruchenergie R erzielt. Dieser Effekt spielt bei der RiBausbreitung in Polymeren
bei kryogenen Temperaturen eine wesentliche Rolle.

Wenn durch den Anstieg der Bruchenergie R widhrend der instabilen RiBausbreitung
wieder die Gleichheit mit der Energiefreisetzungsrate G; erreicht wird, muB der RiB

stoppen.

Genauere Betrachtungen /40/ /41/zeigen daB der RiB noch ein kieines Stick tber die
RiBlange, bei der G, = R erfullt ist, hinauslauft. Dieser Effekt wird durch die kinetische
Energie hervorgerufen, die zum Teil mit als RiBfortschrittskraft wirken kann.

Die kinetische Energie eines Risses wird in Form von elastischen Wellen vom RiB
wegtransportiert. Nach einer Reflextion der elastischen Welle an der Probenko&rper-
oberfldache steht diese Energie dem RiBfortschritt zur Verfigung.

In Polymeren spielen aber dissipative Prozesse eine betrichtliche Rolle, so daB die
elastische Welle auf ihrem Weg durch den Probenkérper stark abgeschwiacht wird. Ein
Weiterlaufen eines Risses wegen der kinetischen Energie wird aus diesem Grund in

dieser Arbeit nicht beriicksichtigt.

3.5) Das R-Kurven-Konzept

Der RiBstart und das RiBfortschrittsverhaiten wird durch das Zusammenspiel zwischen
der Energiefreisetzungsrate G, und der Bruchenergie R wadhrend des Belastungsvor-
ganges und der RiBausbreitung bestimmi.

Fiur verschiedene Materialien, z.B. Glas, kann man annehmen, daB die Bruchenergie
R in gewissen Bereichen unabhéngig von der RiBverlangerung ist. In einem Chevron-
Probenkorper (vgl. Kapitel 3.2) und bei Verwendung einer hinreichend steifen Abzugs-
maschine relativ zum Probenkérper findet dann bei einem riBoffnungsgesteuerten
Versuch stabiles RiBwachstum statt, so daB G, = R wahrend einer jeweils infinitesi-

malen RiBausbreitung erfillt ist.

Diese Bedingungen sind in diesem Experiment sehr gut erfullt. Bei sehr kleinen RiB-
offnungsgeschwindigkeiten 8 kann bet einigen Polymeren stabiles RiBwachstum durch
den gesamten Probenkorper beobachtet werden. Es kommt hier zu keinen Instabilita-
ten aufgrund einer zu groBen Nachgiebigkeit, die sich aus dem Anteil der Abzugsma-

schine und dem Probenkorper ohne RiB zusammensetzt.
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Die freigesetzte elastische Energie pro RiBfortschrittseinheitsfliche fillt in diesem
weggesteuertem Experiment beim RiBwachstum streng monoton ab. Der Abfall von G,
wird in 1. Ndherung linear mit der RiBfortschrittslange Aa angenommen. Es bedarf bei
jeder RiBlange eines gewissen Betrages AW, von extern zugefuhrter elastischer
Energie, um das stabile RiBwachstum aufrecht zu erhalten. Diese Situation ist in Ab-
bildung 14 beschrieben fur zwei Fiile:

1. ohne R-Kurven Effekt
2. mit R-Kurven Effekt.

Treten plastische Verformungen an der RiBspitze auf, so kann der RiBwiderstand erst
allméhlich und asymptotisch mit zunehmender RiBlange Aa einen bestimmten Grenz-
wert annehmen. Solange der RiBwiderstand R mit wachsender RiBflache stdrker an-
steigt als die Energiefreisetzungsrate, verlauft die RiBausbreitung stabil ( vorkritisch ),
auch im Falle eines kraftgesteuerten Versuchs.

Bei Polymeren ist die Situation eine andere:

Wegen verschiedener physikalischer Prozesse an der Rilspitze kann man nicht von
einer Konstanz der Bruchenergie R mit zunehmender RiBfortschrittslange AA ausge-
hen. Dies fuhrt dazu, daB unter bestimmten Bedingungen, die im Abschnitt “4) Ergeb-
nisse und Diskussion” diskutiert werden, instabiles RiBwachstum einsetzt. Schemati-
sche Verldufe von G,R-Kurven far Polymere bei kryogenen Temperaturen sind in Ab-
bildung 21 und Abbildung 22 gezeigt.

Instabiles RiBwachstum wird aufrecht erhalten, wenn vom System mehr Energie pro
RiBfortschrittsidnge freigesetzt wird, als der RiB fur seine VergroBerung benétigt. Die
Uberschissig freigesetzte Energierate entspricht der Differenz zwischen der kritischen
Energiefreisetzungsrate G, und der Bruchenergie R und wird haufig als RiBbeschleu-
nigungsenergie /42/ definiert.

Mott /43/ postulierte nun in seiner Arbeit, daB die Uberschissig freigesetzte Energie-
rate in die kinetische Energie des laufenden Risses umgewandelt wird und fand fol-
genden Ausdruck:

1 2 5.
Exin = ;_—w(f;) a’s’ (3.17)

p : Dichte der verschobenen Massen

Der Koeffizient u kann unter der Annahme einer quasistatischen Verteilung der Ver-
schiebungen an der RiBspitze (vgl. G1.1.5) berechnet werden. Dies ist nur erflllt, wenn
die RiBgeschwindigkeit klein ist gegentber der Schallgeschwindigkeit. Das Postulat
von Mott wurde z.B. in der Arbeit von Hahn /44/ experimentell bestatigt.

52



A
G,R

=43

= R

‘~§\§~
s_““‘
— G'
ag Aa

Ri3fortschrittslange

Abbildung 14. G,R-Kurve eines ideal sproden Materials
in einem Chevronprobenkdrper.

3.6) Ist die LEBM anwendbar ?

1. In der Abbildung 15 ist die kritische Energiefreisetzungsrate G, bei einer RiBoff-
nungsgeschwindigkeit 8 = 2%10~" m/s, fur jedes Material jeweils auf 1 normiert, in
Abhéangigkeit der relativen RiBliange o aufgetragen. Die kritische Energiefreiset-
zungsrate G, ist fur alle Materialien bis zur relativen RiBlange o= 0.5 unabhangig
von der relativen RiBlange {Plateaubereich). Fur groBere RiBlangen nimmt die
kritische Energiefreisetzungsrate mit zunehmender RiBlange ab. Der Abfall kann

durch folgende Ursachen verursacht werden:

a. Die Wechselwirkung zwischen dem RiBspannungsfeld mit dem Probenende

wird zu einem Abfall der kritischen Energiefreisetzungsrate /46/ fihren.

b. Die Naherungsformel fir die Korrekturfunktion Y* wird zu kleine Korrektur-

werte fir groBe RiBBlangen berechnen.
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c. Die Korrekturfunktion Y* ist aus Compliance-Messungen in Abhangigkeit von
der RiBlange bestimmbar, vgl. “3.3) Experimentelle MeBmethoden”. Die RiB-
o6ffnung ist in dieser Arbeit vor dem Probenkérper gemessen worden. Die
Beziehung zwischen der gemessenen RiBoffnung und der RiBoffnung in Be-
lastungslinie, 6 = 1.585, (vgl. G1.3.2), kdnnte fur groBe RiBlangen nicht mehr

korrekt sein.

Der gemessene Fehler nimmt mit zunehmender RiBlange zu und schlagt sich in
diesem Experiment fur relative RiBlangen gréBer als « > 0.5 im Ergebnis der kriti-
schen Energiefreisetzungsrate G, nieder. Diese Diskrepanz bedarf aber einer
weiteren Untersuchung und kann mit den bisher vorliegenden Ergebnissen nicht
endglltig geklart werden.

Far relative RiBlangen zwischen 0.25 < a < 0.5 ist die kritische Energiefreiset-
zungsrate G, eine Konstante und damit ist die LEBM in diesem Bereich gultig. Es
sei an dieser Stelle daran erinnert, daB durch den “instabilen” AnriB keine Mes-

sungen bei kleineren RiBlangen als a« < 0.2 durchgefuhrt werden konnten.
In dem betrachteten RiBlangenbereich 0.25 < o < 0.5 ist auch die Bedingung far
die ProbengroBe /36/,

2

K
B,W~a,322,5(—ai§— (3.18)

B : Breite des Probenkdrpers
W-a : verbleibendes Restligament

a :RiBlange

welche die Anwendbarkeit der LEBM und den EDZ gewaihrieistet, erfillt.

Da das Bulkmaterial der untersuchten Polymere sich in dem untersuchten Abzugsge-

schwindigkeitsbereich bei den Temperaturen 4.2 K und 77 K unter den jeweils maximal

aufgebrachten dusseren Kréften linear elastisch® verhilt, und die plastische Zone im-

mer kiein ist gegeniber sowohl der Probenbreite (EDZ), der RiBlange als auch dem

verbleibenden RiBligament (LEBM), sind die Methoden der LEBM anwendbar und die

kritische Energiefreisetzungsrate G, sollte ein Materialkennwert sein.

9
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Beim stabilen RiBwachstum ist dies naherungsweise erfillt.
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Abbildung 15. Relative kritische Energiefreisetzungsrate in Abhédngigkeit der relativen
RiBidnge « .
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4) Ergebnisse und Diskussion

4.1) RiBausbreitungsverhalten bei 4.2 K

Bei 4.2 K wurde bei allen untersuchten Materialien, selbst bei der kleinsten verfigba-
ren RiBéffnungsgeschwindigkeit é in diesem Experiment, immer instabiles RiBwachs-
tum mit anschlieBendem RiBstopp beobachtet; der RiB stoppt von selbst innerhalb des
Probenkorpers, nachdem er eine bestimmte Distanz instabil durchlaufen hat. Erst ein
erneuter Belastungsvorgang lost wieder instabiles RiBwachstum aus, vgl
Abbildung 11.

Zu Beginn des Experimentes wurde bei allen Materialien ein materialspezifischer An-
riB erzeugt; materialspezifisch bedeutet, daB der RiB ein erstes Mal instabil in den
Probenkorper hineingelaufen ist und anschlieBend von selbst gestoppt hat. Nun kann
die Bestimmung der kritischen Energiefreisetzungsrate G, mit Hilfe der kritische Kraft
P. und der Korrekturfunktion Y* nach Gileichung 3.6 beginnen. Wahrend der Bela-
stungsphase ist die Kraft-RiBoffnungskurve bei dieser Temperatur fur alie Materialien
bis zum RiBinitilerungspunkt linear elastisch. Selbst die Entlastungskurve fiuhrt fur alle
RiBlangen in der Verldangerung durch den Ursprung. In dem untersuchten RiBoff-
nungsgeschwindigkeitsbereich ist die kritische Energiefreisetzungsrate G, bei 4.2 K far
alle untersuchten Materialien (siehe Abbildung 16) unabhangig von der RiB6ffnungs-

geschwindigkeit 8.

Bei einem RiBstoppvorgang entstehen auf der Bruchoberflache Arrest-Linien, die zur
Messung der RiBldnge genutzt werden kénnen. Dadurch ist es bei 4.2 K auch méglich
gewesen, die mittlere kritische Energiefreisetzungsrate G,c zu bestimmen. Die mittlere
kritische Energiefreisetzungsrate G,c ist die freigesetzte Energie AUz wahrend der RiB-
ausbreitung dividiert durch die neu entstandene RiBflache AA. Die Werte von G, und
Gic unterscheiden sich nicht mehr als um 5 9%.

In dieser Arbeit wird angenommen, daB die Breite der Arrest-Linien ein MaB far das
Plastifizierungsvolumen an der RiBspitze ist.

Bei derm teilkristallinen Thermoplasten HDPE sind die Arrest-Linien bei 4.2 K gut aus-
gepragt. Bei den amorphen Thermoplasten, PS und PC, kann man auf der RiBoberfla-
che eine groBere Anzahl von moglichen Arrest-Linien als RiBstopps beobachten. Beim
PS sind die eigentlichen Arrest-Linien starker ausgebildet als die Obrigen Linien, so
daB hier noch eine eindeutige Zuordnung der RiBldnge zum jeweiligen RiBstoppereig-
nis erfoligen kann. Beim PC ist eine eindeutige Zuordnung nicht mehr méglich, und die
RiBlange wurde mit Hilfe der Compliancemethode bestimmt.
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Abbildung 16. Kritische Energiefreisetzungsrate G, von HDPE, PC und PS bei 4.2 K
in Abhangigkeit von der RiBoéffnungsgeschwindigkeit é

4.2) RiBausbreitungsverhalten bei 77 K

Bei 77 K ist die kritische Energiefreisetzungsrate G, und das RiBausbreitungsverhalten
fur alle untersuchten Poymere stark abhdngig von der RiBoffnungsgeschwindigkeit 5,
siehe Abbildung 17.

PC scheint bei dieser Temperatur eine Sonderstellung einzunehmen, und die Ergeb-

nisse werden gesondert vorgestellt.
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Abbildung 17. Kritische Energiefreisetzungsrate G, von HDPE, PC und PS bei 77 K in
Abhangigkeit von der RiBoffnungsgeschwindigkeit s

Bei den Thermoplasten HDPE und PS ist das RiBwachstum oberhalb der RiB&ffnungs-
geschwindigkeit s = 2%107m/s ihstabil, unterhalb der RiBéffnungsgeschwindigkeit
6 < 2¥%10'm/s stabil. Zuerst werden die Ergebnisse bei der RiB&ffnungsgeschwindig-
keit oberhalb 6 > 2%10-"m/s vorgestellt.

Bei PS ist die kritische Energiefreisetzungsrate in diesem Bereich unabhangig von der
RiBoffnungsgeschwindigkeit. Bei PS durchlauft der RiB nach Initiierung immer instabil
den gesamten Probenkoérper. Es war hier nicht méglich, einen materialspezifischen
AnriB zu erzeugen. Weiterhin war es nicht moglich, die mittlere kritische Energiefrei-
setzungsrate G,. zu bestimmen. Die kritische Energiefreisetzungsrate G, wurde mit
Hilfe der kritischen Kraft bei RiBinitiierung P, und der Korrekturfunktion Y* entspre-
chend Gleichung 3.6 bestimmt, wobei die verschiedenen RiBlangen mit Hilfe eines
Sidgeschnittes kunstlich eingebracht wurden. Nach den Regeln der LEBM ist diese
Methode der Auswertung ohne einen materialspezifischen AnriB nicht giltig und man
erhélt keinen Materialkennwert. Bei amorphen Polymeren ist die Situation wegen der
Craze-Bildung an der RiBspitze eine andere und wird in dem Abschnitt “4.4) Diskussion
des RiBausbreitungsverhaitens bei 77 K” diskutiert werden.
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Abbildung 18. Kraft-RiBoffnungskurven von HDPE bei 77 K.
Nach dem materialspezifischen AnriB wurden verschiedene Warte-

zeiten At vor einem erneuten Belastungsvorgang eingehalten
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Im Gegensatz zu PS bleibt bei HDPE der instabil laufende RiB nach einer bestimmten
Laufstrecke wieder stehen und es war hier moglich, einen materialspezifischen AnriB
in den Probenkoérper einzubringen. Der RiB zeigt hier ein dhnliches RiBfortschrittsver-
halten wie bei 4.2 K. Nach dem materialspezifischen AnriB, dem ersten RiBstopp nach
einer instabilen RiBausbreitung, liegt weiterhin eine duBere Kraft Pr am Probenkérper
an. Die verbleibende Restspannung oz - die Kraft Pz wird auf den Probenquerschnitt
WB bezogen- hat entscheidenden EinfluB auf das weitere RiBausbreitungsverhalten.
Das RiBstoppverhalien von HDPE bei 77 K hangt von der Zeit ab, wie lange die Rest-
spannung ar nach einem AnriB auf das RiBspitzenmaterial einwirken kann. Nach einem
materialspezifischen InitiairiB betrdgt oz typischerweise 2.7-3.4 MPa. In der
Abbildung 18 sind die Kraft-RiB6ffnungsdiagramme von HDPE mit unterschiedlichen
Wartezeiten At aufgetragen.

Wenn diese Restspannung ox kiirzer als Af < 22 sec auf die RiBspitze einwirkt, kann
man in HDPE bei weiteren Belastungsvorgédngen nach der instabilen RiBausbreitung
immer einen anschlieBenden RiBstopp beobachten. Jeder RiBstopp erzeugt eine Ar-
rest-Linie auf der Bruchoberflache. In diesem Fall war es bei 77 K méglich, sowohl die
mittlere kritische Energiefreisetzungsrate G, als auch die kritische Energiefreiset-
zungsrate G, zu bestimmen. Es zeigt sich, daB sich die Werte nicht mehr als 5 % un-
terscheiden. Bei HDPE ist fur § > 2%10~7m/s mit zunehmender RiBsffnungsgeschwin-
digkeit ein Anstieg der kritischen Energiefreisetzungsrate zu verzeichnen; der Anstieg
geht jedoch bei groBeren RiB6ffnungsgeschwindigkeiten in ein Plateau Gber. Der Pla-
teauwert der kritischen Energiefreisetzungsrate stimmt fiir HDPE mit dem Ergebnis
friherer Messungen /1/gut Gberein.

Wenn diese Restspannung ox langer als At > 22 sec auf die RiBspitze einwirkt, kann
nach einer erneuten RiBinitilerung kein anschlieBender RiBstopp mehr beobachtet
werden; wie im Falle von PS durchlduft der RiB dann auch instabil den gesamten Pro-
benkoérper. In diesem Fall wurde die kritische Energiefreisetzungsrate G, mit Hilfe der
kritischen Kraft und der Korrekturfunktion bestimmt. Der Wert ist ca. 1/3 groBer als je-
ner, wenn die Restspannung oz kiirzer als At < 22 sec auf die RiBspitze einwirkt.

Bei sehr kleinen RiBoffnungsgeschwindigkeiten 5s9*10‘8m/s findet in den Thermo-
plasten HDPE und PS stabiles RiBwachstum statt.

Die Kraft-RiBoffnungskurve ist im Falle des stabilen RiBwachstums sowoh! beim Bela-
stungs- als auch Entlastungsvorgang nicht-linear und fihrt bei einem Entlastungsvor-
gang nicht mehr durch den Ursprung zuriick, vgl. Abbildung 19. Die mittlere kritische
Energiefreisetzungsrate G, wurde fogendermaBen bestimmt: die freigesetzte elasti-
sche Energie wahrend der RiBausbreitung dividiert durch die neue RiBfortschrittsflache
ergibt die mittlere Energiefreisetzungsrate G .

Die Oberfldche, die bei einem instabil wachsenden RiB entsteht, unterscheidet sich bei
den Thermoplasten morphologisch von der Oberflache, die bei einem stabil wachsen-
den RiB entsteht. Dies wurde zur RiBflachenbestimmung ausgenutzt; das verbleibende
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RiBligament nach einer stabilen RiBausbreitung wurde mit einer sehr groBen RiBoff-
nungsgeschwindigkeit 8 instabil aufgetrennt.

Die mittlere Energiefreisetzungsrate G, , die im Falle der stabilen RiBausbreitung
gleich der kritischen Energiefreisetzungsrate G, ist, wurde in der Abbildung 17 ein-
getragen. Sie ist beim stabilen RiBwachstum wesentlich kleiner als beim instabilen
RiBwachstum bei RiBoffnungsgeschwindigkeiten oberhalb §>2x 107m/s .

Ma- Kic Kt
Temp. Gic LJ/m? E’'| GPa
terial P e LJfm] [10°N/m./m ] LePa] GicE*
[k]
PS 77 2000 6.3 4.4 3.8
77 3600 14.6 8.0 6.2
HDPE
Tabelle 2. Bruchmechanische Kennwerte bei kryogenen Temperaturen

bei stabilem RiBwachstum

Zur Berechnung des kritischen Spannungsintensitdtsfaktors K. wird die Korrektur-
funktion Y* des Probenkdrpers benétigt. Diese ist aus Compliance-Messungen in Ab-
hangigkeit der RiBldange bestimmbar. Sie wurde bei der instabilen RiBausbreitung be-
stimmt, wo Arrest-Linien auf der Bruchoberfldche auftreten, die die RiBlange angeben.
Die so bestimmte Korrekturfunktion Y* wurde auf die stabile RiBausbreitung Ubertra-
gen, um den kritischen Spannungsintensitatsfaktor K, zu bestimmen.

Mit dem Minimum dieser Korrekturfunktion Y* und der maximalen Kraft, die wéhrend
der stabilen RiBausbreitung durchlaufen wird, wurde der kritische Spannungsintensi-
tatsfaktor Kc ermittelt /45/.10

Beim stabilen RiBwachstum kann der kritische Spannungsintensitatsfaktor K, und die
kritische Energiefreisetzungsrate G,. unabh&angig voneinander bestimmt werden. Bei
Giltigkeit der Methoden der LEBM ergibt sich im Falle der stabilen RiBausbreitung
eine Diskrepanz zwischen der kritischen Energiefreisetzungsrate G, und dem kriti-
schen Spannungsintensitatsfaktor K . Wie in der letzten Spalte der Tabelle 2 zu er-

kennen ist, ist die Gultigkeit der Gleichung K% = G,c.E* nicht mehr gewahrleistet.

10 Hierbei wird vorausgesetzt, daB die LEBM giltig ist und kein R-Kurveneffekt auftritt.
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Abbildung 19. Kraft-RiBéffnungskurve von HDPE bei 77 K bei stabilem RiBwachstum

Bei PC konnte in dem hier untersuchten RiBéffnungsgeschwindigkeitsbereich aus-
schlieBlich instabiles RiBwachstum beobachtet werden. Nach dem Einsetzen des in-
stabilen RiBwachstums l4uft der RiB immer instabil durch den gesamten Probenkérper.
Es war hier nicht moglich, einen materialspezifischen AnriB zu erzeugen. Die kritische
Energiefreisetzungsrate G, wurde entsprechend der Gleichung 3.6 mit Hilfe der kriti-
schen Kraft und der Korrekturfunktion bestimmt. Die Kraft-RiBoéffnungskurve ist be-
merkenswert linear-elastisch bis zum Versagenspunkt und deren Steigung unabhéngig
von der RiBoffnungsgeschwindigkeit. (s. Abbildung 20)

Die kritische Kraft, bei der RiBwachstum einsetzt, und damit auch die kritische Ener-
giefreisetzungsrate G, , variiert stark in Abhangigkeit von der RiB&ffnungsgeschwin-
digkeit 5. Mit zunehmender RiBoffnungsgeschwindigkeit 8 durchlduft die kritische

Energiefreisetzungsrate G, ein Maximum.
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Abbildung 20. Kraft-RiB6ffnungsdiagramm von PC bei 77 K und
verschiedenen RiBo6ffnungsgeschwindigkeiten 8

Der Wert der kritischen Energiefreisetzungsrate G, von PC bei 77 K und einer RiBoff-
nungsgeschwindigkeit 8 = 8.5%10% m/s stimmt mit den Ergebnissen von friheren
Messungen /47/gut Uberein. In der Arbeit wird festgestellt, daB beim PC kein RiBspit-
zenabstumpfungseinfluB (blunting) auf die kritische Energiefreisetzungsrate zu beob-

achten ist.

In dieser Arbeit wird angenommen, daB die Breite der Arrest-Linien ein MaB fur die
GroBe der plastischen Zone an der RiBspitze ist. Mit Hilfe von verschiedenen RiBmo-
dellen (Irwin-Modell, Dugdale-Modell), siehe “1.2) RiBmodelle und
Plastifizierungsprozesse”, kann die GroBe der plastischen Zone vor einer statischen,
isothermen RiBspitze berechnet werden. In der Tabelle 3 sind die berechneten Werte
den gemessenen Werten der Breite der Arrest-Linien gegeniibergestellt. Bei der Be-
rechnung wurde der EDZ vorausgesetzt und die Werte der Energiefreisetzungsrate bei
der RiBsffnungsgeschwindigkeit 8 = 15%10~% m/s benutzt. Die gute Ubereinstimmung
zwischen den gemessenen Werten und den berechneten Werten bestétigt die Annah-
me, daB die Breite der Arrest-Linien ein MaB fur das Plastifizierungsvermégen ist.
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Ma- Temp. Gic o dp, Dugdale d;, Irwin d, gemessen
terial [k] [v/m?] [MPa] [mm], EDZ [mm],ebpz | [mm]
sichtb:1mm,
PS 4.2 160 - 0.1 0.054
strukt.
77.0 7100 55 3.3 1.44 2-3
PC 4.2 1300 - 0.1 0.045 0.03-0.04
77.0 5000 155 0.3 0.14 -
4.2 5800 - 0.69 0.32 0.3
HDPE
77.0 9800 155 1.1 0.46 0.4-05
Tabelle 3. Kennwerte fiir die plastische Zone
Ma- Kic
Temp. Gic LJ/m? E’'| GPa Mpa
terial P o LJfme] (108 N/m. /m ] LePa] o Mpa]
[k]
PS 4.2 160 1.0 5.6 80
77.0 7100 6.1 4.4 55
PC 4.2 1300 2.9 5.6 170
77.0 4800 5.2 4.8 155
4.2 5800 7.8 8.8 195
HDPE
77.0 9800 9.6 8.0 140
Tabelle 4. Bruchmechanische Kennwerte bei kryogenen Temperaturen und

einer RiBoffnungsgeschwindigkeit § = 3%10-5m/s .
Unter Verwendung der Beziehung K& = E*G,c wurde aus dem Wert der G, der
Wert des kritischen Spannungsintensitédisfakior K,c berechnet.
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4.3) Diskussion des RiBausbreitungsverhaltens bei 4.2 K

Bei Helium-Temperatur, 4.2 K, ist bei allen untersuchten Polymeren ein ausgeprigtes
RiBstoppverhalten zu beobachten. Die kritische Energiefreisetzungsrate konnte hier
mit beiden Methoden, der “direkten Methode” und der Compliance-Methode, bestimmt
werden.

Es zeigt sich, daB sich die Werte der kritischen Energiefreisetzungsrate G, und der
mittleren Energiefreisetzungsrate G, nicht mehr als ca. 5 % unterscheiden. Die frei-
gesetzte elastische Energie pro RiBfortschrittseinheitsflache andert sich wahrend der
RiBausbreitung nicht wesentlich.

Die kritische Energiefreisetzungsrate G, wird durch die elastisch gespeicherte Ener-
giedichte bestimmt; so wird es auch in dem Kontourintegral von Rice /7/ausgedrickt.
Mit der Abnahme der Energiedichte wahrend der RiBausbreitung wird auch die freige-
setzte elastische Energie pro RiBfortschrittseinheitsfliche abnehmen. Bei einem RiB-
stoppereignis ist die “Arrest-Energiefreisetzungsrate” G, kieiner als die kritische
Energiefreisetzungsrate G, weil der Probenkérper erneut belastet werden muB, um
einen weiteren instabilen RiBfortschritt zu initileren. Durch den leichten Abfall der
freigesetzten elastischen Energie pro RiBfortschrittseinheitsflache wéhrend des RiB-
fortschritts wird das RiBstoppverhaiten unterstitzt, aber nicht hervorgerufen.

Bei einem Material mit einer konstanten Bruchenergie R muB, und so wird es auch
mit einer Chevronprobenform erwartet, stabiles RiBwachstum stattfinden. Eine Ande-
rung der Bruchenergie R mit dem RiBfortschritt, welche im folgenden erldutert wird, ist
der Grund fur das RiBstoppverhalten.

Bei jedem Plastifizierungsvorgang entsteht Warme. Die Warmeentwicklung verursacht
wegen der sehr kleinen spezifischen Warmekapazitat und Warmeleitfahigkeit von Po-
lymeren bei kryogenen Temperaturen /49/im Falle des instabilen RiBwachstums einen
Temperaturanstieg an der RiBspitze, der im Idealfall adiabatisch sein kann. Die Tem-
peratur des RiBspitzenmaterials hat also lokal eine hdhere Temperatur als das ubrige
Probenmaterial. Dadurch wird aber die FlieBspannung!' herabgesetzt, so daB sich ein
groBeres Plastifizierungsvolumen an der RiBspitze ausbilden kann, vgl. Abbildung 2.
In diesem adiabatisch vergréBerten Plastifizierungsvolumen wird eine thermisch indu-
zierte, verstirkte Teilorientierung des RiBspitzenmaterials statifinden. Das bedeutet,
daB die Bruchenergie R ansteigt und einen RiBstopp erzwingen wird, siehe
Abbildung 21.

Die vergroBerte plastische Zone, in der eine verstarkte Materialorientierung stattge-
funden hat, wird beim RiBstoppvorgang eingefroren und als Arrest-Linie auf der
Bruchoberfldche sichtbar.

11 Die FlieBspannung o ist temperaturabhangig.
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Abbildung 21. R-Kurve der Thermoplasten bei 4.2 K

Die Breite der Arrest-Linien von PC und HDPE bei 4.2 K kdnnen ndaherungsweise mit
dem Irwin-Modell beschrieben werden, die Breite der Arrest-Linie von PS stimmt we-
der mit dem Irwin- noch mit dem Dugdale-Modell (iberein. Fur die weitere Diskussion
werden zuerst die Materialien HDPE und PC, anschlieBend das Material PS diskutiert.

¢  Polyethylen (HDPE) und Polycarbonat (PC)

Die Breite der Arrest-Linien dieser Materialien koénnen anndhernd mit dem lrwin-
modell beschrieben werden, wenn man die Fliegrenze o von den Thermoplasten
bei einer héheren Temperatur als 4.2 K einsetzt. Die berechnete adiabatische
Temperaturerhéhung liegt in der GroBenordung von 70 K (vgl. Tabelle 1), so daB
man fiir eine Abschatzung die verfugbaren MeBdaten von 77 K verwenden kann.
(vgl. Tabelle 3)

Die Ubereinstimmung der Breite der Arrest-Linie mit der Vorhersage des Irwin-
Modells deutet zum einen darauf hin, daB kein Crazing an der RiBspitze statifindet,

zum anderen, daB das RiBspitzenmaterial gegeniiber dem Bulk-Material eine er-
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hohte Temperatur hat. Vielleicht konnte man bei PC und HDPE die Arrestlinien-
Breite sehr genau mit dem Irwin-Modell beschreiben, wenn man die FlieBspan-
nung bei der jeweils berechneten adiabatischen Temperaturerhéhung kennen
wirde. Wie man der Tabelle Tabelle 1 entnehmen kann, erreicht auch im Falle der
adiabatischen Temperaturerhdhung das RiBspitzenmaterial nicht die Temperatur
des nidchsten sekunddren Glasibergangs. Ein dadurch bedingter Anstieg der
Bruchenergie durch den Energieverbrauch von thermisch aktivierten Platzwech-
selvorgdangen wird daher nicht stattfinden.

e  Polystyrol (PS)

Die Breite der Arrest-Linien von PS, welche optisch auf der Bruchoberfliche zu
sehen sind, stimmt weder mit dem Irwin- noch mit dem Dugdale-Modell {iberein.

Der Stoppmechanismus scheint bei PS ein anderer zu sein als bei PC und HDPE.
Unter der Annahme, daB die Plastifizierungszone von PS bei 4.2 K auch mit dem
Irwinmodell beschreibbar ist, betrdgt die berechnete adiabatische Temperaturer-
héhung ca. 40 K. Die Temperatur des RiBspitzenmaterials ist dann in der GréBen-
ordnung der tertidren Glaslibergangstemperatur von PS (vgl. Tabelle 1).

Im Gegensatz zu den Materialien PC und HDPE wird bei PS durch die adiabatische
Temperaturerhéhung nicht nur ein adiabatisch vergroBertes, spannungsinduzier-
tes Plastifizierungsvolumen ausgebildet, sondern zusatzlich ein Freiheitsgrad der
Molekulardynamik im RiBspitzenmaterial aufgetaut; die gegenseitige Bewegung
von benachbarten Seitengruppen (Phenyliringe) ist ein zusatzlicher Energiever-
brauch. Die verédnderte Molekulardynamik fuhrt zu einem verstarkten Plastifizie-
rungsvermégen, wodurch nicht nur ein zuséatzlicher Anstieg der Bruchenergie R,
sondern auch eine Aufweitung der Arrest-Linien hervorgerufen wird. Der tertidre
Glasiibergang beeinfluBt hier das RiBausbreitungsverhalten.

Bei einem erneuten Belastungsvorgang wird bei allen untersuchten Materialien durch
die thermisch vergréBerte, eingefrorene Plastifizierungszone eine zu groBe Bruch-
energie R, und damit in Moment der RiBinitiierung eine zu groBe kritische Energie-
freisetzungsrate G, vorgegeben.

Wenn der RiB nun isotherm ins jungfrauliche Probenmaterial hineinlauft, bildet sich bei
allen Materialien wegen der groBeren FlieBspannung bei 4.2 K eine kleinere, span-
nungsinduzierte Plastifizierungszone aus. Gleichzeitug wird sich das Material wegen
der sehr kleinen Temperatur nicht mehr so gut ausrichten kdnnen. Die Bruchenergie
wird kleiner als die Energiefreisetzungsrate, welche Uber die gespeicherte Energie-
dichte bei dem Belastungsvorgang vorgegeben wurde (vgl. Abbildung 21). Es wird
{iberschiissige Energie freigesetzt und es findet instabiles RiBwachstum statt.

Der isotherm-adiabatische Vorgang wahrend der instabilen RiBausbreitung ist eine
Ursache far das ausgeprdgte RiBstoppverhalten. Hierdurch wird auch eine erhdhte
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kritische Energiefreisetzungsrate G,(AT) hervorgerufen, die dem Bulkmaterial bei 4.2
K nicht entspricht.

4.4) Diskussion des RiBausbreitungsverhaltens bei 77 K

Die Voraussetzungen der Anwendbarkeit der LEBM sind auch bei 77 K erfilit; die kri-
tische Energiefreisetzungsrate G, sollte daher ein Materialkennwert sein. Zuerst wird
das RiBausbreitungsverhalten von PC, anschlieBend das RiBausbreitungsverhalten von
HDPE und PS diskutiert werden.

Polycarbonat (PC)

Obwohl die kritische Energiefreisetzungsrate G, mit zunehmender Abzugsgeschwin-
digkeit ein Maximum durchlduft, bleibt die Compliance C konstant {vgl. Abbildung 20)
Nur die dussere, kritische Kraft P; variiert mit der RiB6ffnungsgeschwindigkeit 8. Je
nach RiB&ffnungsgeschwindigkeit 8 erhalt man dadurch unterschiedliche kritische
Energiefreisetzungsraten, obwohl die mechanischen Eigenschaften des Bulkmaterials
unabhangig von der RiBoffnungsgeschwindigkeit 5 sind.

Unter den isothermen Bedingungen der Belastungsphase kénnte eine zeitabhdngige
isotherme Materialorientierung an der RiBspitze, z.B. ein Craze, verursachen, daB das
RiBspitzenmaterial lokal eine sehr viel groBere Kraft P, ertragen kénnte, als man es
vom unorientierten, zeitunabhdngigen Bulkmaterial erwarten wirde. Dadurch wird die
kritische Energiefreisetzungsrate G, sehr gro8. Wenn der RiB bei Versagen des RiB-
spitzenmaterials instabil in das jungfrauliche Material hineinlduft, besteht nicht mehr
genigend Zeit fur einen erneuten Orientierungsvorgang an der RiBspitze, was einen
drastischen Abfall der Bruchenergie R zur Folge hétte. (vgl. Abbildung 22) Der tat-
sdchliche Energieverbrauch R an der instabil laufenden RiBspitze ist wesentlich kleiner
als die kritische Energiefreisetzungsrate G,c(é) , und es kann kein RiBstopp mehr in-
nerhalb des Probenk&rpers erfolgen. Auch eine mégliche adiabatische Erwdrmung der
RiBspitze scheint die Bruchenergie des instabil laufenden Risses nicht ausreichend zu

erhéhen.

Wenn die RiBo6ffnungsgeschwindigkeit b groBer als 2%107 m/s ist, bleibt nicht mehr
geniigend Zeit, um eine vollstdndige Orientierung des RiBspitzenmaterials zu errei-
chen; die kritische Kraft P., und damit auch die kritische Energiefreisetzungsrate G,
nimmt nun mit zunehmender RiB6ffnungsgeschwindigkeit é ab.

Bei einer hinreichend groBen RiBéffnungsgeschwindigkeit5 kénnte der Orientierungs-
vorgang des RiBspitzenmaterials soweit unterdruckt werden, und damit G, so klein
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Abbildung 22. R-Kurve der amorphen Thermoplaste bei 77 K

werden, daB man auch hier ein thermisch hervorgerufenes RiBstoppverhalten beob-
achten mubBte.

Der Abfall der kritischen Kraft P, zu sehr kleinen RiBo6ffnungsgeschwindigkeiten 8 hin
ist unverstanden, kénnte aber durchaus im Zusammenhang mit dem ‘Enviromental-
Stress-Cracking’ /50/zu sehen sein. Um den EinfluB des flussigen Stickstoffs auf das
RiBausbreitungsverhalten zu charakterisieren, missen Messungen der kritischen
Energiefreisetzungsrate bei 77 K, aber in Heliumatmosphare durchgefihrt werden.

in einem Chevron-Probenk&rper wird erwartet, daB mit dem Aufbringen einer Kraft von
Anfang an stabiles RiBwachstum stattfindet. Das Kraft-RiBoffnungsdiagramm sollte da-
her nichtlinear sein und die Kraft sollte mit zunehmender RiBo6ffnung é ein Maximum
durchlaufen. Mit Hilfe der maximalen Kraft wird dann die kritische Energiefreiset-
zungsrate G, bestimmt.
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Wenn im Bereich der Keramik die Kraft-RiBoffnungskurve linear-elastisch bis zum
Versagenspunkt ist, bei dem instabiles RiBwachstum einsetzt, so ist der Versuch un-
glltig. Von diesem Gesichtspunkt aus wirden alle Versuche von PC bei 77 K ungultig
sein.

Man muB aber grundsitzlich 3 Gesichtspunkte bei der Bewertung und Beurteilung der
kritischen Energiefreisetzungsrate G, beriicksichtigen:

1. Der Orientierungsvorgang des RiBspitzenmaterials, was ein konkurierender Pro-
zeB zum RiBwachstum sein wird, verhindert das RiBwachstum und damit die
Nichtlinearitat der Kraft-RiBéffnungskurve.

2. Die kritische Energiefreisetzungsrate G, wird nicht, wie im Bereich der Keramik,
mittels der maximalen Kraft, sondern allgemein mit Hilfe der Gleichung 3.6 be-
stimmt; sie ist damit ein gultiger Wert.

3. Der Orientierungsvorgang des RiBspitzenmaterials (Craze) gibt derart dominant
die kritische Kraft bei der RiBinitiierung vor, daB die verfialschenden Effekte durch
unterschiedliche Kerbgeometrien (blunting-effect) nicht zum tragen kommen. Dies
wurde auch experimentell bestétigt /47/.

Nicht die Eigenschaften des Bulk-Materials, sondern die physikalischen Eigenschaften
des RiBspitzenmaterials wahrend der Belastungsphase bestimmen maBgebend die
kritische Energiefreisetzungsrate G,. Obwohl sich das Bulk-Material in dem Experi-
ment linear-elastisch, d.h. zeitunabhdngig verhilt, variiert die Energiefreisetzungsrate
Gi(8) sehr drastisch mit der RiBsffnungsgeschwindigkeit 6 .

Polyethylen (HDPE)

Bei RiBoffnungsgeschwindigkeiten oberhalb 8 > 2%10~7 m/s verhilt sich das Bulkma-
terial von HDPE linear-elastisch, und es findet instabiles RiBwachstum statt. Bei RiB-
o6ffnungsgeschwindigkeiten unterhalb 8 < 2%10~7 m/s findet stabiles RiBwachstum statt.
Das stabile RiBwachstum wird im letzen Abschnitt dieses Kapitels diskutiert.

Bei HDPE hangt das RiBausbreitungsverhalten nicht nur von der RiB&ffnungsge-
schwindigkeit 5, sondern auch ganz entscheidend vom zeitlichen Belastungsablauf ab.
Im Falle der instabilen RiBausbreitung, d.h. bei Ri6ffnungsgeschwindigkeiten gréBer
als 8 > 2%107 m/s, hdngen das RiBausbreitungsverhalten und die kritische Energie-

freisetzungsrate in HDPE davon ab, wie lange man nach einem “"materialspezifischen
AnriB die verbleibende Restspannung oz auf das Rispitzenmaterial einwirken 13B8t.

1. Wenn die Restspannung kirzer als At < 22 sec auf die RiBspitze einwirkt, kann
man ein dhnliches RiBfortschrittsverhalten wie bei 4.2 K beobachten.
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Wenn die Restspannung langer als At> 22 sec auf die RiBspitze einwirkt, kann
man nach einer weiteren RiBinitiierung keinen RiBstopp mehr im Probenkoérper

beobachten.

zu 1. At< 22 sec

Die Ursache fir das RiBstoppverhalten ist, entsprechend wie bei 4.2 K, ein iso-
therm-adiabatischer Ubergang an der RiBspitze, wenn der RiB instabil durch das
Probenmaterial lauft. Die sehr kieine Warmekapazitdt von Polymeren bei kryoge-
nen Temperaturen ruft, selbst bei kleinen Betrdgen an spannungsinduzierter Pla-
stifizierungsenergie, einen hohen Temperaturanstieg AT,, an der RiBspitze hervor.
Der Anstieg der Bruchenergie R kann nun durch zwei unterschiedliche Prozesse

hervorgerufen werden:

a. Mit ansteigender Temperatur des RiBspitzenmaterials sinkt die FlieBspan-
nung o¢T), so daB sich spannungsinduziert ein gréBeres Plastifizierungsvo-

lumen ausbilden kann.

b. Der Tabelle 1 ist zu entnehmen, daB die Temperatur des RiBspitzenmaterials
von HDPE bei 77 K nun in der GréBenordnung des sekunddren Glasiibergan-
ges ist. Bei dieser Temperatur wird ein weiterer Freiheitsgrad der Molekil-
kettendynamik aufgetaut. Zuséatzlich zum spannungsinduzierten Energiever-
brauch findet eine durch thermisch aktivierte Platzwechselprozesse hervor-

gerufene Energiedissipation tan é(o, T, {) statt.

Auf der Bruchoberflache sind keine ausgeprdgten Arrest-Linien zu finden; ledig-
lich eine Schattierung kennzeichnet die jeweilige RiBfortschrittsflache. Ahnlich wie
bei PS bei 4.2 K scheint es sich bei den Schattierungen um eine drastisch aufge-
weitete Arrest-Linie zu handeln, die mit den Modellen der LEBM nicht mehr be-

schreibbar ist.

Der Anstieg der Bruchenergie R erzwingt einen RiBstopp, bei dem der thermisch
beeinfluBten Zustand des RiBspitzenmaterials eingefroren wird. Die adiabatisch
vergroBerte, thermisch beeinfluBte plastische Zone tauscht nun bei einem Bela-
stungsvorgang eine zu groBe Bruchenergie R, und damit eine zu groBe kritische
Energiefreisetzungsrate G, vor. Wenn der RiB nach einem Belastungsvorgang
isotherm ins Bulkmaterial hineinlauft, biidet sich entsprechend der 77 K eine klei-
nere Plastifizierungszone aus und es kénnen keine thermisch aktivierten Platz-
wechsel stattfinden. Die Bruchenergie R ist kleiner als die kritische Energiefrei-
setzungsrate G, und es kann instabiles RiBwachstum stattfinden.



zu 2. At= 22 sec

Wenn die Restspannung ldanger als At > 22 sec auf die RiBspitze einwirkt, erhalt
man beim niachsten Belastungsvorgang eine erhéhte kritische Kraft P. und damit
auch eine erhohte kritische Energiefreisetzungsrate G,12 . Die erhdhte kritische
Kraft P. kénnte durch einen isothermen Orientierungsvorgang des RiB3spitzenma-
terials unter der wirkenden Restspannung oz in dem Wartezeitraum At verursacht
werden. Die kritische Kraft P, die durch die eingefrorene, adiabatisch vergrdBerte,
thermisch beeinfluBte Plastifizierungszone gréBer ist als man es vom Bulk-Mate-
rial bei 4.2 K erwarten wirde, wird nun durch einen isothermen Materialorientie-
rungsvorgang innerhalb der Plastifizierungszone noch einmal vergréBert.

Die so durch zeitliche Manipulation vergroBerte Energiefreisetzungsrate verhin-
dert einen RiBstopp innerhalb des Probenkdrpers, selbst fir den Fall einer adia-
batischen Temperaturerhéhung an der RiBspitze.

Der isotherme “Orientierungsvorgang” erzeugt ausgeprigte Arrest-Linien auf der
Bruchoberfliche, wenn die Wartezeit groBer als At > 22 sec ist. Die Breite dieser
Arrest-Linien ist sehr gut mit dem Irwin-Modell beschreibbar, wenn man mit der
FlieBspannung of von HDPE bei 77 K rechnet.

Ein ErmidungsanriB erzeugt zwar eine materialgerechte RiBspitze im isothermen Zu-
stand, bertcksichtigt aber nicht die mogiliche thermische Beeinflussung des RiBspit-
zenmaterials. Das thermisch beeinflu3te RiBspitzenmaterial kann eine gréBere kriti-
sche Kraft P, ertragen als das unbeeinfiuBte Material. Die thermischen Eigenschaften
eines Materials beeinflussen die kritische Energiefreisetzungsrate, und damit auch das
RiBausbreitungsverhalten, maBgebend mit. Wenn man annimmt, daB die Bruchenergie
R des sich instabil ausbreitenden Risses in beiden Fallen dieselbe, d.h. unabhéngig
vom Belastungsprofil,ist, so kann mit der Variation des Belastungsprofils sowohl! die
kritische Energiefreisetzungsrate Gi(6, At(a), AT, tan 8(s, T, ) als auch das RiBaus-
breitungsverhalten eines Risses gesteuert werden.

Polystyrol (PS)

Der Verlauf der kritischen Energiefreisetzungsrate G, in Abhédngigkeit der RiBoff-
nungsgeschwindigkeit von PS ist dhnlich dem von HDPE:

Bei RiBoffnungsgeschwindigkeiten oberhalb 8 > 2%10~7 m/s verhdlt sich das Bulkma-
terial von PS linear-elastisch, und es findet instabiles RiBwachstum statt. Bei RiBoff-

12 Wenn bei HDPE die Wartezeit At > 22 sec ist, ist die dimensionslose Compliancefunktion
nicht mehr gliltig.
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nungsgeschwindigkeiten unterhalb 8 < 2%107 m/s findet stabiles RiBwachstum statt.
Mit dem Ubergang von stabilem zu instabilem RiBwachstum steigt der Wert der kriti-
schen Energiefreisetzungsrate G, stark an; der Verlauf der kritischen Energiefreiset-
zungsrate G, entspricht einer Stufenfunktion. Das stabile RiBwachstum wird im letzen
Abschnitt dieses Kapitels diskutiert.

Beim PS kann, &hnlich wie bei PC, bei RiBéffnungsgeschwindigkeiten oberhalb
8> 2%107 m/s, nur katastrophales RiBwachstum beobachtet werden. Es findet kein
RiBstopp mehr innerhalb des Probekoérpers statt. Es war hier nicht mdglich, einen ma-
terialspezifischen AnriB zu erzeugen.

Die kritische Energiefreisetzungsrate wurde auch hier mit Hilfe der kritischen Kraft, bei
der RiBinitiierung stattfindet, und der Korrekturfunktion entsprechen Gleichung 3.6 be-
stimmt und sollte daher ein Materialkennwert sein. Einen verfdlschenden Einflu8 der
Kerbgeometrie (blunting-effect) darfte auch hier wie bei PC durch einen dominieren-
den OrientierungsprozeB des RiBspitzenmaterials verhindert werden. Die Material-
umorientierung an der RiBspitze zeigt jedoch in dem untersuchten RiBoéffnungsge-
schwindigkeitsbereich keine Zeitabhdngigkeit, was sich in der Konstanz der kritischen
Energiefreisetzungsrate fur 8 > 2%10~" m/s wiederspiegelt. Es scheint sich hier also um
einen prinzipiell anderen Umorientierungsvorgang im RiBspitzenmaterial zu handein
als bei PC,

Vielleicht kénnte durch die mehrachsige Spannungskonzentration an der RiBspitze die
Plastifizierungszone durch die Ausbildung von “Scher-Bandern” /20/gebildet werden.
Diese “Scher-Bander” werden beim Erreichen einer kritischen Scherspannung gebildet
und zeigen daher nur eine geringe Zeitabhdngigkeit. Die Zeitabhangigkeit dieses
FlieBprozesses wird in dem untersuchten RiB6éffnungsgeschwindigkeitsbereich nicht
erfasst.

Die zur Verfugung gestellte Energie pro RiBfortschrittsflache ist in dem hier unter-
suchten RiBoéffnungsgeschwindigkeitsbereich immer gréBer als der tatséachliche Ener-
gieverbrauch an der RiBspitze, so daB kein RiBstopp innerhalb des Probekérpers er-
folgen kann, siehe Abbildung 22. Auch eine mégliche adiabatische Temperaturerhé-
hung an der RiBspitze scheint die Bruchenergie nicht ausreichend zu erhdhen; hier
kénnte sich das Fehlen eines ausgeprdgten sekundaren Giasiberganges bemerkbar

machen.

stabiles RiBwachstum

Bei HDPE und PS konnte bei 77 K und sehr kleinen RiBéffnungsgeschwindigkeiten,
5 < 2%107m/s, stabiles RiBwachstum beobachtet werden. Dies entspricht dem erwar-
teten RiBausbreitungsverhaiten in einer Chevron-Probenform (vgl. Kapitel 1.4). In die-
sem Fall ist sowohl der Belastungs- als auch RiBausbreitungsvorgang isotherm.
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in dem Bulkmaterial finden wahrend des Belastungsvorganges, wie man z.B. in Abbil-
dung 19 erkennt, geringfugige plastische Prozesse statt; in 1. Naherung verhalt sich
das Bulkmaterial aber wegen der kleinen dusseren Kraft und der szhr niedrigen Tem-
peratur, die weit unterhalb der sekunddren Glasubergangstemperatur ist, im gesamten
RiBoffnungsgeschwindigkeitsbereich linear-elastisch.

Die kritische &dussere Kraft P., die wahrend der RiBausbreitung auf das Material ein-
wirkt, ist gréBer als im Falle der instabilen RiBausbreitung; das RiBspitzenmaterial
scheint wahrend des isothermen Belastungsvorganges genigend Zeit zu haben, sich
im Spannungsfeld optimal auszurichten. Das ausgerichtete RiBspitzenmaterial kann
eine groBere Kraft P. ertragen, als das teilausgerichtete RiBspitzenmaterial bei RiBoff-
nungsgeschwindigkeiten oberhalb 8 > 2%10°7 m/s.

Beim stabilen RiBwachstum befindet sich das System zu jedem Zeitpunkt im energe-
tischen Gleichgewicht: die vom Bulkmaterial zur Verfugung gestellie Energie wird
momentan von der wachsenden RiBspitze aufgebraucht. Es gilt:

Ge=R=G (4.1)

Die kritische Energiefreisetzungsrate G,¢ , die beim stabilen RiBwachstum immer gleich
der Bruchenergie R ist, wurde mit der direkten Methode, siehe “3.3) Experimentelle
MeBmethoden”, ermittelt.

Der kritische Spannungsintensitdtsfaktor K, wurde mit der maximalen Kraft und dem
Minimum der Korrekturfunktion /45/ ausgewertet.

Beim stabilen RiBwachstum kann der kritische Spannungsintensitdtsfaktor K, und die
kritische Energiefreisetzungsrate G, unabhidngig voneinander bestimmt werden. Bei
Giltigkeit der Methoden der LEBM ergibt sich im Falle der stabilen RiBausbreitung
eine Diskrepanz zwischen der kritischen Energiefreisetzungsrate G, und dem Kkriti-
schen Spannungsintensitiatsfaktor K. . Wie in der letzten Spalte der Tabelle 2 zu er-
kennen ist, ist die Gultigkeit der Gleichung K& = G,cE* nicht mehr gewahrleistet.

(Die Diskrepanz ware dann behoben, wenn man formal fir E den Modul von dem RiB-
spitzenmaterial {Craze) einsetzen wirde, der gréBenordnungsméBig etwa 5 mal gréBer
als vom Bulkmaterial ist.)
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5) Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde die kritische Energiefreisetzungsrate G, von dem teilkristallinen
Thermoplasten Polyethylen (HDPE) und den amorphen Thermoplasten Polycarbonat
(PC) und Polystyrol (PS) in Abhdngigkeit der RiBoffnungsgeschwindigkeit 5 bei den
Temperaturen 4.2 K und 77 K bestimmt.

In dem Experiment wurde sichergestelit, daB die Voraussetzungen fiir die Anwend-
barkeit der LEBM gut erfullt sind. In der hier vorgesteliten Arbeit zeigt sich, daB die
Thermodynamik des Materials und Crazing wesentlichen EinfluB auf das RiBausbrei-
tungsverhalten und die kritische Energiefreisetzungsrate G, hat, auch wenn die Vor-
aussetzungen der Anwendbarkeit der LEBM erfullt sind. Die Plastifizierungsprozesse
(Crazing, adiabatische Temperaturerhéhung) an der RiBspitze sind sowohl temperatur-
als auch zeitabhdngig und beeinflussen die kritische Energiefreisetzungsrate G, .

Das Zusammenspiel der freigesetzten elastischen Energie pro RiBfortschrittseinheits-
flache G, und der Bruchenergie R mit der RiBausbreitung bestimmen das RiBausbrei-
tungsverhalten. In der eigens fir diese Arbeit entwickelten Chevron-Probenform sollte
in einem riBoffnungsgesteuertem Experiment stabiles RiBwachstum stattfinden. Bei 4.2
K findet bei allen Polymeren in einem Chevron-Probenkérper instabiles RiBwachstum
mit anschlieBendem RiBstopp statt. Dieses RiBfortschrittverhalten wird in einem
Chevron-Probenkérper in einem riBoffnungsgesteuerten Experiment nicht erwartet. Der
Grund fur dieses RiBfortschrittsverhalten ist eine Anderung der Bruchenergie R mit
zunehmender RiBfortschrittsfiache in Abhangigkeit der RiBgeschwindigkeit a:

Zu Beginn des RiBfortschritts féllt die Bruchenergie R stark ab und der RiB wird insta-
bil. Die sehr kleine spezifische Warmekapazitat ¢,(T) von Polymeren bei tiefen Tempe-
raturen ruft eine adiabatische Temperaturerhdhung AT,s an der instabil laufenden RiB-
spitze hervor. Die adiabatische Temperaturerhéhung AT,s erwirkt eine verstédrkte Pla-
stifizierung, welche in der Chevron-Probenform bei 4.2 K einen RiBstopp erzwingt.
Wenn die adiabatische Temperaturerhdhung AT,; so hoch ist, daB ein sekundédres
Glasubergangsgebiet erreicht wird, wird die Bruchenergie R noch zusétzlich anstei-
gen. Wenn der RiB nach einem erneuten Belastungsvorgang aus dem thermisch indu-
zierten, teilorientierten Material isotherm in das jungfrduliche Material hineinlauft, falit
die Bruchenergie R ab, und der RiB wird instabil. Die adiabatische Temperaturerhé-
hung AT,, spiegelt sich auch in dem Wert der kritischen Energiefreisetzungsrate G,
wieder:

Der Wert der kritischen Energiefreisetzungsrate wird nicht nur durch die mechanischen
Eigenschaften, sondern auch durch die thermischen Eigenschaften des Bulkmaterials
bestimmt; die adiabatische Temperaturerhdhung bewirkt, daB das mechanische Mate-
rialverhalten bei hoheren Temperaturen als die Versuchstemperatur die kritische

Energiefreisetzungsrate G, vorgibt.
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Bei 4.2 K konnte selbst bei der kleinsten verfiigbaren RiBsffnungsgeschwindigkeit &
kein stabiles RiBwachstum beobachtet werden.

Bei 77 K kann die instabile RiBaushreitung mit anschlieBendem RiBstopp nur bei HDPE
beobachtet werden. In diesem Fall ist die adiabatische Temperaturerhéhung an der
instabil laufenden RiBspitze so hoch, daB das sekundidre Glasibergangsgebiet das
RiBausbreitungsverhalten und den Wert der kritischen Energiefreisetzungsrate G
mitbestimmt. Das RiBfortschrittverhalten hangt hier jedoch davon ab, wie lange man
nach einem materiaispezifischen AnriB die verbleibende Restkraft auf das RiBspitzen-
material einwirken 1&B8t. Wenn die verbleibende Restspannung ldnger als eine defi-
nierte Zeit einwirken kann, scheint ein isothermer Materialorientierungsvorgang wah-
rend dieser Wartezeit einen weiteren RiBstopp zu verhindern

Die starke Variation der kritischen Energiefreisetzungsrate mit der RiBo6ffnungsge-
schwindigkeit von PC bei 77 K weist darauf hin, daB die Eigenschaften des RiBspit-
zenmaterials maBgebend die kritische Energiefreisetzungsrate bestimmen. Hier kann
bei alien RiB&ffnungsgeschwindigkeiten instabiles RiBwachstum ohne RiBstopp beob-
achtet werden. Der RiB du’ :hlduft instabil den gesamten Probenkérper. Ein tempera-
tur-zeitabhangiger Orientierungsvorgang an der RiBspitze (Crazing) bestimmt die kriti-
sche RiBinitilerungskraft und damit die kritische Energiefreisetzungsrate, obwohl sich
das Bulkmaterial bis zum Punkt der RiBinitiierung linear-elastisch verhélt. Das Umge-
bungsmedium (flissiger Stickstoff) kénnte in diesem Zusammenhang einen Einflu auf
den Orientierungsvorgang ausiben. Wenn der RiB aus dem hochorientierten Craze-
Material in das jungfrauliche Material hineinlauft, fallt die Plastifizierungsenergie stark
ab, und der RiB3 wird instabil; es kann kein RiBstopp mehr innerhalb des Probenkérpers
stattfinden. Dieses RiBausbreitungsverhalten kann man auch in PS bei 77 K und groBen
RiBoffnungsgeschwindigkeiten beobachten.

Bei PS und HDPE konnte bei 77 K bei sehr kleinen RiBoffnungsgeschwindigkeiten
6 < 2%10~7 m/s stabiles RiBwachstum beobachtet werden. Die kritische Energiefreiset-
zungsrate ist bei diesen isothermen Bedingungen der RiBausbreitung kleiner als im
Falle der instabilen RiBausbreitung. Beim stabilen RiBwachstum konnte die die kriti-
sche Energiefreisetzungsrate G, und der kritische Spannungsintensitatsfaktor K un-
abhangig voneinander bestimmt werden. Es zeigt sich, dafl die gemessenen GréBen
Gic und K nicht mit dem Elastizitatsmodul des Bulkmaterials verkniipft werden kén-
nen: bei Polymeren bei kryogenen Temperaturen ist die Gleichung Kf = G,c.E* nicht

gultig.

Nur im Falle des stabilen RiBwachstums kann man die wahre kritische Energiefreiset-
zungsrate G, des Probenmaterials bei der Versuchstemperatur bestimmen. Im Falle
des instabilen RiBwachstums mit anschlieBendem RiBstopp wird durch die verstarkte
Plastifizierung, hervorgerufen durch die adiabatische Temperaturerhohung an der
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RiBspitze, eine zu groBe kritische Energiefreisetzungsrate G, bestimmt. Insbesondere
in amorphen Polymeren koénnen Orientierungsvorgdnge an der RiBspitze (Crazing)
eine kritische Energiefreisetzungsrate G, hervorrufen, die viel gréBer als die vom
jungfrdulichen Bulkmaterial ist. Nicht die mechanischen Eigenschaften des Bulk-Mate-
rials bei der Versuchstemperatur, sondern der physikalische Zustand des RiBspitzen-
materials bestimmt die Starke der Spannungsamplitude an der RiBspitze. Die resultie-
rende, gespeicherte Energiedichte, und damit auch die kritische Energiefreisetzungs-
rate G, , wird durch die elastischen Eigenschaften des Bulk-Materials spezifiziert.

Die Experimente bei 77 K wurden im flussigen Stickstoff durchgefiihrt, der sehr wahr-
scheinlich das RiBausbreitungsverhalten beeinfluBt. Insbesondere kénnte er die Phase
der RiBinitiierung und damit den Wert der kritischen Energiefreisetzungsrate (Enviro-
mental Stress Cracking) manipulieren. Es muB hier in weiteren Experimenten bei 77
K, aber Heliumatmospére geklart werden, bei welchen Materialien und unter welchen
Versuchsbedingungen der flissige Stickstoff einen EinfluB ausibt.

Die Plastifizierungs- und Orientierungsvorgédnge sind bisher nur bei Raumtemperatur
oder hoheren Temperaturen untersucht worden. Um das kryogene mechanische Ma-
terialverhalten besser verstehen zu kénnen, missen entsprechende Versuche auch
bei kryogenen Temperaturen durchgefihrt werden.
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