








Abbildung 6.6: Vergleich der Leckageraten in Abhangigkeit von der Temperatur wahrend der ersten
und zweiten Versuchsreihe. Parker FKM, 1. Versuchsreihe: leere Symbole, 2. Ver-
suchsreihe: gefiillte Symbole.

Fur alle drei Verpressgrade wurde ein qualitativ ahnliches Verhalten festgestellt. Zu
Beginn der ersten Versuchsreihe liegt die Leckagerate im Bereich von 10 Pa-m/s.
Bei der Absenkung der Temperatur bleibt das Niveau der Leckagerate Uber einen
weiten Temperaturbereich konstant. Ein starker Anstieg der Leckagerate wird bei
unterschiedlichen Temperaturen beobachtet. Die Lage dieses Anstiegs wird mit stei-
gendem Verpressgrad zu tieferen Temperaturen verschoben.

Wahrend der zweiten Versuchsreihe werden drei unterschiedliche Bereiche beo-
bachtet. Im ersten Bereich erfolgt bei allen Verpressgraden ein langsames
kontinuierliches Abfallen der Leckagerate mit steigender Temperatur bis etwa -25 °C.
Im zweiten Bereich, zwischen -25 °C und -18 °C, fallen die Leckageraten starker ab
und im dritten Bereich ab -18 °C wird fir alle Verpressgrade das niedrige Ausgangs-
niveau in der GréRenordnung von 10 Pa-m®s wieder erreicht.

Die Temperaturen des Leckageratenanstiegs in der ersten Reihe und die Temperatu-
ren, bei der in der zweiten Versuchsreihe wieder die normale Leckagerate erreicht
wurde, sind in Tabelle 6.1 zusammengestellt.
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Tabelle 6.1: Charakteristische Temperaturen in Abhangigkeit vom Verpressgrad. Parker FKM

Verpressgrad | Anstieg der Leckagerate Wiedererreichen der niedrigen
in der 1. Versuchsreihe | Leckagerate in der 2. Versuchsrei-
in °C he
in °C
13 % -29 -18
25% -33 -19
38 % -53 -18

Die Gegenlberstellung zeigt, dass die Temperatur, bei der ein Anstieg der
Leckagerate auftritt, stark vom Verpressgrad der Dichtung abhangt. Die Temperatur,
bei der die Leckagerate in der zweiten Versuchsreihe wieder auf den Ausgangswert
absinkt, zeigt diese Abhangigkeit nicht. Hier erreicht die Leckagerate bei etwa -18 °C
fur alle Verpressgrade wieder das Ausgangsniveau.

6.1.3. Untersuchungen an EPDM
Die Untersuchung der Leckagerate wurde auch an EPDM-Dichtungen durchgefiihrt.
Da bei diesen Materialien der Versagensbereich bei deutlich tieferen Temperaturen
liegt, konnte hierbei nur ein Verpressgrad von 13 % untersucht werden, da bei héhe-
ren Verpressgraden der Temperaturbereich des zur Verfligung stehenden
Tieftemperaturschranks von bis zu -70 °C nicht ausgereicht hat, um eine Leckage zu
erzeugen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 6.7 zusammengefasst.
Die Leckageraten ergeben fur beide EPDM-Materialien in der ersten Versuchsreihe
ein vergleichbares Verhalten wie beim Parker FKM. Wahrend der Abkihlung (erste
Versuchsreihe) bleibt die Leckagerate Uber einen weiten Temperaturbereich konstant
und steigt bei Erreichen einer bestimmten Temperatur stark an. Beim Parker EPDM
2 geschieht dies bei etwas héheren Temperaturen als beim Parker EPDM 1. Wah-
rend des Erwarmens (zweite Versuchsreihe) schlieft sich der Leckagepfad wieder
und es wird bei einer deutlich hoher liegenden Temperatur wieder die urspriingliche
Leckagerate gemessen. Die Temperatur, bei der dies auftritt, entspricht etwa dem
Maximum in der Verlustmodulkurve der DMA bei 1 Hz. Die Ausgangsleckagerate
wird erst bei deutlich héheren Temperaturen als dem Maximum der Verlustmodulkur-
ve wieder erreicht. Das Material kann den gebildeten Leckagepfad also schlechter
wieder schlieRen bzw. muss weiter erwarmt werden, um auch kleine Lecks schlielen
zu kénnen.
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Abbildung 6.7: Vergleich der Leckageraten in Abhangigkeit von der Temperatur wahrend der ersten
und zweiten Versuchsreihe. Parker EPDM 1 und 2, 1. Versuchsreihe: leere Symbole,

2. Versuchsreihe: gefiillte Symbole; Verpressgrad 13 %.

An dem Parker EPDM 1 wurde auch der Permeationskoeffizient bestimmt (vgl. Ab-
schnitt 4.3.). Es wurde ein Wert von 1,8:10™" m?/(Pa's) ermittelt. Eine (iberschlagige
Berechnung nach Gleichung (4-17) wurde durchgefiihrt, wobei die Flache sich aus
dem Produkt des Umfangs des O-Rings und der Hohe ergibt. Daraus ergibt sich fur
die untersuchten O-Ringe eine allein durch Permeation hervorgerufene Gasleckage
von etwa 2:107Pa-m?s. Dieser Wert ist zwar deutlich niedriger als die im Bauteilver-
such bestimmten Leckageraten bei Raumtemperatur. Unter Bericksichtigung der
Tatsache, dass beim Bauteilversuch nicht nur durch den zu prifenden O-Ring Gas
permiiert, sondern auch durch die anderen Elastomerdichtungen im Versuchsaufbau,
ist dieser Wert als gut zu bezeichnen.

6.2.Diskussion der Bauteilversuche
Um das beobachtete Dichtungsverhalten zu erklaren, mussen die Veranderungen
der Materialeigenschaften der Dichtung wahrend der Abkiihlung und der nachfolgen-
den Temperaturerh6hung betrachtet werden. Dabei sind einerseits der wahrend der
ersten Versuchsreihe (AbklUhlung) ersichtliche Einfluss des Verpressgrads und ande-
rerseits der Unterschied zwischen der Bildung eines Spalts (und dem dadurch
verursachten Auftreten einer Undichtigkeit) und dem SchlieRen dieses Spalts bei
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Temperaturerhdhung (zweite Versuchsreihe) zu erlautern. Dafiir soll die im Uberblick
in Abbildung 6.8 angegebene Modellvorstellung herangezogen werden, bei der die
Temperatur stufenweise verringert wird und das Materialverhalten der Dichtung und
dem umgebendem Einbauraum betrachtet wird. Hierbei werden keine zusatzlichen
von auRen auf das Dichtsystem wirkenden Krafte angenommen; es wird also eine
rein statisch beanspruchte Dichtung betrachtet.

Ts T, T,

JEDI VEDD €D [1E€D ]

Speichermodul

Temperatur

Abbildung 6.8: Schematische Darstellung des Verhaltens des Dichtsystems in Abhangigkeit von der
Temperatur. Die thermischen Ausdehnungskoeffizienten sind als Doppelpfeile darge-
stellt, deren Dicke ihren relativen Wert angibt.

Zur Beschreibung werden fiinf Temperaturen verwendet, die wie folgt definiert sind:
Ty Temperatur oberhalb der Glas-Gummi-Ubergangs

Ts Temperatur im Bereich der Offset-Temperatur der DMA-Messung

T3 Wendepunkt der Speichermodulkurve der DMA-Messung

Ts Temperatur im Bereich der Onset-Temperatur der DMA-Messung

Ts Temperatur unterhalb der Glas-Gummi-Ubergangs

Im ersten Schritt von T zu T, wird die Temperatur schnell von Raumtemperatur auf
eine Temperatur oberhalb des Glas-Gummi-Ubergangsbereichs abgesenkt. Die Fol-
ge ist, dass sich die Abmessungen der Dichtung und des Einbauraumes aufgrund
des thermischen Ausdehnungsverhaltens — genauer des thermischen Schrump-
fens - verringern. Der thermische Ausdehnungskoeffizient von Elastomeren ist
allerdings sehr viel groRer als der von Metallen, die beispielsweise den Einbauraum
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bilden, der hier durch die Abstandshalter bestimmt wird. Der thermische Ausdeh-
nungskoeffizient von Elastomeren liegt im gummielastischen Bereich typischerweise
im Bereich von 10 K™ (vergleiche Tabelle 5.3), wohingegen Metalle typischerweise
thermische Ausdehnungskoeffizienten von 10 bis 10° K™ aufweisen. Dies fiihrt da-
zu, dass sich der Schnurdurchmesser der Dichtung starker verringert als die Hohe
der Dichtungsnut. Es wirde sich also ein Spalt zwischen Dichtung und Flansch und
damit eine Undichtigkeit ergeben, wenn nicht zeitgleich der Elastomerwerkstoff, der
ja wahrend des Einbaus verpresst wurde, eine ausreichend hohe elastische Rick-
stellung zeigen wirde. Dadurch wird ein Teil der im Werkstoff gespeicherten
Deformationsenergie in kinetische Energie umgewandelt und der tatsachliche
Verpressgrad der Dichtung reduziert.

Da die Abkuhlgeschwindigkeit bei einem realen Dichtungssystem begrenzt ist und
die elastische Rickstellung des Elastomers bei Temperaturen deutlich oberhalb des
Glas-Gummi-Ubergangsbereiches ausreichend schnell erfolgt, kommt es nicht zu der
Bildung eines Leckagepfades. Dies zeigen auch die Ergebnisse des DVRpua (vgl.
Abschnitt 5.4.).

Im zweiten Schritt wird das System von T, weiter zu T3 abgekuhlt. Die Dichtung und
die Abstandshalter schrumpfen aufgrund des thermischen Ausdehnungsverhaltens
weiter. Der thermische Ausdehnungskoeffizient des Elastomers verringert sich auf-
grund des Glas-Gummi-Ubergangs zwar, ist aber weiterhin groRer als der von
Metallen, so dass die Dichtung wiederum im Verhaltnis zum Abstandshalter starker
schrumpft. Die Abnahme des thermischen Ausdehnungskoeffizienten ist in Abbildung
6.8 durch die Verringerung der Dicke des Doppelpfeils in der Dichtung, im Vergleich
zu Tqund T,, dargestellt.

Das Elastomer kann sich bei dieser Temperatur nur noch deutlich langsamer und in
der Hoéhe eingeschrankt zurickstellen. Die dabei maximal mdgliche Rickstellung
betragt nur einen Bruchteil der urspriinglich aufgebrachten Deformation, wie die Er-
gebnisse des DVR deutlich zeigen. In Abhangigkeit von der AbklUhlgeschwindigkeit
kann es somit zur Bildung eines Spalts kommen, der von der Dichtung erst verzdgert
durch Retardation wieder geschlossen werden kann.

Im dritten Schritt wird die Temperatur von T3 weiter zu T4 verringert. Bei dieser Tem-
peratur ist das Material (fast) vollstandig glasartig erstarrt und in seiner Form derart
fixiert, dass es sich rein energieelastisch verhalt. Mit sinkender Temperatur werden
zunehmend Bewegungsmoden unmdoglich bzw. sehr langsam. Die Zeitskalen, auf
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denen Retardation stattfindet, tendieren gegen unendlich. Das vollstandig eingefro-
rene Material ist allerdings noch immer durch die urspringlich aufgebrachte
Deformationskraft, reduziert um den Anteil der aufgrund des thermischen Ausdeh-
nungsverhaltens verringert wurde, verpresst. Ein Teil der urspriinglich
aufgewendeten Kraft ist weiterhin wirksam. Diese Verpressung fiihrt auch bei diesem,
sich nun rein energieelastisch verhaltenden Kdrper dazu, dass er elastisch deformiert
ist. Die Kompression ist allerdings aufgrund des im Glasbereich sehr hohen Elastizi-
tatsmoduls des Materials klein. Diese verbleibende Kompression kann als Ursache
verstanden werden, warum der Anstieg der Leckagerate erst bei sehr viel tieferen
Temperaturen als T4 beobachtet wird.

Im vierten Schritt wird die Temperatur nun kontinuierlich von T4 noch weiter zu Ts
verringert. Dabei kontrahiert die Dichtung auch weiterhin starker als die Abstandshal-
ter. Die Verringerung der Dichtungshdhe kann aber zunachst noch durch die
elastische Entlastung der Dichtung ausgeglichen werden, ohne dass es zu einer
Leckbildung kommt. Erst wenn keine energieelastische Dehnung mehr vorliegt
kommt es aufgrund des thermischen Schrumpf zur Bildung eines Spalts, der als
Leckagepfad wirkt, welcher von dieser kritischen Temperatur an zunehmend wéachst.
Der Spalt ist in Abbildung 6.8 aus Grinden der Anschaulichkeit deutlich Gbertrieben
dargestellt.

Zur Uberpriifung der diskutierten Modellvorstellung sollen die dafiir relevanten Ein-
flussfaktoren nun untersucht werden:
Der Anteil, um den das verglaste Material deformiert ist, kann durch eine Betrachtung
des Verhaltnisses des Elastizitdtsmoduls im gummiartigen und im glasartigen Zu-
stand (Igias-cummi) @bgeschatzt werden:

_ E'(T1as

IGlastumm[ - E.,(Ti (6'1 )
Gi

anmi)

wobei E’(Tgs) den Speichermodul im glasartigen und E’(Teummi) den Speichermodul
im gummiartigen Temperaturbereich angibt. Diese Herangehensweise hat den Vor-
teil, dass die tatsachliche Verpresskraft, die bei vielen Anwendungen nicht
hinreichend bekannt ist, nicht bendétigt wird.

Fur Teummi wird hier die Temperatur vorgeschlagen, bei der die urspringliche
Verpressung durchgefihrt wurde, in diesem Falle die Raumtemperatur. Fir Tgjas wird
eine Temperatur unterhalb des E’-Onset-Werts verwendet. Sperling [4] nennt einen
typischen Faktor von etwa 1000, um welchen sich die Moduli unterscheiden. Bei ge-
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flllten Elastomeren ist dieser Wert jedoch aufgrund der primar im gummiartigen Be-
reich wirksamen Verstarkung kleiner und liegt bei den hier untersuchten Materialien
im Bereich von 100.

Der Anteil (gqef), um den die verglaste Dichtung elastisch deformiert ware, wenn kein
Kraftabbau auftreten wiirde, ist umgekehrt proportional zur Anderung des Moduls
und lasst sich anhand folgender Gleichung unter Verwendung des Verpressgrads
(Vg) abschatzen:

Ve

0,
ay = 00 (6-2)

Gummi-Glas
Weiterhin muss bericksichtigt werden, dass die Verpresskraft mit sinkender Tempe-
ratur abnimmt, was durch den thermischen Schrumpf hervorgerufen wird. Diese
Abnahme der Verpresskraft sollte vom aufgebrachten Verpressgrad abhangig sein,
da der Modul eines Elastomers progressiv vom Verpressgrad abhangt. Eine starker
verpresste Dichtung kann die Kraft bei gleichem Schrumpf starker abbauen, da die
Steifigkeit des Materials Uberproportional abnimmt. Die Verringerung der Kraft durch
den thermischen Schrumpf und das Relaxationsverhalten des Elastomers kann
durch einen prozentualen Abschlag (AF+) berticksichtigt werden. Damit ergibt sich
die reduzierte elastische Deformation (gdef req) ZU:

Vg

0,
__100% -AF, (6-3)

gdef Jred

Gummi-Glas

Diese eingepragte elastische Deformation muss zur Entstehung eines Spaltes durch
eine Unterkiihlung abgebaut werden. Wirksam ist dabei nur die Differenz der thermi-
schen Ausdehnungskoeffizienten (Aa) der Dichtung (apichung) Und des Nutmaterials
(oumetan) bzw. im Falle des Versuchflansches der Schrauben bzw. Abstandshalter. Es
gilt:
A= g ~ Eteran (6-4)
Die notwendige minimale Unterkihlung (AT) zum Erreichen einer kraftfreien Dichtung
ergibt sich zu:
AT = Eded (6-5)

Aa
Ab Erreichen dieses Temperaturunterschieds wird die Dichtung im Prinzip kraftfrei.
Um dieses Modell auf die untersuchten Materialien anwenden zu kbnnen, muss der
anzuwendende prozentuale Abschlagswert noch betrachtet werden. Dafir sollen die
Untersuchungen von Peters et al. [121] dienen, bei denen die Abhangigkeit der
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Verpresskraft von der Temperatur an einem FKM-Dichtungswerkstoff in einer Uni-
versalprifmaschine untersucht wurde. Diese Ergebnisse zeigen, dass die Kraft linear
um etwa 40 % - unabhangig vom aufgebrachten Verpressgrad - durch die Abkihlung
von Raumtemperatur bis zur Glasiibergangstemperatur abnimmt. Bei tieferen Tem-
peraturen nimmt die gemessene Verpresskraft starker ab, was mit einer weiteren
Verringerung der Verpresskraft um zusétzliche 50 % beriicksichtigt wird. Von der
Ausgangskraft verbleiben somit 10 %, die in Form energieelastischer Deformation
gespeichert sind. Daraus ergibt sich ein Wert von 0,1 fir AF.

Die fur eine Berechnung der notwendigen Unterkihlung beim Parker FKM notwendi-
gen Parameter sind in Tabelle 6.2 zusammengestellt.

Tabelle 6.2: Parameter zur Berechnung der notwendigen Unterkiihlung zum Erreichen einer kraftfrei-

en Dichtung am Beispiel des Parker FKM.

Parameter Wert

Modul im glasartigen Zustand:

E’(-23 °C) 1842 MPa
Modul im gummiartigen Zustand:
E’(20 °C) 18 MPa
lgias-cummi berechnet nach Gleichung 102

(6-1)
Warmeausdehnungskoeffizient der
Dichtung im glasartigen Zustand

QOlDichtung 4,5-10-5 K*

Warmeausdehnungskoeffizient der
metallischen Komponenten

(austenitischer, hochlegierter Stahl) 16510-5 K!
[122] ’
OlMetall

Ao berechnet nach Gleichung (6-4) 2,8510-5 K™

Fir eine Dichtung aus dem Parker FKM mit einem Verpressgrad von 25 % ergibt
sich nach dieser Berechnung unter Verwendung von Gleichung (6-5) die notwendige
Unterkdhlung zum Erreichen einer kraftfreien Dichtung zu 8,6 K. Dieser Wert zeigt
gut, warum das Auftreten einer deutlich angestiegenen Leckagerate beim Abkuhlen
(in der ersten Versuchsreihe) erst bei sehr niedrigen Temperaturen - deutlich unter-
halb der mit verschiedenen Methoden bestimmten Glasubergangstemperaturen -
auftritt (vgl. Abbildung 6.2 und Tabelle 5.1 — 5.2). Die entsprechenden Werte fur
Verpressgrade von 13 % bzw. 38 % ergeben sich zu 4,5 K bzw. 13,1 K.
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In Tabelle 6.3 sind die gemessenen Temperaturen, bei der die Dichtung in der ersten
Versuchsreihe undicht wurde und die um die notwendige Unterkihlung korrigierten
Werte dargestellt.

Tabelle 6.3: Anpassung der charakteristischen Temperaturen des Anstiegs der Leckagerate um die
notwendige Unterkihlung. Parker FKM

Verpressgrad Anstieg der Leckagerate korrigiert um notwendige
in der 1. Versuchsreihe Unterkiihlung
in °C in °C
13 % -29 -25
25 % -33 -24
38 % -53 -40

Die Werte flr einen Verpressgrad von 13 % bzw. 25 % sind nach der Korrektur um
die notwendige Unterkiihlung nahezu gleich. Bei 38 % liegt die Temperatur auch
nach der Korrektur noch deutlich tiefer.

Das beschriebene Modell ist geeignet, die Verpressgrad-Abhangigkeit der Tempera-
tur, bei der eine deutlich erhéhte Leckagerate im Laufe der ersten Versuchsreihe
auftritt, zu erklaren. Eine vollstandige Ubereinstimmung mit den in den Versuchen
gefundenen Temperaturen ist allein mit diesem Effekt jedoch nicht zu erreichen. Es
muss zusatzlich berlicksichtigt werden, dass die auftretende Leckagerate stark von
der Geometrie des Leckagepfades abhangt. Erst ab einer kritischen Grofe des
Leckagepfades kann es zu hohen Leckageraten kommen. Die HOhe des fur den
Leckagepfad verantwortlichen Spaltes beginnt ab der Temperatur, bei der die Dich-
tung kraftfrei wird, mit sinkender Temperatur linear anzusteigen. Durch die
unterschiedlichen Ausgangshéhen (aufgrund der verschiedenen Verpressgrade) der
Dichtung nimmt die Hohe des Spaltes bei niedrigeren Verpressgraden starker zu als
bei héheren. Dies ist ein Grund dafiir, warum niedrigere Verpressgrade hohere
Leckageraten aufweisen.

Die Leckagerate kann im Bereich viskoser, laminarer Strémung mit der Hagen-
Poiseuille-Formel fir rechteckige Stromungskanale zwischen parallelen Platten be-
schriecben werden [123]. Da die Untersuchungen im Bereich des Grob- bis
Feinvakuums durchgefiihrt wurden, ist diese Annahme akzeptabel. Eine detaillierte
Betrachtung der Stromungsverhaltnisse hinsichtlich einer Aufteilung in einen Bereich
der Molekular- bzw. Knudsenstrémung fuhrt zu keinen zusatzlichen Erkenntnissen.
Dabei wird in diesem Fall die Breite (b) des Stromungskanals als der mittlere Umfang
der Dichtung verwendet und als von der Temperatur unabhangig betrachtet:
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b=z-(D+d) (6-6)
Die Leckagerate ergibt sich nach [123] zu:

1 i’b
=——A 6-7
0 2 1 p (6-7)
mit:
n dynamische Viskositdt des verwendeten Gases, fur Luft bei 0°C und

1013 hPa gilt 18,19-10%kg-m™-s™" [43]
I Lange des Leckagepfades
Wie aus Gleichung (6-7) ersichtlich ist, hat die Lange des Leckagepfades ebenso
einen Einfluss auf die Leckagerate. Bei langen Leckagepfaden ftritt eine kleinere
Leckagerate auf als bei kurzen. Die Lange des Leckagepfades ist bei einer Dichtung
bedingt durch die Spurbreite der Beriihrung zwischen der verpressten Dichtung und
dem Flansch. Die Spurbreite und somit die Lange des Leckagepfades bei der Bil-
dung eines Spaltes steigt mit zunehmendem Verpressgrad an. In Abbildung 6.9 ist
der gebildete Leckagepfad flir verschiedene Verpressgrade schematisch dargestellt.
Die Unterschiede der Leckagepfadlange flihren wiederum dazu, dass die
Leckagerate bei hdheren Verpressgraden niedrigere Werte annimmt. Die Versuche
mit dem selbst hergestellten Rechteckring, der aufgrund seiner quadratischen
Querschnittsflache einen relativ langen Leckagepfad aufweist, bestatigen diese Er-
kenntnis dadurch, dass die gemessenen Leckageraten waren verhaltnismaRig klein
waren.

niedriger Verpressgrad mittlerer Verpressgrad hoher Verpressgrad

1€ | €I | Taw

e

Abbildung 6.9: Schematische Darstellung des gebildeten Leckagepfads fiir verschiedene

Verpressgrade
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Durch die beschriebenen Zusammenhange sind die festgestellten Unterschiede der
Leckageraten der unterschiedlichen Verpressgrade wahrend der ersten Versuchs-
reihe erklarbar. Der kubische Zusammenhang der Leckagerate mit der Temperatur
und somit mit der Spalthéhe (h) ist in Abbildung 6.10 derart dargestellt, dass Q" in
Abhangigkeit von der Temperatur gezeigt wird. Dieser Wert sollte einen linearen Ver-
lauf Uber der Temperatur aufweisen. Zur Betrachtung wurden die Daten der zweiten
Versuchsreihe, bei Temperaturerhohung, verwendet, da hier ein ahnlicher Aus-
gangszustand fiir alle Verpressgrade vorliegt und mit steigender Temperatur das
Schlielen des Leckagepfades beobachtet werden kann.
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Abbildung 6.10: Darstellung der dritten Wurzel der Leckagerate der 2. Versuchsreihe des Parker FKM
mit Hilfsgeraden.

Die Werte zeigen - wie erwartet - im Bereich tiefer Temperaturen eine lineare Ab-
hangigkeit von der Temperatur.

Mit den diskutierten Punkten Iasst sich also der Einfluss des Verpressgrads auf die
Hohe der Leckagerate und in einem gewissen Rahmen auch auf die Lage der
Versagenstemperatur erklaren. Trotzdem liegt die Temperatur, bei der ein Leck auf-
tritt, deutlich tiefer als aufgrund der Ergebnisse der thermischen Analyse erwartet
werden wirde. Die Abhangigkeit der Glastibergangstemperatur von der Belastungs-
frequenz wurde bisher zwar in Abschnitt 5.1. und 5.4.2. erlautert und zur Bildung
einer Masterkurve verwendet. In die Uberlegungen zur Erklarung der Bauteilversu-
che wurde diese Eigenschaft aber bisher nicht mit einbezogen. Dies soll im
Folgenden erganzt werden.
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Bei der Auswertung von Messungen der thermischen Analyse, beispielsweise der
DMA, werden definierte Temperaturen ermittelt, bei denen das Material bei der an-
gewendeten Messfrequenz den Glas-Gummi-Ubergang zeigt. Wird das Material mit
einer anderen Frequenz belastet, so verschiebt sich diese Temperatur aufgrund des
Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips (vgl. Abbildung 4.2), das im Idealfall durch
die WLF-Gleichung beschrieben werden kann. Bei den Bauteilversuchen wird das
Material aber rein statisch belastet. Nach der Verpressung der Dichtung wird keine
externe Kraft auf die Dichtung ausgeiibt und nur die Temperatur stufenweise variiert.
Das System wird also mit einer relativ kleinen Frequenz belastet, was dazu flhrt,
dass sich die Glasubergangstemperatur zu deutlich tieferen Werten verschiebt. In
Abbildung 6.11 sind die Ergebnisse der ersten Reihe der Bauteilversuche dem Spei-
chermodul aus der DMA-Messung gegenibergestellt. Ebenso sind anhand der in
Abbildung 5.3 dargestellten Masterkurve verschobene DMA-Kurven gezeigt, die ent-
sprechend einer Messfrequenz von 1/60 bzw. 1/1800 Hz verschoben wurden. Diese
Messfrequenzen entsprechen einer Schwingungsdauer von 1 bzw. 30 min und sind
dadurch besser geeignet, den statischen Belastungszustand der Dichtung zu charak-

terisieren.
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Abbildung 6.11: Ergebnisse der Bauteilversuche (Verpressgrad: 25 %) und der Verlauf des Spei-
chermoduls der DMA-Messung. Die Speichermodulkurve wurde anhand der aus der
erzeugten Masterkurve gewonnenen Parameter zu Messfrequenzen von 1/60 Hz
bzw. 1/1800 Hz verschoben.
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Das Verhalten wahrend der zweiten Versuchsreihe ist zwar teilweise durch die ther-
mische Ausdehnung des Materials begriindet. Die Leckagerate erreicht aber erst bei
weit héheren Temperaturen wieder die niedrigen Ausgangswerte. Dies ist dadurch zu
erklaren, dass flr eine niedrige Leckagerate wieder ein inniger Materialkontakt zwi-
schen dem Dichtungsmaterial und dem Flansch geschaffen werden muss. Das
Dichtungsmaterial muss die Oberflachenstruktur des Flansches annehmen und mik-
roskopische Unebenheiten im Rauheitsprofil des Flansches ausfiillen kénnen. Da
das Material daflr jedoch lokal deformiert werden muss, ist eine héhere Temperatur
noétig, bei der das Material einerseits weniger steif ist und andererseits héhere De-
formationsgrade méglich sind. Dies ist im Bereich des Glas-Gummi-Ubergangs
gegeben. Wie in Abbildung 6.6 zu sehen ist, andert sich die Abnahme der
Leckagerate nahezu unabhangig vom urspriinglichen Verpressgrad bei etwa -25 °C.
Der Materialkontakt zwischen der Dichtung und beiden Flanschteilen ist zumindest
an den Spitzen des Oberflachenprofils wieder hergestellt. Zur weiteren Verringerung
der Leckagerate muss im Folgenden das Oberflachenprofil der Flanschteile von dem
Dichtungsmaterial ausgeflillt werden. Dies wird mit steigender Temperatur ermdglicht.
Wiederum unabhangig vom Verpressgrad erreicht die Leckagerate bei etwa -18 °C
wieder denjenigen Wertebereich, der auch bei Raumtemperatur gemessen wurde. Im
Hinblick auf die Speichermodulkurve, die zu niedrigen Frequenzen verschoben wur-
de (vgl. Abbildung 6.11), liegt diese Temperatur etwa im Hochtemperaturbereich des
Glas-Gummi-Ubergangs. Die in Tabelle 6.3 dargestellten Werte der um die notwen-
dige Unterkihlung zur Erreichen der Kraftfreiheit korrigierten Versagenstemperaturen
zeigen, dass diese nach der Korrektur fur einen Verpressgrad von 13 % bzw. 25 %
auf die gleiche Temperatur von -25 °C fallen. Diese liegt im Vergleich zu der Position
des Glas-Gummi-Ubergangs bei deutlich tieferen Temperaturen (vgl. Tabelle 5.1 und
5.2). Wenn nun die Zeit-Temperatur-Superposition mit berticksichtigt werden soll,
mussen die aus der DMA-Messung bei 1 Hz bestimmten Glastibergangstemperatu-
ren ebenfalls wie die Speichermodulkurven in Abbildung 6.11 zu einer Frequenz im
mHz-Bereich verschoben werden. Beispielsweise bei einer Frequenz von 1/1800 Hz,
was einer Verschiebung um etwa -10K entspricht, stimmt die Kkorrigierte
Versagenstemperatur sehr gut mit der so verschobenen Glasiibergangstemperatur,
welche durch den Wendepunkt der Speichermodulkurve bzw. dem Peak des Ver-
lustmoduls definiert ist, Gberein. Bei den DSC-Daten muss berticksichtig werden,
dass diese Werte nicht einer Messfrequenz von 1 Hz sondern nach Angaben von
Donth einer Messfrequenz von 0,01 Hz entsprechen [70]. Dementsprechend missen
die Werte der DSC-Messung auch nur um einen kleineren Wert (etwa 5 K) verscho-
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ben werden. Dann ergibt sich eine gute Ubereinstimmung des Onset-Werts der DSC
Kurve mit einer Heizrate von 10 K/min mit der Versagenstemperatur. Die genannten
Glasubergangstemperaturen die mit der DSC und der DMA ermittelt wurden und die
auf eine Frequenz von 1/1800 Hz verschobenen Werte sind in Tabelle 6.4 zusam-
mengefasst.

Tabelle 6.4: Verschiebung der Glasiibergangstemperaturen zu einer Frequenz von 1/1800 Hz

Definition der Glasuber- ermittelter Wert verschobener Wert
gangstemperatur in °C in °C
DSC-Onset -21 -26
(Heizrate 10 K/min)
Wendepunkt des
Speichermodul -17 -27

(1 Hz, Heizrate 1 K/min)
Maximum des
Verlustmodul -16 -26

(1 Hz, Heizrate 1 K/min)

Ein Vergleich des Verhaltens der Leckage mit den Ergebnissen des Druckverfor-
mungsrests zeigt, dass der starke Anstieg der Leckagerate wahrend der ersten
Versuchsreihe (stufenweise Abkihlung) deutlich unterhalb der Temperatur auftritt, ab
der ein Druckverformungsrest von 100 % gemessen wird. Die oben dargelegte Erkla-
rung der notwendigen Unterklhlung fiir das Erreichen der Kraftfreiheit der Dichtung
trifft hier ebenso zu. Bei einer Temperatur von -18 °C, bei der in der zweiten Ver-
suchsreihe (stufenweise Erwarmung) die urspriingliche Leckagerate wieder erreicht
wird, weist das Parker FKM einen DVR-Wert nach 10 s von 98 % und nach 60 min
von 67 % auf (vgl. Abbildung 5.25). Es kann also geschlussfolgert werden, dass zum
vollstandigen Schliefen des Leckagepfades bei einer langen Zeit ein DVR-Wert
deutlich unterhalb von 70 % notwendig ist. Soll das Dichtsystem innerhalb kuirzerer
Zeit wieder schlieen, so ist eine hohere Temperatur dafiir erforderlich. Die Be-
schreibung mit den mechanischen Ersatzmodellen zeigt in diesem
Temperaturbereich (um -20 °C) einen Anstieg in den Retardationsstarken A (vgl.
Abbildung 5.34 und 5.36), die kurzen Retardationszeiten zugeordnet sind. Es ist also
der Temperaturbereich, in dem von tiefen Temperaturen aus betrachtet schnelle
Rickstellungen, wenn auch nur tiber sehr begrenzte Wege, moglich werden.

Die Ergebnisse der EPDM-Materialien zeigen prinzipiell das gleiche Verhalten wie
das Parker FKM, jedoch liegt die Temperatur, bei der wahrend der ersten Versuchs-
reihe die Leckagerate ansteigt, nicht so deutlich unterhalb der gemessenen
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Glasiibergangstemperaturen. Dies kann durch den fir dieses Material deutlich gré-
Beren thermischen Ausdehnungskoeffizienten unterhalb des Glas-Gummi-

Ubergangs erklart werden, wodurch die notwendige Unterkiihlung wesentlich gerin-
ger wird.
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7. Zusammenfassung und Ausblick

Der Einsatz von Dichtungen im Allgemeinen und von Elastomerdichtungen im Be-
sonderen ermoglicht in vielen Bereichen einen sicheren Einsatz von Maschinen und
Anlagen. Ebenso verhindern Dichtungen eine Umweltbelastung mit gefahrlichen oder
giftigen Stoffen. Trotz dieser zentralen Bedeutung von Elastomerdichtungen als Bau-
teil oder Maschinenelement war die untere Temperaturgrenze, bis zu der eine
Dichtung eingesetzt werden kann, nicht tiefgehend verstanden.

Es ist bekannt, dass Elastomere bzw. amorphe Polymere allgemein in einem jeweils
spezifischen Temperaturbereich einen Glas-Gummi-Ubergang aufweisen. Dabei ver-
andern sich die Materialeigenschaften sehr markant. So sind die typischen
Elastomereigenschaften wie die hohe elastische Dehnbarkeit und das gute Erho-
lungsvermogen nur oberhalb dieses Bereichs vollstandig ausgepragt und nehmen
wahrend einer Abkiihlung im Zuge des Glas-Gummi-Ubergangs zunehmend ab. Bis
zu welcher Temperatur ein Elastomer als Dichtung funktionsfahig bleibt, kann daher
nicht abstrakt beantwortet werden. Dies kann nur anhand von spezifischen Anforde-
rungen an die maximal zu tolerierende Leckagerate und die auftretenden
Belastungsgeschwindigkeiten geschehen.

Motiv der vorgelegten Arbeit war ein Arbeitsgebiet der Abteilung 3 ,Gefahrgutum-
schlieBungen® der Bundesanstalt fur Materialforschung und —priifung, welches sich
mit der Sicherheit von Transport- und Lagerbehaltern fir radioaktive Stoffe beschaf-
tigt. In dieser Abteilung werden die mechanische und thermische Auslegung von
entsprechenden Gefahrgutbehaltern begutachtet. Die Grundlage fiir diese Begutach-
tung bilden internationale und nationale Gesetze, Verordnungen und Richtlinien, in
denen die spezifischen Anforderungen definiert werden, wobei die Einhaltung dieser
Anforderungen nach dem Stand von Wissenschaft und Technik zu prifen ist.

Eine solche Anforderung an Transportbehalter fir radioaktive Stoffe sieht eine untere
Temperatureinsatzgrenze von -40 °C vor. Diese Forderung war eine entscheidende
Motivation fur die Durchflhrung der vorliegenden Arbeit zum Verstédndnis des Tief-
temperaturverhaltens von Elastomerdichtungen, da solche Materialien in den
genannten Transport- aber auch Lagerbehaltern zum Einsatz kommen. Allerdings
wurde nicht das Ziel verfolgt, die Einsetzbarkeit einer Dichtung bei einer bestimmten
Temperatur nachzuweisen, sondern das Materialverhalten in Abhangigkeit von der
Temperatur zu verstehen und daraus dann abzuleiten, bis zu welcher Temperatur
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eine Dichtung bei den jeweiligen Einsatzbedingungen ihre Funktion noch sicher er-
fallt.

Ausgehend von der seit langem aus der Literatur bekannten Aussage, dass eine
Dichtung auch unterhalb der ,Glastibergangstemperatur® funktionsfahig sei, wurde
die Problematik des Glas-Gummi-Ubergangs eingehend betrachtet. Anhand eigener
Messungen unter Verwendung unterschiedlichster Untersuchungsmethoden und
Auswerteprozeduren wurde eine Vielzahl verschiedener Glastbergangstemperaturen
bestimmt, um diese mit dem Materialverhalten korrelieren zu kénnen.

Als ein Ergebnis der vorliegenden Arbeit ist die Durchfihrung einer DMA-Messung
zur Verbesserung der Vorauswahl zwischen mehreren Dichtungsmaterialien in die
Praxis eingefuhrt worden.

Fir viele Materialuntersuchungen werden Elastomere in Form so genannter Priifplat-
ten verwendet. Da aber die Herstellungsbedingungen eines Elastomerbauteils einen
groRen Einfluss auf die Materialeigenschaften haben kdnnen, ist nicht auszuschlie-
Ren, dass sich die Eigenschaften unterschiedlich hergestellter Bauteile
unterscheiden. Der deshalb durchgefiihrte Vergleich zwischen unterschiedlich her-
gestellten Elastomerartikeln (hier O-Ring und Platte) hat jedoch ergeben, dass fir die
untersuchten Materialien bezulglich der Glastbergangstemperaturen kein Unter-
schied festgestellt werden konnte. Somit ist eine Ubertragung der an Priifplatten
gewonnenen Erkenntnisse auf das Bauteil O-Ring zulassig.

Die Untersuchung von mit Rufl als Flullstoff verstarkten und nicht geflllten
Elastomermaterialien hat ergeben, dass die zwischen dem Ruf3 und dem Kautschuk
auftretenden  Wechselwirkungen einen immobilisierenden Effekt auf die
Polymerketten auslben, der zu einer Verschiebung des Glasubergangsbereichs zu
héheren Temperaturen fihrt. Eine Dichtung aus einem nicht gefiliten Elastomer
wirde also bis zu etwas tieferen Temperaturen funktionsfahig bleiben. Allerdings
wirden die mechanischen Eigenschaften deutlich niedriger als bei gefillten Elasto-
meren sein und auch das Gaspermeationsverhalten negativ beeinflusst werden, da
der durch die Fllstoffpartikel entstehende Barriereeffekt nicht genutzt wird.

Ein weiteres Ergebnis dieser Arbeit war die Entwicklung einer neuen Charakterisie-
rungsmethode des Tieftemperaturverhaltens von Elastomeren, die Bestimmung des
Druckverformungsrests mit der DMA-Messvorrichtung. Mit dieser Methode, die im
Vergleich zum bisher eingesetzten Druckverformungsrest nach DIN ISO 815-2 eine

122 BAM-Dissertationsreihe



deutlich schnellere und automatisierbare Untersuchung ermdglicht, kann das Rick-
stellverhalten einer nach Verpressung entlasteten Dichtung untersucht werden.
Dadurch ist die Beurteilung maéglich, ob - und wenn ja innerhalb welcher Zeit - eine
Dichtung bei einer bestimmten Temperatur einen auftretenden Spalt wieder schlie-
fen kann. Die Ergebnisse konnen zur Abschatzung der Funktionsfahigkeit bei
vorgegebenen Versagenskriterien verwendet werden. Weiterhin kann durch die Be-
schreibung der Messergebnisse mit einem Modell auch das Materialverhalten bei
weiteren Temperaturen abgeschatzt und dadurch der notwendige experimentelle
Aufwand reduziert werden.

Die Untersuchung des Versagensvorgangs an realen Bauteilen in einem dafir kon-
struierten und in Betrieb genommenen Versuchsaufbau hat gezeigt, dass unter rein
statischen Beanspruchungsbedingungen die Temperatur, bei der eine erhdhte
Leckagerate bei der Abkihlung des Flansches auftritt, deutlich unterhalb der mittels
DSC, DMA und TMA dynamisch bestimmten Glasubergangstemperaturen liegt, was
die aus der Literatur bekannte Aussage bestatigt. Dieses Verhalten konnte mit der
notwendigen Unterklihlung der Dichtung bis zum vollstdndigen Abbau der bei der
Verpressung aufgebrachten Verpresskraft unter Beriicksichtigung der Differenz der
thermischen Ausdehnungskoeffizienten der den Einbauraum bildenden Materialien
und der Dichtung erklart werden.

Weiterhin wurde der Einfluss des Verpressgrades auf die Versagenstemperatur und
die gemessene Leckagerate untersucht. Die gefundenen Unterschiede konnten an-
hand der geometrischen Differenzen der sich ausbildenden Leckagepfade erklart
werden. Die Feststellung, dass die untersuchten Dichtungen beim Erwarmen unab-
hangig vom urspringlich aufgebrachten Verpressgrad im selben Temperaturbereich
das beim Abkuhlen bei deutlich unterschiedlichen Temperaturen entstandene Leck
wieder geschlossen haben, zeigt, dass zur Ausbildung einer guten Dichtungsfunktion
das Material einen grof3en Teil seiner Elastomereigenschaften bendétigt. Diese stehen
erst im Glasubergangsbereich in ausreichendem Umfang zur Verfigung, um einen
guten Materialkontakt zwischen dem Dichtungsmaterial und der Dichtflache durch die
aufgebrachte Verpresskraft zu erzeugen.

Mit Hilfe des Zeit-Temperatur-Superpositionsprinzips kann der mit den angewende-
ten Methoden erfasste Zeitbereich erweitert werden. Dies kann insbesondere im
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Hinblick auf die Beurteilung des Tieftemperaturverhaltens von dynamisch belasteten
Dichtungen eingesetzt werden.

Fir die Untersuchung des Tieftemperaturverhaltens kamen im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit ausschlieRlich neuwertige Dichtungen zum Einsatz. Da Dichtungen
beim Einsatz in Behaltern fur radioaktive Stoffe aber Uber einen langeren Zeitraum
ihre sicherheitstechnisch relevante Funktionsfahigkeit behalten mussen, ist auch der
Einfluss der Alterung auf das Materialverhalten von Bedeutung. Dabei sind z.B. die
Belastung durch erhdhte Temperaturen, langjahrigen Einsatz, aber auch durch den
Medienkontakt oder durch Strahlung, zu bericksichtigen. Mit den in der vorliegenden
Arbeit entwickelten Bewertungsmethoden ist die Voraussetzung auch fir solche fir
die Zukunft geplanten Untersuchungen geschaffen worden.
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Symbol und Abkirzungsverzeichnis:

Im Folgenden werden die wichtigsten Abkirzungen und Symbole mit ihrer jeweiligen

Bedeutung aufgelistet:

Ai

Aq

Cp
Cqiund C,
D

d

DEA
DMA
DSC
DVR
DVRNorm
DVRbwma
E

E*

e

=

Fr

p
Po-Ring
phr

Tret
TMA
Vi
Vg
Vi
Vs
Vo
Yo

140

Retardationsstarke

wirksame Querschnittsflache eines O-Ring
spezifische Warmekapazitat

Parameter der WLF-Beziehung
Torusinnendurchmesser eines O-Ring

Schnurstarke eines O-Ring

Dieelektrische Analyse

Dynamisch Mechanische Analyse

Differential Scanning Calorimetry
Druckverformungsrest

Druckverformungsrest nach ISO 815-2
Druckverformungsrest mit der DMA-Messtechnik
Elastizitatsmodul

komplexer Elastizitdtsmodul

Speicheranteil des komplexen Elastizitdtsmoduls, auch als Speicher-
modul bezeichnet

Verlustanteil des komplexen Elastizitatsmoduls, auch als Verlustmodul
bezeichnet

Ruckstellkraft

Druck

Flachenpressung O-Ring

Maleinheit in Bezug auf 100 Massenteile Kautschuk
Leckagerate

Glasubergangstemperatur

Referenztemperatur bei der WLF-Beziehung
Thermisch Mechanische Analyse

das freie Volumen

Verpressgrad eines O-Ring

Leervolumen des Versuchflanschs

scheinbares Leervolumen des Versuchflanschs

das Eigenvolumen der Molekiile

Wert des DVR nach langer Zeit bei der mathematischen Beschreibung
der Messdaten

BAM-Dissertationsreihe



griechische Symbole:

a Warmeausdehnungskoeffizient

) Winkel der Phasenverschiebung zwischen Real und Imaginarteil, auch
als Verlustwinkel bezeichnet

€ Dehnung

€el elektrische Permittivitat

ne Viskositat der geflllten Suspension
MNu Viskositat der ungefiillten Suspension
c Biegespannung

Tj Retardationszeit

[0) Volumenbruch der Fllstoffteilchen

® Winkelgeschwindigkeit

Als Ergdnzung verwendete Indices:
Glas Eigenschaftswert im glasartigen Zustand
Gummi Eigenschaftswert im gummiartigen Zustand
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