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PET: Aus A mach C

Up-Cycling gemischter PET-A-Flaschenflakes zu hitzestabilen rPET-C-Meniischalen

Inhomogene Flaschenflakes zu extrudierfahigem rPET-C aufzuwerten war das Ziel eines Entwicklungsprojekts,

das eine Licke bei der stofflichen Verwertung im PET-Recyclingsystem schlieBen sollte. Dass dieser Weg gang-

bar ist, demonstrierten Gneuf3, Sukano und Illig mit der Herstellung einer Folie aus recyceltem Material, das

sich fur hochwertige Anwendungen wie thermogeformte Fertigmeni-Schalen einsetzen lasst.

ie stoffliche Wiederverwertung von

Flaschenflakes aus etablierten PET-
Getrankeflaschen-Sammelstromen bei-
spielsweise in Deutschland, Osterreich
und der Schweiz ist bislang hauptsdch-
lich auf transparente und einfarbige PET-
Flakes fokussiert. Diese lassen sich relativ
einfach wieder innerhalb einer transpa-
renten Lebensmittelverpackung einset-
zen. Die ,bunten” PET-Flakes (Titelbild 1)
eignen sich nur fur minderwertige An-
wendungen, da sich aufgrund ihrer Far-
ben kein reproduzierbar homogenes PET
regranulieren und extrudieren l3sst. In
der Konsequenz waren beispielsweise in
Deutschland im ersten Quartal 2019 bun-
te PET-Flakes mit 500 bis 700 EUR/t etwa
um die Halfte glinstiger als transparentes
PET-Granulat aus Neuware (1100 EUR/t)
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oder recyceltes transparentes PET-Granu-
lat (1300 EUR/Y).

Diesen Kostenvorteil zu nutzen war
Ziel des Entwicklungsprojekts, in dem die
Gneul Kunststofftechnik, der Schweizer
Additiv-Hersteller Sukano und der Her-
steller von Thermoformsystemen fur
Thermoplaste Illig Maschinenbau koope-
rierten. Wie erste Versuchsergebnisse zei-
gen, l&sst sich mit der Aufbereitung von
PET-A-Abfdllen eine Lucke im Recycling-
system schlie3en. Im Projekt lief sich ein
bislang kaum verwertbares Gemenge
von PET-A-Flaschenflakes reproduzierbar
zu temperaturbestandigem rPET-C (siehe
Kasten S. 56) aufwerten, aus dem sich Fo-
lien extrudieren und daraus Behdlter fur
den Kontakt mit Lebensmitteln thermo-
formen lassen. (Bild 1)

Eine aus bunten PET-A-
Flaschenflakes produzierte
hitzestabile rPET-C-Men-
schale (©1liig)

Zusatzliches Motiv bei der Projektpla-
nung war die Diskussion Gber migrieren-
de und moglicherweise gesundheitskriti-
sche Stoffe in Aluminium-Menuschalen.
Thermogeformte und ofenfeste MenU-
schalen aus recycelten Kunststoffen
kénnten in diesem Fall eine Alternative
sein. Der Vorteil des Thermoformens hier-
bei ist die kostenglnstige Produktion
hoher Stlckzahlen dinnwandiger und
somit ressourcenschonender Formteile
in kurzer Zeit.

Homogene Schmelze mit
MRS-Extrusion

Bunte PET-A-Flaschenflakes sind als Aus-
gangsstoff gekennzeichnet durch eine
sehr inhomogene Farbung, unter- »
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Bild 1. Prozessuibersicht: von bunten PET-A-Flaschenflakes zu einem PET-C fiir ofenfeste Mentischalen (Quelle: lllig, Gneuf)

schiedliche Molekulargewichte und hohe
Kontaminationen aus dem vorangegan-
genen Lebenszyklus. Hier setzt die MRS-
Technologie (Multirotationssystem) von
Gneul$ an. In einem Einschneckenextru-
der mit einer speziellen Entgasungszone
mit ringférmig angeordneten Satelliten-
schnecken kommt es zum kontinuierli-
chen Materialaustausch zwischen den
Satellitenschnecken bei moderatem
Vakuum von 25 mbar (Bild 2). Durch den
kontinuierlichen Materialaustauch zwi-
schen den Satellitenschnecken verstarkt
sich der Effekt des Oberflachenaus-
tauschs der Schmelze Uberproportional
und ermoglicht dadurch eine hohe De-
kontaminationsleistung (Bild 3).

Die Schmelze wird homogenisiert
und ergibt spater dank der dulSerst
gleichmalligen Molekulargewichtsvertei-
lung eine sehr gute thermoformbare Fo-
lie. Dartber hinaus fordert das intensive
distributive Mischen im MRS-Bereich die
gleichmdl3ige Einarbeitung von Additi-
ven, wie einem Nukleierungsmittel. Diese
Vorgehensweise der Gleichverteilung im
Material hat den positiven Einfluss, dass

die Kristallisation im nachgelagerten
Thermoformprozess gleichméaig und
kontrolliert erfolgt.

Weil das MRS-Konzept auf eine Ma-
terialvorbehandlung und somit vorgela-
gerte thermische Belastung durch Kristal-
lisieren und Trocknen verzichtet, ist die
Prozesskette wahrend der Verarbeitung
des Polymers sehr kurz. Die Schmelze
wird schonend verarbeitet, sodass die
rPET-Folie sehr gute mechanische und
optische Eigenschaften wie hohe mecha-
nische Festigkeit/Z3higkeit, Transparenz
und geringe Gelbwerte (bei transparen-
ten Folien) aufweist.

Nicht nur die Extrusion, sondern auch
der Filtrationsschritt ist insbesondere bei
der Verarbeitung von rPET fur die Folien-
qualitdt von besonderer Bedeutung. Da-
her ist die Gneul3-Folienlinie typischer-
weise mit einem prozesskonstanten, voll-
automatisch arbeitenden Rickspdilfiltra-
tionssystem ausgestattet. Das RSFgenius
entfernt mechanische Verschmutzungen
wie Feststoffpartikel aus dem Rezyklat zu-
verldssig. Zur permanenten Prozesstber-
wachung misst ein Online-Viskosimeter

Bild 2. Multirotationsextruder mit ringférmig angeordneten Satellitenschnecken (© Gneuf)

die Viskositat und dient so als Qualitats-
sicherungsinstrument (Bild 4).

Im Anschluss an die MRS-Extruderein-
heit |dsst sich eine rPET-C-Folie auf einer
Flachfolienanlage herstellen und inline
direkt in einem Thermoformer verwen-
den oder auf Rolle wickeln, um sie spéater
offline einzusetzen.

Additive fiir Farbgebung und
Kristallisation

Im Extruder wird durch die zugesetzten
Additive das PET-Flaschenflakematerial
zielgerichtet in seinen Eigenschaften ver-
andert. Der RPET IV-Enhancer von Sukano
verlangert die Polymer-Molekilketten und
erhoht so das Molekulargewicht (Bild 5).
Das Additiv verbessert zudem die
Schmelzeviskositat und damit die nach-
folgenden Verarbeitungsprozesse des
Kunststoffs. Im Falle der Folienextrusion
erweitert das Additiv das Verarbeitungs-
fenster, erhoht die Verarbeitungsge-
schwindigkeit und steigert die Folienqua-
litdt. Zusatzlich sorgt das Additiv fur eine
hohere Schlagzahigkeit des Kunststoffs.
Das so aufbereitete PET ist mecha-
nisch vergleichbar mit PET-A-Neuware,
mit dem Nachteil der Intransparenz, so-
dass es sich nicht mehr fir transparente
Verpackungen eignet. Eine ofenfeste
rPET-C-Schale ist dagegen reguldr durch
ihren hohen Anteil an Kristalliten im
Kunststoff lichtundurchldssig. Es ist des-
halb naheliegend, das im MRS-Extruder
aufbereitete rPET-A mit einem Kombi-
Masterbatch einzufdrben und mit einem
Kristallisationsmittel in eine thermoform-
bare Folie zu transformieren. Sukano setzt
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daflr einen eigenen RPET-Crystallizer-
Masterbatch ein, der mit temperatur-
stabilen Farbpigmenten eine gute Farb-
gebung erreicht.

Sukano entwickelt fast jede Farbe, die
der Markt fordert. Hauptfarben sind je-
doch Weil3, Beige und Schwarz. Schwarz
gilt als gdngige Farbe bei rPET-C-Schalen
und wird mehrheitlich auch bei der Pro-
duktion von PET-C-Schalen aus Neuware
eingesetzt. Ein von Fraunhofer-Forschern
entwickeltes serientaugliches Radar-Sor-
tiersystem ,blackValue” kann sowohl
schwarz eingefarbte rPET-C- und PET-
C-Mentischalen als auch alle anderen far-
bigen Kunststoffe in Echtzeit und in gro-
Ben Mengen im Stoffstrom identifizieren
und sortieren [1].

Das Nukleierungsmittel erhoht das
Kristallisationsvermogen (Kristallisations-
grad) des Kunststoffs, was die geformten
rPET-C-Schalen erst ofenfest macht: Sie
sind bei 200 °C fur mindestens 20 Minu-
ten formstabil. Darliber hinaus steuert das
Nukleierungsmittel den Prozess der Kristal-
lisation beim spéteren Thermoformen, wo-
durch die Produktionsleistung von ther-
mogeformten Schalen signifikant steigt.

rPET-C-Mendiischalen fiir den
Lebensmittel-Kontakt

Die MRS-Extrusionstechnologie von Gneul3
erfallt die Anforderungen von Lebens-
mittelsicherheitsbehdrden weltweit wie
FDA, EFSA, Invima, Senasa, Anvisa fir Hot-
fill-F-Anwendungen und Lagerung bei
Raumtemperatur. Ebenso sind die RPET-
Additive von Sukano fur Lebensmittelkon-
takt geeignet, sodass eine rPET-C-Monofo-
lie durchaus fur das Verpacken von Lebens-
mitteln mit Direktkontakt infrage kdme.

Aufgrund der starkeren Migration bei
hoheren Mikrowellen- und Backofentem-
peraturen werden die fir rPET-C-MenU-
schalen eingesetzten Folien generell mit ei-
ner co-extrudierten Funktionsbarriere aus
Neuware gegen Kontaminanten in der Fo-
lie hergestellt. Auch in der Weiterverarbei-
tung entsprechen die Thermoformanlagen
von lllig mit dem integrierten Cleantivity-
Konzept fUr hygienisch saubere Produktion
den Hygieneanforderungen.

Extrusion der Probefolien mit
unterschiedlicher Additivierung

Fur die gemeinsame Versuchsreihe stellte
Gneul’ aus einem Batch PET-A-Flaschen-
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Einschnecke  Doppelschnecke
0,4 mitkg 1 milkg

MRS-Rotor
40mirkg

flakes zunachst eine Folie ohne Additive
als Blindprobe im Versuchsaufbau her. Es
folgten vier weitere Monofolien, die mit-
tels gravimetrischer Dosierung (Gerate-
Typ: Guardian, gravimetrischer Chargen-
mischer fur sechs Komponenten, Herstel-
ler: Processcontrol, Firmensitz Birstein)
unterschiedliche Additiv-Konzentrationen
aufwiesen. Alle funf Folien waren mit
530 mm gleich breit und 0,5 mm dick.
Ein Online-Viskosimeter tberwachte
die Schmelzeviskositat wdhrend der Fo-
lienextrusion, die sich durch die Zugabe
des IV-Enhancers erwartungsgemall er-
hohte (tabelle 1). Der Anstieg der intrinsi-
schen Viskositat (IV) fiel allerdings bei Folie
4 im Vergleich zu Folie 3 mit 0,01 dl/g ge-
ring aus, wahrend eine weitere Erhhung
der IV-Enhancer-Dosierung um dieselbe
Menge die IV .um 0,10 dl/g auf 0,83 dI/g

1050
Pa-s
950
900
850
800
750
700
650
600
550

Schmelzeviskositat

Thermoformen RECYCLING

Bild 3. Oberflachen-
austausch zur De-
kontamination von
Kunststoffen: Die
MRS-Technologie
erzielt durch Satelli-
tenschnecken die
100-fache Wirkung
im Vergleich zu einer
Einschnecken-Tech-

nologie (© Gneuf)

(Folie 5) ansteigen liel3. Der unerwartet ge-
ringe Effekt der niedrigen Dosierung soll
in kiinftigen Versuchen geklart werden.

Prozessgeregelte Thermoformtechnik

Zur Herstellung von Schalen ist eine multi-
dimensionale Strahlerheizung notwendig,
wie sie Illig in den Tunnelheizungen sei-
ner Thermoformanlagen einsetzt. Denn
die Kristallisation in der PET-Folie ldsst
sich nur durch eine zonengenaue Tempe-
raturregelung in Quer- und Léngsrich-
tung beherrschen. Auch die Werkzeug-
technologie ist speziell auf den PET-Pro-
zess abgestimmt und als zweistufiges
Formwerkzeug realisiert, das zweigeteilt
ist in Kavitadten mit beheizter Werkzeug-
wand (T, < Tyereugwans < Ts) Und Kavitdten
mit gekUhlter Werkzeugwand (Tye. »

1000 Pa-s

800 Pa-s

500
0 5 10 15 20 25

30 35 40 45 50 min 60
Zeit © Kunststoffe

Bild 4. Der zeitliche Verlauf der dynamischen Schmelzeviskositat zeigt einen Anstieg von rund 800

auf 1000 Pas infolge der Zugabe von 1 % RPET IV-Enhancer (Quelle: Gneuf)
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Amorphes und kristallines PET

Als Ausgangsmaterial dient Polyethylen-
terephthalat (PET) aus Sammelstromen
von Getrankeflaschen, die geschreddert
als Flakes vorliegen. Prinzipiell wird materi-
alseitig unterschieden zwischen amor-
phem (PET-A) und kristallinem Polyethy-
lentherephthalat (PET-C). PET-A zeichnet
sich durch seine hohe Transparenz aus. Der
Vorteil von PET-C ist dessen hohe Tempera-
turbestandigkeit, die es ermdoglicht, daraus
geformte Teile (z.B. Mentischalen) im Back-
ofen mit bis zu 200°C zu erwarmen, ohne
dass der Kunststoff Schaden nimmt.
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Anteil bunte
PET-A-Flaschenflakes black

Nummer

Folienrolle

100 %
(Blindprobe)

Nukleierungsmittel

IV-Enhancer IV[di/g]

93,0 %

92,0 %

1% 0,8

Tabelle 1. Folienrollen verschiedener Additivierung (Quele: lliig)

seugwand < 1), wobei T, fir Glastbergangs-
temperatur steht und T, fur Kristallit-
schmelztemperatur von PET. In der ers-
ten Stufe wird die Schale vorgeformt und
erhalt durch den Kontakt mit der beheiz-
ten Werkzeugwand Warmeenergie fUr ei-
ne ausreichende Kristallisation. Das Werk-
zeug 6ffnet, und der Folientransport zieht
die vorgeformte elastische Schale in die
zweite Kavitdt mit gekuhlter Werkzeug-
wand. Das Werkzeug schlief8t, und im
zweiten Formschritt erstarrt der Kunst-
stoff an der kalten Werkzeugwand, behélt
seine Form und gleichzeitig wird der Pro-
zess der Kristallisation abgeschlossen —
die Formteile sind ofenfest.

Balance zwischen Ausformschdrfe
und Temperaturbestdndigkeit

llig produzierte aus den finf Folientypen
auf einer Thermoformanlage des Typs IC-
RDK 80 mit einem internen Werkzeug
(2+2 Kavitdten) Menischalen. Wahrend
der kompletten Versuchsreihe wurde die
erste Kavitat des zweistufigen Werkzeugs
auf 160 °C und die zweite Kavitat auf
20°C temperiert. Ausgenommen war
hiervon nur Folienrolle 1, die Blindprobe
aus 100 Prozent Flaschenflakes, die bei
20 °C gekuhlten Werkzeugen verformt
wurde. Die Temperatureinstellung der
Ober- und Unterheizung in der Maschine

Nummer Folienrolle

variierte von 245 bis 290 °C. Alle weite-
ren Prozessparameter wurden konstant
belassen.

Als wichtiges Qualitatskriterium der
geformten Schalen diente ihre Ausform-
schdrfe anhand der sichtbaren Abdrticke
der Vakuumbohrungen des Werkzeugs
auf der Schalenoberflache. Im Gegensatz
zum Thermoformen von rPET-A wird bei
rPET-C mit steigendem Warmeeintrag die
Ausformscharfe geringer, da aufgrund der
erhdhten Kristallinitat im Kunststoff die
Viskositdt steigt. Eine sehr hohe Ausform-
scharfe kann daher ein Indiz fur einen ge-
ringeren Kristallisationsgrad sein und auf
eine schlechte Temperaturbestandigkeit
des thermogeformten Formteils hinwei-
sen. Bei der Herstellung von Folie fiir rPET-
C-Menuschalen ist es deshalb unerldss-
lich, mit der Dosierung der Additive eine
Balance zwischen Ausformscharfe und
Temperaturbestandigkeit zu finden.

Tabelle 2 zeigt deutlich, dass in Bezug
auf die Ausformschérfe zwischen den Fo-
lienrollen 2, 3, aber auch 4 kaum Unter-
schiede bestehen. Ab einer Ober- und
Unterheizungstemperatur von 270 °C
scheint die einsetzende Kristallisation die
Ausformschérfe zu verringern. Die rPET-
C-Schalen aus Rolle 5 sind bei den ge-
wahlten Temperaturen wenig ausform-
scharf. Mit 92% PET-Flaschenflakes hat
die Versuchsrolle 5 den geringsten Anteil

1 = = = gut = =

ausreichend ausreichend schlecht

ausreichend  schlecht

- Keine Schale geformt * Klebeneigung der Folie zu hoch

schlecht

schlecht schlecht schlecht

Tabelle 2. Ausformscharfe fiir die Thermoformversuche der Musterrollen (Blindprobe und rPET-C)
in Abhédngigkeit der Ober- und Unterheizung (OHZ/UHZ) @Quelle: Iliig)
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an PET-Rohstoff im Vergleich zum Nukle-
ierungsmittel.

Ofentests im Verpackungslabor

Die Ofentests bei 200 °C fur 20 Minuten
erfolgten im Verpackungslabor von lllig.
Ein Ofentest erfolgte direkt nach der
Thermoformung, ein zweiter nach einer
18-sttindigen Lagerung der MenUschalen
bei 22 °C, um den Einfluss einer eventuel-
len Nachkristallisation zu bestimmen.
Diese ist jedoch offensichtlich vernach-
ldssigbar, da keine Unterschiede festzu-
stellen waren.

Die thermogeformten Schalen der
Blindprobe (PET-A ohne Additive) waren
wie erwartet nicht temperaturstabil, so-
dass keine optische Bewertung mehr
moglich war. Die Gegeniberstellung der
Schalen aus den additivierten Folien zeig-
te, dass bei 270 °C OHZ/UHZ-Temperatur
alle Schalen eine hohe Formstabilitat auf-
wiesen. Die Schalen aus Folienrolle 5
wirkten optisch matt, was durch den
hochsten Anteil an Nukleierungsmittel
erklart werden kann (Bild 6).

Mit steigendem Anteil des Nukleie-
rungsmittels scheint sich die thermische
Stabilitdt der Schalen zu erhdhen. Dieser
Effekt ist besonders bei einer OHZ/UHZ-
Temperatur von 270 °C zu beobachten
(Bild 7).

Fazit: Potenzial fiir hochwertige
Anwendungen

Eine Konzentration von finf Prozent des
Nukleierungsmittels von Sukano kann je
nach Kundenanforderung bereits ausrei-
chend sein, um aus bislang wertarmen
PET-A-Flaschenflakes hochwertige ofen-
feste rPET-C-MenUschalen zu gewinnen.
Mit steigendem RPET-IV-Enhancer-Anteil
steigt zusatzlich die Schlagzahigkeit der
Schalen, was Potenziale fur hochwertige
Anwendungen thermogeformter rPET-C-
Behalter im Kihl- und Tiefkthlbereich
aufzeigt.

Mit der wachsenden Nachfrage nach
Regranulat wegen geforderter Mindest-
anteile an Recyclingmaterial in Endan-
wendungen wird die Verflgbarkeit trans-
parenten recycelten PETs immer knapper.
Ein Verwerter von bunten PET-Flakes ist
die Umreifungsindustrie, die daraus Pack-
bander herstellt, dies unter anderem
weil keine Anforderungen in Bezug auf
Lebensmittelkonformitat bestehen. Die
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IV-Enhancer

Bild 5. Mechanismus der Polymerkettenverlangerung im Kunststoff mittels RPET IV-Enhancer

(© Sukano)

Verfligbarkeit von bunten PET-Flaschen-
flakes ist grof3, das Potenzial wird derzeit
jedoch nur beschrénkt genutzt. Das ge-
meinsame Entwicklungsprojekt hat wirt-
schaftliche, legislative und technische
Anforderungen zusammengefihrt und
gezeigt, dass die Verwertung farbiger
PET-A-Gemenge zu hochwertigen neuen
Anwendungen maoglich ist.

,Up-Cycling statt Down-Cycling” - die
Aufwertung des recycelten Kunststoffes
zu lebensmitteltauglichem rPET-C ist
technisch problemlos umsetzbar und
schlieBt eine Licke im PET-Wertstoff-
Kreislaufsystem. Temperaturstabile Me-
nischalen aus rPET-C als hochwertiges
Endprodukt sind dabei nur eine von vie-
len Anwendungsmaglichkeiten. m

Bild 6. Ofenversuche bei 200°C fiir 20 Minuten: rC-PET-Schalen (v.L.n.r. Rolle 2, 3, 4, 5); oben mit
250°C Ober- und Unterheizung, unten mit 270°C (@ 1liig)

Bild 7. Aus Folie 5 produzierte rPET-C-Schalen vor und nach dem Ofenversuch bei OHZ/UHZ

270°C (@1liig)
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