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Joining amorphous thermoplastics with the aid of
vacuum ultraviolet radiation

Kurzfassung

In diesem Beitrag wird ein Flgever-
fahren vorgestellt, das auf der Nut-
zung von vakuumultravioletter (VUV)
Strahlung zur Aktivierung und Modi-
fizierung von Kunststoffoberflachen
basiert. Damit konnen hohe Verbund-
festigkeiten bei Temperaturen deutlich
unterhalb des materialspezifischen Er-
weichungsbereichs fiir das SchweiBen
erreicht werden, ohne dass Zusatz-
werkstoffe wie Klebstoffe erforderlich
sind. Dazu wird der Einfluss variieren-
der Strahlungsdosen auf physikalisch-
chemische Oberflacheneigenschaften
sowie Verbundfestigkeiten an den
Materialien  Polymethylmethacry-
lat (PMMA), AcryInitril-Butadien-Sty-
rol (ABS) und Cycloolefin-Copolymer
(COCQ) untersucht und diskutiert. Da-
riiber hinaus wird die Integration der
VUV-Aktivierung in einen Kunststoff-
fligeprozess demonstriert.

1. Einleitung

Fligetechniken spielen in der Wert-
schopfungskette von Kunststoffen
eine wichtige Rolle, da sie erst spat
in der Produktion eingesetzt wer-
den. Qualititsprobleme am End-
produkt zerstoren haufig den Wert
der vorangegangenen Prozessket-
te. Etablierte industrielle Fiigever-
fahren fiir Kunststoffbauteile sind
Kleben, SchweiBen oder mechani-
sche Verbindungstechniken. In man-
chen Anwendungen weisen diese
Flgetechniken  prozessspezifische
Einschrénkungen auf, zum Beispiel
durch Klebstoffalterung, morpholo-
gische Gefligeanderungen oder eine
punktuelle Lasteinleitung.

Ein alternatives Fiigeverfahren ist
die Integration einer Bauteilober-
flachenaktivierung mit VUV-Strah-
lung, um eine Adhasion zwischen
zwei Bauteilen zu erméglichen. Der
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Spektralbereich von etwa 100 bis
200 nm ist geeignet, um chemische
Bindungen (beispielsweise Kohlen-
wasserstoffbindungen) aufzubre-
chen und durch polare funktionelle
Gruppen wie Hydroxy- oder Ami-
no-Funktionen zu substituieren [1].
Damit kann einerseits eine Feinst-
reinigung organischer Kontamina-
tionen erreicht [2] und andererseits
die bei Kunststoffen meist niedri-
ge freie Oberflachenenergie (Sur-
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1. Introduction

Joining technologies play an impor-
tant role in the value added chain
of plastics since they are utilised
only at a late stage in the produc-
tion. Quality problems with the end
product frequently destroy the val-
ue of the preceding process chain.
Established industrial joining proce-
dures for plastic components are ad-
hesive bonding, welding or mechan-
ical joining technologies. In some

Abstract

This article presents a joining pro-
cedure which is based on using vac-
uum ultraviolet (VUV) radiation for
the activation and modification of
plastic surfaces. Thus, it is possible
to achieve high bonding strengths at
temperatures well below the materi-
al-specific softening range for weld-
ing without needing any additional
materials such as adhesives. The in-
fluences of varying radiation doses
on physical-chemical surface proper-
ties as well as on bonding strengths
to the polymethyl methacrylate
(PMMA), acrylonitrile butadiene
styrene (ABS) and cycloolefin copol-
ymer (COC) materials are investigat-
ed and discussed for this purpose.
The integration of the VUV activa-
tion into a plastics joining process is
demonstrated too.

applications, these joining technol-
ogies exhibit process-specific restric-
tions, e.g. due to adhesive ageing,
morphological structural changes or
punctiform load introduction.

One alternative joining procedure
is the integration of component
surface activation with VUV radia-
tion in order to permit adhesion be-
tween two components. The spec-
tral range from approx. 100 nm
to 200 nm is suitable for break-
ing open chemical bonds (e.g. hy-
drocarbon bonds) and substituting
polar functional groups such as hy-
droxy or amino functions for them
[1]. Thus, it is possible not only to
achieve the ultrafine cleaning of or-
ganic contaminations [2] but also
to increase the surface free energy
(SFE) which is mostly low in the case
of plastics [3]. In particular, its po-
lar proportion is increased by activa-



face Free Energy, SFE) erhoht wer-
den [3]. Insbesondere nimmt deren
polarer Anteil durch eine Aktivie-
rung zu, was sich durch zunehmen-
de physikalische Wechselwirkun-
gen adhasionssteigernd auswirkt.
Neben der Méoglichkeit, auch emp-
findliche Substrate zu behandeln
[2], bietet die VUV-Technologie im
Vergleich zu etablierten Methoden
zur physikalischen Oberflachenvor-
behandlung, beispielsweise Plas-
maverfahren oder Beflammen, ein
wichtiges Alleinstellungsmerkmal:
VUV-Strahlung dringt mit einigen
hundert Nanometern vergleichswei-
se tief in das zu behandelnde Ma-
terial ein [3] und bewirkt in dieser
Grenzschicht ein im Vergleich zum
Bulk-Material lokales Absenken des
Glasiibergangs- bzw. Erweichungs-
bereichs (fir PMMA zum Beispiel
bis zu 80 K [3, 4]). Folglich sind Dif-
fusionsprozesse bei deutlich niedri-
geren Fligetemperaturen maglich,
sodass substanzielle Energieeinspa-
rungen bei gleichzeitiger Aufrecht-
erhaltung eingebrachter Strukturen
moglich sind [4, 5]. Hieraus ergeben
sich interessante, bereits demons-
trierte Anwendungsmaglichkeiten:
Es lassen sich beispielsweise mikro-
strukturierte Bauteile ohne Schmel-
zefluss fligen, sodass zum Beispiel
Mikrofluidik-Sensoren oder ,Lab-
on-a-Chip“-Anwendungen bei nied-
rigen Prozesstemperaturen ({ber
den Weg des sogenannten ,VUV-
Bondings” gefertigt werden kon-
nen [2-6].

Ziel dieses Beitrags ist es, die VUV-
Technologie, die bislang Uberwie-
gend in den o. g. Spezialanwendun-
gen eingesetzt wird, fiir eine breitere
Anwendung in der Kunststofffiige-
technik zu etablieren.

2. Experimentelles

2.1 Materialien

Es wurden drei amorphe Ther-
moplaste untersucht: COC (Topas
80075-04), ABS (Elix ABS M203) und
PMMA (Plexiglas XT). COC und ABS
lagen als Granulat vor und wurden
zu Platten spritzgegossen, PMMA
waurde in Form von extrudierten Plat-
ten bezogen. AnschlieBend wurden
aus den drei Materialien Probekor-
per mit den AbmaBen 100 mm x 25
mm x 3 mm gefertigt. Vor den Be-

strahlungs- und Fiigeversuchen wur-
den die Materialien mit Isopropanol
spiilgereinigt.

2.2 Oberflachenaktivierung

Zur Oberflachenaktivierung wur-
den Excimer-Laborsysteme des Typs
+Excilet172 55-130" (Ushio Germa-
ny GmbH) der Wellenldnge 172 nm
mit einer maximalen Intensitdt von
25 mW/cm? eingesetzt. Intensitat
und Strahlungsdosis wurden mit ei-
nem Unimeter ,UIT 250" (Ushio Ger-
many GmbH) gemessen. Die VUV-
Strahler wurden durchgehend mit
Stickstoff bis zur Sattigung gespiilt.
Zwischen Deckglas der Strahler und
Substrat herrschte Luftatmosphare
bei Normaldruck. Der Abstand zwi-
schen Substrat und Strahlerdeckglas
betrug konstant 3,0 mm.

Die VUV-Einheiten bestehen aus
zwei parallel angeordneten, zylin-
drischen Strahlerrdhrchen, die zwi-
schen einem Reflektor und einer
VUV-transparenten  Glasscheibe
eingebracht sind (Bild 1a). Bauart-
bedingt fihrt dies zu einer ,M-for-
migen” und damit inhomogenen
Strahlungsverteilung, die sich mit
zunehmendem Abstand abschwacht

(Bild 1b).
Um eine homogene und reprodu-
zierbare  Oberflachenvorbehand-

lung zu gewahrleisten, wurde ein
Atline-Aufbau verwendet, mit dem
die Probekdrper mit definierter Ge-
schwindigkeit unter dem Excimer-
Strahler (VUV-Strahlereinheit) hin-
durchbewegt wurden. Dazu wurde
eine pendelnde Bewegungsfiihrung
innerhalb des Austrittsfensters mit
10 mm/s gewahlt. Der Aufbau befin-
det sich in einer transparenten Ein-
hausung, um Umgebungseinfliisse
zu minimieren und um entstehendes
Ozon vor einer Absaugung zu kana-
lisieren (Bild 2a).

2.3 Oberflachenanalytik

Um den Effekt einer dosisabhédngigen
VUV-Bestrahlung auf potenziell ad-
hasionsrelevante physikalisch-che-
mische Oberflacheneigenschaften
zu bewerten, wurden Kontaktwin-
kel- und Réntgenphotoelektronen-
spektroskopie-Messungen  (XPS)
durchgefiihrt:
Kontaktwinkelmessungen erfolg-
ten in Anlehnung an DIN EN ISO
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Bild 1: a) VUV-Einheit und b) abstands-
abhangiges Intensitatsprofil des
VUV-Strahlers

tion, thus exerting adhesion-raising
effects due to increasing physical in-
teractions. In addition to the pos-
sibility of treating even sensitive
substrates [2], the VUV technology
offers one important unique char-
acteristic in comparison with estab-
lished methods for physical surface
pretreatment, e.g. plasma proce-
dures or flame treatment: With a
few hundred nanometres, VUV ra-
diation penetrates comparatively
deeply into the material to be treat-
ed [3] and, in this boundary layer,
causes the glass transition and sof-
tening ranges to drop locally in com-
parison with the bulk material (e.qg.
for PMMA, up to 80 K [3, 4]). Con-
sequently, diffusion processes are
possible at considerably lower join-
ing temperatures so that substantial
energy savings can be made while
maintaining incorporated structures
at the same time [4, 5]. This results
in interesting, already demonstrat-
ed application possibilities such as
the joining of microstructured com-
ponents without any melt flow so

Fig. 1: a) VUV unit and b) distance-
dependent intensity profile of the VUV
radiator

that, for example, microfluidic sen-
sors or “lab-on-a-chip” applica-
tions can be fabricated at low pro-
cess temperatures via the path of
so-called "VUV bonding” [2-6].
The objective of this article is to es-
tablish the VUV technology which
has predominantly been utilised in
the above special applications until
now for wider application in plastics
joining technology.

2. Experiments

2.1 Materials

Three  amorphous thermoplas-
tics were investigated: COC (Topas
8007S-04), ABS (Elix ABS M203) and
PMMA (Plexiglas XT). COC and ABS
were available as granulates and in-
jection-moulded into plates. PMMA
was procured in the form of extrud-
ed plates. Test specimens with the di-
mensions 100 mm x 25 mm x 3 mm
were subsequently fabricated from
the three materials. Before the radi-
ation exposure and joining tests, the
materials were flushed clean with
isopropanol.
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Bild 2: Aufbauten zur a) Bewegungsfiihrung der Proben durch
den Strahlengang und b) Inline-Aktivierung im Fiigeprozess

19403-2 am ,Drop Shape Analyzer
DSA30" (Kriiss GmbH) mit Diiod-
methan und entionisiertem Wasser
(Reinheit p. a.). Das jeweilige Ergeb-
nis wurde aus finf Tropfen gemit-
telt. Die Bestimmung der SFE sowie
deren Aufspaltung in einen polaren
und einen dispersen Anteil erfolg-
te nach der Methode von Owens-
Wendt-Rabel-Kaelble [7].
XPS-Messungen wurden mit ei-
nem PHI-5500-ESCA-Spektrome-
ter (Perkin Elmer Physical Electro-
nics Division) unter Verwendung
einer monochromen Al-Ka.- und ei-
ner Mg-Ka-Quelle bei einer Leis-
tung von 300 W (13,9 kV, 21,6 mA)
durchgefiihrt. Ubersichtsspektren
wurden bei einer Durchgangsener-
gie von 117 eV, einer Schrittweite
von 0,5 eV/Schritt und einer Ge-
schwindigkeit von 100 ms/Schritt
aufgenommen.

2.4 Mechanische Priifungen

Um mégliche Uberbehandlungen
infolge zu hoher Bestrahlungs-
dosen zu bewerten, wurden mit-
tels ,Adhesion Analyzer LUMiFrac
200" (LUM GmbH) Adhasionsprii-
fungen unter Kopf-Zug-Beanspru-
chung durchgefiihrt. Hierzu wur-
den aktivierte Kunststoffplattchen
mit Einschraubadaptern aus Edel-
stahl V2A (Durchmesser 10 mm)
geklebt. Fir PMMA und COC wur-
de das 2K-Epoxidharz ,Delo-Duo-
pox SJ8665", fiir ABS der 2K-Poly-
urethanklebstoff ,SikaForce-7570
HP LO5" verwendet (Schichtdicke
90 + 20 pym). Die Aushartezeit be-
trug jeweils sieben Tage im Norm-
klima. Es wurden jeweils sechs Priif-
kérper konstant mit 5 N s=' bis zum
Versagen belastet.
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Zugscherversuche,  durchgefiihrt
in Anlehnung an DIN EN ISO 1465,
zielten darauf ab, die mechanischen
Kurzzeitfestigkeiten anhand relevan-
ter Faktoren mittels DOE-gestiitzter
Untersuchungen zu bewerten. Pro
Serie wurden finf Verbindungen un-
tersucht. Die Priifungen wurden mit
einer  Universal-Zugpriifmaschine
2010 (ZwickRoell GmbH & Co. KG)
bei einer konstanten Prifgeschwin-
digkeit von 5 mm/min-" im Normkli-
ma bis zum Bruch durchgefiihrt.

2.5 Fiigeaufbau

Die Fiigeversuche wurden an einer
modifizierten, servoelektrischen Ho-
rizontalschweiBanlage K2150/059
(Bielomatik GmbH) durchgefiihrt, in
die zwei Riicken an Riicken angeord-
nete VUV-Einheiten integriert wur-
den (Bild 2b). Mithilfe eines Pneu-
matikzylinders wurden die Strahler
vertikal zwischen die Fligeteile ein-
gefahren. Diese wurden tiber beheiz-
te Probenaufnahmen konstant tem-
periert. Fiir nachfolgende Versuche
wurden PMMA und ABS auf 80°C
und COC aufgrund des friiher ein-
setzenden Erweichens auf 60°C vor-
gewarmt. Die Teile wurden mit einer
Vakuum-Spannvorrichtung  mittig
zwischen den Strahlerréhrchen aus-
gerichtet. Die Dauer der Druckbeauf-
schlagung wahrend der Fligezeit be-
trug 180 s.

3. Ergebnisse und Diskussion
3.1 Zeitstabilitat

Zunachst wurde die Zeitstabilitat
der VUV-aktivierten Oberflachen
bewertet. Hierzu wurden Probekor-
per mit einer Strahlungsdosis von
1,6 JIcm? beaufschlagt und die SFE
im Zeitverlauf gemessen (Bild 3).
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Fig. 2: Setups for a) the movement guidance of the specimens
through the beam path and b) inline activation in the joining

2.2 Surface activation

Excimer laboratory systems of the
“Excilet172 55-130" type (Ushio
Germany GmbH) with a wavelength
of 172 nm and a maximum intensi-
ty of 25 mW/cm? were utilised for the
surface activation. The intensity and
the radiation dose were measured
with a unimeter “UIT 250" (Ushio
Germany GmbH). The VUV radiators
were continuously flushed with nitro-
gen until saturation. Between the cov-
er glass of the radiators and the sub-
strate, there was an air atmosphere
at normal pressure. The distance be-
tween the substrate and the radiator
cover glass was constant at 3.0 mm.
The VUV units consist of two cylin-
drical radiator tubes which are ar-
ranged in parallel and are inserted
between areflectorand a VUV-trans-
parent glass panel (Fig. 1a). Due to
the construction type, this leads to
an “M-shaped” and thus inhomo-
geneous radiation distribution which
diminishes as the distance increas-
es (Fig. 1h).

An Atline setup with which the test
specimens were moved through un-
derneath the excimer radiator (VUV
radiator unit) at a defined speed was
used in order to guarantee a homo-
geneous and reproducible surface
pretreatment. Oscillating movement
guidance within the outlet window
at 10 mm/s was chosen for this pur-
pose. The setup is located in a trans-
parent enclosure in order to minimise
any ambient influences and to chan-
nel any arising ozone in front of an
extractor (Fig. 2a).

2.3 Surface analytics
Contact angle and X-ray photoelec-
tron spectrosopy (XPS) measure-

ments were taken in order to assess
the effects of dose-dependent VUV
radiation exposure on potentially
adhesion-relevant physical-chemi-
cal surface properties:

Contact angle measurements were
taken with reference to DIN EN SO
19403-2 on the "Drop Shape Ana-
lyzer DSA30" (Kriiss GmbH) with
diiodomethane and deionised wa-
ter (purity p. a.). The respective re-
sults were averaged out from five
drops. The SFE as well as its split-
ting into polar and dispersed pro-
portions were determined according
to the Owens-Wendt-Rabel-Kaelble
method [7].

XPS measurements were taken with
a PHI-5500-ESCA spectrometer (Per-
kin Elmer Physical Electronics Divi-
sion) using a monochrome Al-Kou
source and an Mg-Ka source at a
power of 300 W (13.9 kV, 21.6 mA).
Overview spectra were recorded
with an incident energy of 117 eV,
an increment of 0.5 eV/step and a
speed of 100 ms/step.

2.4 Mechanical tests

In order to assess any possible over-
treatments as a consequence of ex-
cessive radiation exposure doses,
an “Adhesion Analyzer LUMiFrac
200" (LUM GmbH) was used for
adhesion tests with cross-tension
stressing. For this purpose, acti-
vated plastic platelets were adhe-
sive-bonded with screw-in adapt-
ers made of V2A high-grade steel
(diameter: 10 mm). The two-com-
ponent epoxy resin “Delo-Duopox
$J8665" was used for PMMA and
COC and the two-component poly-
urethane adhesive “SikaForce-7570
HP L05" for ABS (layer thickness:
90 = 20 pm). In each case, the cur-
ing time was seven days in a stand-
ard climate and six test specimens
were subjected to constant loads of
5 N s~ until they failed.

Tensile shear tests, carried out with
reference to DIN EN ISO 1465, aimed
to assess the mechanical short-time
strengths on the basis of relevant
factors by means of DOE-assisted
investigations. Five joints were in-
vestigated per series. The tests were
carried out with a universal tensile
testing machine Z010 (ZwickRoell
GmbH & Co. KG) at a constant test-



Die semilogarithmische Auftragung
zeigt fiir alle Materialien ein kon-
tinuierliches Absinken der SFE in-
nerhalb der untersuchten Zeitspan-
ne von 100 h. Als Ursache wird der
Hydrophobic-Recovery-Effekt an-
gesehen [8], bei dem sich einge-
brachte funktionelle Gruppen mit
der Zeit zunehmend in Richtung ei-
ner energetisch glinstigeren Ober-
flachenkonfiguration reorganisie-
ren. Der Effekt tritt je nach Material
unterschiedlich ausgepragt auf. Um
eine hohe Reproduzierbarkeit zu
gewahrleisten, wurde die Oberfla-
chenaktivierung daher méglichst di-
rekt vor weiterer Oberflachenana-
lytik sowie direkt im Fiigeprozess
durchgefiihrt.

3.2 Chemische Modifikation

Die Elementzusammensetzung
der VUV-behandelten Oberflachen
wurde anhand von XPS-Messun-
gen quantifiziert (Tabelle 1). Bei
allen Materialien steigt die Sauer-
stoffkonzentration bei gleichzei-
tiger Abnahme der Kohlenstoff-
konzentration. Dies deutet auf
eine Feinstreinigung von organi-
schen Bestandteilen sowie den Ein-
bau polarer funktioneller Gruppen
hin. Der Anstieg fallt bei COC und
ABS, die im unbehandelten Zustand
eine niedrige Sauerstoffkonzentra-
tion aufweisen, am stérksten aus.
Bei PMMA ist der prozentuale An-
stieg des Sauerstoffgehalts dage-
gen deutlich geringer und erreicht
ab 3,20 J/cm? eine Sattigung. Die
XPS-Messungen stehen in Einklang
mit den in Bild 4 gezeigten Ergeb-
nissen zum Anstieg der SFE. Auf mo-
lekularer Ebene wird der Grund in
der Modifizierung der Oberflachen
mit sauerstoffhaltigen funktionel-
len Gruppen wie Hydroxy-, Carbo-
nyl oder Ketogruppen gesehen [3].
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Bild 3: Zeitstabilitat der Oberflachen-
energie nach VUV-Aktivierung

3.3 Adhasionspriifungen
Physikalische ~ Wechselwirkungen
sind mitbestimmend fiir die Adha-
sion iber Flgeteilgrenzen hinweg.
Daher wurde der Einfluss der VUV-
Aktivierung auf die SFE bei variieren-
der Bestrahlung untersucht (Bild 4,
schwarz).

Fir alle Materialien wurde durch die
Aktivierung ein signifikanter An-
stieg der SFE erreicht. Wahrend bei
COC ein Sattigungseffekt eintritt,

Fig. 3: Time stability of the surface
energy after VUV activation

ing speed of 5 mm/min~' in a stand-
ard climate until the joints fractured.

2.5 Joining setup

The joining tests were carried out on
a modified, servoelectric horizon-
tal welding installation K2150/059
(Bielomatik GmbH) into which two
VUV units in a back-to-back arrange-
ment were integrated (Fig. 2b). With
the aid of a pneumatic cylinder, the
radiators were vertically inserted be-

Tabelle 1: XPS-Analyse der aktivierten Probenoberfléachen (Angaben fiir ABS; COC und PMMA jeweils in Teilchenzahlanteil in %)
Table 1: XPS analysis of the activated specimen surfaces (all data for ABS, COC and PMMA in particle number proportion in %)

ABS Kohlenstoff Carbon
Sauerstoff Oxygen

coc Kohlenstoff Carbon
Sauerstoff Oxygen

PMMA Kohlenstoff Carbon

Sauerstoff Oxygen

Strahlungsdosis (J/cm2) Radiation dose (J/cm2)

0,00 0,64 1,60

94,7 +0,6

1,1+0,3

98,5+0,5 87,4+0,2
1,5+ 0,6 121+0,3
73201 72,703 71,7+0,3
26,8+0,1 27303 28,4+0,3

3,20
758+0,3

6,40

208+ 1,3
84,4+0,2
159+0,1
704 +03
296+0,3

70,6 £0,1
294+0,1

tween the joining parts. These were
tempered constantly using heated
specimen holders. For subsequent
tests, PMMA and ABS were preheat-
edto 80°Cand COCto 60°Cbecause
it begins to soften at an earlier stage.
The parts were centrally aligned be-
tween the radiator tubes with a vac-
uum clamping jig. The duration of
the pressure application during the
joining time was 180 s.

3. Results and discussion

3.1 Time stability

The time stability of the VUV-acti-
vated surfaces was assessed first of
all. For this purpose, test specimens
were subjected to a radiation dose
of 1.6 J/cm? and the SFE was meas-
ured over the course of time (Fig.
3). For all the materials, the semi-
logarithmic plotting shows a con-
tinuous drop in the SFE within the
investigated time span of 100 h. The
hydrophobic recovery effect accord-
ing to which any incorporated func-
tional groups are increasingly reor-
ganised towards an energetically
more favourable surface configu-
ration over time is considered to
be the cause [8]. The effect aris-
es to different degrees depending
on the material. In order to guar-
antee high reproducibility, the sur-
face was therefore activated as di-
rectly as possible before any further
surface analytics as well as directly
in the joining process.

3.2 Chemical modification

The element compositions of the
VUV-treated surfaces were quanti-
fied on the basis of XPS measure-
ments (Table 1). With all the mate-
rials, the oxygen concentration rises
at the same time as the carbon con-
centration decreases. This suggests
the ultrafine cleaning of organic
constituents as well as the instal-
lation of polar functional groups.
The rises turn out to be greatest in
the case of COC and ABS which ex-
hibit low oxygen concentrations in
the untreated condition. In contrast,
the percentage rise in the oxygen
content with PMMA is considera-
bly smaller and reaches saturation
as from 3.20 J/cm2 The XPS meas-
urements coincide with the results
shown on Fig. 4 in relation to the
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resultiert fiir ABS und PMMA eine
stete Zunahme der SFE im betrach-
teten Parameterfeld. Die Erhdhung
des polaren Anteils verlauft fiir alle
Materialien im Wesentlichen pa-
rallel zum SFE-Verlauf (nicht dar-
gestellt).

Gleichzeitig ist bekannt, dass es
infolge von physikalischer Ober-
flachenvorbehandlung zu Scha-
digungseffekten an Oberflachen
kommen kann, wodurch zwar eine
chemisch modifizierte, allerdings
nicht mehr am Bulk-Material haf-
tende Grenzschicht entsteht. Es bil-
den sich sogenannte ,Low Mole-
cular Weight Oxidized Materials”
(LMWOM), welche bei hoheren Kon-
zentrationen  adhasionsmindernd
wirken kénnen [9-12].

Um die aktivierten Oberflachen da-
hingehend zu priifen, wurden Zug-
prifungen mittels , Adhesion Ana-
lyzer” durchgefiihrt. Bild 4 stellt die
dosisabhangige SFE (schwarz) der
Zugfestigkeit gegeniiber (blau). Es
zeigt sich, dass der Verlauf der SFE
besonders fiir héhere Strahlungsdo-
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sen von etwa 1 bis 2 J/cm? nicht wei-
ter mit der Zugfestigkeit korreliert:
Bei PMMA und ABS ist zu beobach-
ten, dass trotz eines Anstiegs der SFE
die maximale Zugfestigkeit bei deut-
lich niedrigeren Strahlungsdosen er-
reicht wird. Abgeschwacht gilt dies
auch fiir COC: Zwar lauft die SFE zu
hohen Strahlungsdosen hin in eine
Séttigung. Allerdings fallt die Zug-
festigkeit bei einer Strahlungsdosis
von 6,4 Jlcm? signifikant ab, was auf
eine oberflachennahe Schadigung
hindeutet. Exemplarisch durchge-
fihrte Abwaschversuche mit den po-
laren Losemitteln Ethanol und Was-
ser in Anlehnung an Arikan et al. [9]
bestatigen diese These zusatzlich
(hier nicht gezeigt). Die Versuche le-
gen nahe, dass zu hohe Strahlungs-
dosen aufgrund der Entstehung von
LMWOMs adhasionsmindernd wir-
ken kénnen.

groups [3].

rise in the SFE. On the molecular lev-
el, the reason is seen as the modi-
fication of the surfaces with func-
tional groups containing oxygen
such as hydroxy, carbonyl or keto

3.3 Adhesion tests

Physical interactions are another de-
termining factor for the adhesion be-
yond joining part boundaries. There-
fore, investigations were conducted
into the influence of the VUV activa-
tion on the SFE with varying radia-
tion exposure (Fig. 4, black).

For all the materials, significant rises
in the SFE were achieved by the acti-
vation. While a saturation effect aris-
es in the case of COC, the activation
results in constant increases in the
SFE for ABS and PMMA in the con-
sidered parameter field. For all the
materials, the rises in the polar pro-

portion essentially run parallel to the

3.4 Fiigeversuche mit VUV-Ak-
tivierung

Die Erkenntnisse zu den Auswirkun-
gen variierender Strahlungsdosen
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SFE course (not portrayed).

At the same time, it is well-known
that physical surface pretreatment
may lead to damage effects on sur-

faces. This results in a chemical-
ly modified boundary layer which,
however, no longer adheres to the
bulk material. So-called “low molec-
ular weight oxidised materials” (LM-
WOMs) are formed and may exert
adhesion-reducing effects at higher
concentrations [9-12].

In order to test the activated surfac-
es in this respect, tensile tests were
carried out using an “Adhesion Ana-
lyzer”. Fig. 4 compares the dose-de-
pendent SFE (black) with the tensile
strength (blue). It is shown that the
course of the SFE no longer corre-
lates with the tensile strength par-
ticularly for higher radiation doses
from approx. 1 J/cm? to 2 J/cm2: In
the case of PMMA and ABS, it can be
observed that, in spite of a rise in the
SFE, the maximum tensile strength is
achieved with considerably lower ra-
diation doses. To a diminished extent,
this applies to COC too: Although the
SFE runs into saturation towards high
radiation doses, the tensile strength
falls significantly with a radiation
dose of 6.4 J/cm?, thus suggesting



auf die untersuchten Oberflachen-
eigenschaften wurden mit den Fak-
toren Fiigetemperatur und -druck
in einen statistischen Versuchsplan
(DOE) Uberfiihrt. Als ZielgroBe wur-
de die Zugscherfestigkeit definiert.
Untersucht wurde die Auswirkung
einer Faktorvariation auf die Ziel-
groBe, wobei die Gbrigen Faktoren
konstant blieben (Bild 5). Diagramm-
teil d) vergleicht die materialspezifi-
schen maximalen Einfliisse der Fak-
toren auf die Festigkeit.

Unabhangig von der Strahlungsdosis
konnten bei Raumtemperatur keine
Verbindungen realisiert werden (Bild
5a). Mit steigender Bauteiltempera-
tur nimmt der Einfluss auf die Zug-
scherfestigkeit fiir alle drei Materia-
lien stetig zu, insbesondere je mehr
sich die Bauteiltemperatur dem Glas-
ibergangsbereich des jeweiligen
Bulk-Materials nahert. Damit konn-
te indirekt nachgewiesen werden,
dass eine VUV-Aktivierung zur Bil-
dung einer oberflachlichen Schicht

fihrt, die einen reduzierten Glas-
ibergang aufweist.

Es wurde untersucht, ob Verbindun-
gen unterhalb des Erweichungsbe-
reichs ohne VUV-Aktivierung rein
als Folge von Diffusionsprozessen
moglich sind. Bei ABS und PMMA
war dies nicht méglich. Im Falle von
COC konnten bei 60°C jedoch zumin-
dest schwache Verbindungen mit ei-
nem Festigkeitseinfluss von etwa 0,5
MPa erreicht werden. Eine zusatzli-
che Aktivierung bedingte fiir COC je-
doch signifikant hohere Festigkeiten
(Bild 5b).

Die Abbildung 5b verdeutlicht, dass
es fiir alle Materialien eine minimal
notwendige VUV-Aktivierung gibt,
ab der Verbindungen bei geringer
Bauteiltemperatur iiberhaupt (ABS
und PMMA) bzw. mit adaquater
Festigkeit (COC) realisiert werden
konnen. Generell fallt auf, dass fiir
alle Materialien im Versuchsraum
kein Festigkeitsabfall mit steigen-
der Bestrahlungsdosis erfolgte, was
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damage close to the surface. In addi-
tion, this thesis is confirmed by wash-
ing-off tests which were carried out
as examples with the polar solvents
ethanol and water with reference to
Arikan et al. [9] (not shown here). The
tests indicate that excessive radiation
doses may exert adhesion-reducing
effects because LMWOM s arise.

3.4 Joining tests with VUV ac-
tivation

The findings with regard to the ef-
fects of varying radiation doses on
the investigated surface properties
were incorporated into a statistical
test plan (DOE) with the factors join-
ing temperature and pressure. The
tensile shear strength was defined
as the target variable. The effect of
factor variation on the target varia-
ble was investigated while the oth-
er factors remained constant (Fig. 5).
Diagram Part d) compares the mate-
rial-specific maximum influences of
the factors on the strength.

Irrespective of the radiation dose,
it was not possible to produce any
joints at the room temperature (Fig.
5a). As the component temperature
rises, the influence on the tensile
shear strength increases constant-
ly for all three materials, particular-
ly the closer the component temper-
ature comes to the glass transition
range of the bulk material in ques-
tion. Thus, it could be proven in-
directly that VUV activation leads
to the formation of a surface layer
which exhibits a reduced glass tran-
sition.

It was investigated whether joints
are possible below the soften-
ing range without VUV activation
purely as a consequence of diffu-
sion processes. This was not possi-
ble with ABS or PMMA. However, at
least weak joints with a strength in-
fluence of approx. 0.5 MPa could be
achieved at 60°C in the case of COC
but additional activation caused sig-
nificantly higher strengths for COC.

Bild 5: Einfluss der
Faktoren Temperatur
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im Widerspruch zu den Ergebnissen
der Adhasionspriifungen zu stehen
scheint. Es ist jedoch zu beachten,
dass die Adhasionspriifungen bei
Raumtemperatur durchgefiihrt wur-
den, wohingegen die Fiigeversuche
bei hoheren Temperaturen statt-
fanden. Umlagerungseffekte, die
Kettenverkiirzungen oder -schadi-
gungen entgegenwirken konnten,
treten im Gegensatz zu den Fiige-
versuchen wahrend der Adhasions-
priifungen daher nur sehr begrenzt
oder mdglicherweise gar nicht auf.
Analog zu Klebstoffen kénnten ge-
ringe Mengen an LMWOM in den
Bulk des Fiigepartners integriert
werden, wodurch diese dann nicht
adhdsionsmindernd wirken.
Hinsichtlich der Druckabhangig-
keit (Bild 5¢) zeigt sich, dass ein
hoher Fiigedruck notwendig ist,
um homogene, flachige Verbin-
dungen ohne induzierte FlieBpro-
zesse zu realisieren. Eine Erhéhung
liber die Schwelle von 4 MPa hin-
aus fiihrte im Parameterfeld aller-
dings nicht zu signifikant hoheren
Festigkeiten, da ein flachiges An-
gleichen der Mikrorauheiten und
die damit verbundene Annahe-
rung der Fiigeflachen mit ausrei-
chendem Materialkontakt bereits
stattgefunden hat.
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Anhand der DOE-gestiitzten Versu-

che wurden fiir die folgenden Para-

meter die maximalen Festigkeiten er-
reicht:

M Fir ABS fiihrte der Parametersatz
80°C Bauteiltemperatur, 4,0 MPa
Fligedruck und 3,2 J/cm? Bestrah-
lungsdosis zur hochsten Festigkeit
von 2,75 MPa.

M Fiir COC wurde eine maximale
Zugscherfestigkeit von 4,3 MPa
bei 60°C, einem Druck von 4,0
MPa und einer Dosis von 3,2 J/cm?
erreicht.

M Die hdchste Festigkeit betrug fiir
PMMA 1,14 MPa bei 80°C, 7,2
MPa und 3,2 J/cm?.

4. Fazit

Die vorgestellten Ergebnisse zei-
gen eine vielversprechende alter-
native Fligetechnik auf, die auf der
Anwendung von VUV-Strahlung ba-
siert. Mit dieser Technologie lassen
sich Oberflachen polymerer Fiige-
partner so modifizieren, dass Ver-
bindungen ohne Klebstoffe oder
mechanische Verbindungselemen-
te bei Temperaturen deutlich un-
terhalb des Erweichungsbereichs
des Bulk-Materials hergestellt wer-
den kdnnen.

Im Gegensatz zu bisherigen Ansat-
zen, in denen Vorbehandlung und

Fig. Shillustrates that, for all the ma-
terials, there is minimally necessary
VUV activation as from which it is at
all possible to achieve joints at a low
component temperature (ABS and
PMMA) or with adequate strength
(COQC). In general, it is conspicuous
that, for all the materials in the test
room, the strength did not fall as
the radiation dose rose. This seems
to contradict the results of the adhe-
sion tests. However, it must be borne
in mind that the adhesion tests were
carried out at the room temperature
whereas the joining tests took place
at higher temperatures. In contrast
with the joining tests, rearrange-
ment effects which might coun-
teract chain shortening or damage
phenomena therefore arise to a very
limited extent only or possibly not at
all during the adhesion tests. In anal-
ogy to adhesives, small quantities of
LMWOMs might be integrated into
the bulk of the joining member and
thus do not exert any adhesion-re-
ducing effects.

With regard to the pressure depend-
ence (Fig. 5¢), it is shown that a high
joining pressure is necessary in order
to produce homogeneous, large-ar-
ea joints without any induced flow
processes. However, an increase
beyond the threshold of 4 MPa did

not lead to any significantly higher

strengths in the parameter field since

the large-area matching of the mi-

croroughnesses and the associated

convergence of the joining faces with
sufficient material contact have al-
ready taken place.

On the basis of the DOE-assisted

tests, the maximum strengths were

achieved for the following parame-
ters:

M For ABS, the parameter set consis-
ting of 80°C component tempera-
ture, 4.0 MPa joining pressure and
3.2 J/cm? radiation dose led to the
highest strength of 2.75 MPa.

M For COC, a maximum tensile shear
strength of 4.3 MPa was achieved
with 60°C, a pressure of 4.0 MPa
and a dose of 3.2 J/cm2

B For PMMA, the highest strength
was 1.14 MPa with 80°C, 7.2 MPa
and 3.2 Jlcm2,

4. Conclusion

The presented results highlight a
very promising alternative joining
technoloy which is based on the ap-
plication of VUV radiation. With this
technology, it is possible to modify
surfaces of polymeric joining mem-
bers in such a way that joints can be
manufactured at temperatures well
below the softening range of the
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Fligeprozess zeitlich und raumlich
getrennt ablaufen [3-5, 9], wurde
erstmals eine Demonstratoranlage
entwickelt, die das klebstofffreie
Verbinden von Kunststoffen mit-
hilfe von VUV-Strahlung in einem
einstufigen Prozessablauf ermég-
licht. Die vorgestellte Methode de-
monstriert somit die Integration der
VUV-Technologie in praxisnahe Fii-
geprozesse und schafft die Grund-
lage fiir die Weiterentwicklung des
Verfahrens.
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bulk material without any adhesives
or mechanical joining elements.

In contrast with previous approach-
es in which the pretreatment and the
joining process take place at separate
times and in separate spaces [3-5, 9],
a demonstrator installation which
permits the adhesive-free joining of
plastics with the aid of VUV radia-
tion in a one-stage process sequence
was developed for the first time. The
presented method thus demonstrates
the integration of the VUV technol-
ogy into joining processes close to
practice and creates the basis for the
refinement of the procedure.
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