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e die urspringliche Aufgabenstellung sowie den wissenschaftlichen und
technischen Stand, an den angeknipft wurde

Ziel des Vorhabens war es, den Recyclatgehalt in PET in verschiedenen Applikationsformen mit einer
moglichst einfachen praxistauglichen Methode zu bestimmen (Klassifizierung und Quantifizierung).
Dazu sollten verschiedene Methoden untersucht und fir die Anwendung angepasst werden. Durch
Datenfusion sollten die verschiedenen Methoden kombiniert werden und es sollte eine praxistaugliche
Methode entwickelt werden. Des Weiteren sollte ein Modell entwickelt werden, das es ermdglicht, auch
unbekannte Proben zu charakterisieren.

Aus der Literatur ist bekannt, dass sich Neuware und Recyclat von PET grundséatzlich unterscheiden
lassen. Dazu werden verschiedene Methoden genutzt, meist die Analyse der fliichtigen Verbindungen
(z.B. Headspace GC-MS) und spektroskopische Methoden (NIR, MIR, Raman). Es kénnen sich jedoch
auch thermische und mechanische Eigenschaften &ndern. Es werden oftmals Granulate/Flakes und
Flaschen untersucht.

Durch die Erweiterung des Pfandsystems in der EU wird eine gro3ere Heterogenitat der gesammelten
Flaschen auf dem Markt erwartet. Ein moégliches Modell muss darauf angepasst werden.

e den Ablauf des Vorhabens

Der Ablauf des Vorhabens gliederte sich in sechs Arbeitspakete. Am Anfang stand die
Literaturrecherche, um mdgliche anwendbare Methoden zu identifizieren und Ansatzpunkte zu finden,
an denen Neuware und Recyclat voneinander unterschieden werden kénnen. Es folgte eine Nutzung
der bisher aufgebauten Probendatenbank und je nach Analyse und Anforderungen eine Erweiterung.
Dabei wurde die Datenbank erweitert indem weitere Preforms zum Testen der Modelle genutzt wurden
und Elektrospinningproben aus Granulaten hergestellt wurden.

Bei der Prufung und Auswahl der passenden Methoden hat sich die Nutzung einer elektronischen Nase
zur Detektion der VOC und die spektroskopische Untersuchung als aussichtsreich herauskristallisiert.
Nach einer Methodenentwicklung und passenden Probenvorbereitung wurden Granulate, Preforms und
Elektrospinningproben untersucht. Diese wurde mittels verschiedener machine learning-Modelle
ausgewertet, spektroskopische Daten aus NIR und FT-IR fusioniert und die Ergebnisse beurteilt. Es
wurde aus den Erkenntnissen dieses und des Vorgangerprojekts ,PETransparency® ein
Handlungsleitfaden erstellt. Ein Wissenstransfer erfolgte durch die Aufnahme in Lehrveranstaltungen,
Social Media-Beitrage sowie die Vorstellung der Ergebnisse auf Branchentreffen und
wissenschaftlichen Konferenzen.

e die wesentlichen Ergebnisse sowie ggf. die Zusammenarbeit mit anderen
Forschungseinrichtungen

Fur die Untersuchung von PET Preforms und Elektrospinningproben kdnnen spektroskopische
Methoden angewendet werden. Die Probenprasentation, die Vorkonditionierung und die
Umgebungsbedingungen kénnen die Messungen beeinflussen. Einheitliche Probenkdrper lassen sich
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einfacher messen, es kann eine breite Auswahl an Konzentrationen hergestellt werden und ein
geringerer Vorhersagefehler kann erreicht werden. Fiir eine gute Kalibrierung sollte mdglichst der
marktubliche Bereich abgedeckt werden. Durch die Herstellung in 10 %-Schritten von 0 bis 100 % kann
auch eine Erhdhung des Recyclatgehalts abgedeckt werden. Wie auch in Teil zu AP 2 dargestellt, sind
vor allem héhere Gehalte, im Bereich von 35 und 50 % vorhanden.

Im Allgemeinen kann es lokales Modell mit den Preforms aus je einer Neuware und Recyclat bzw. eine
Mischung daraus und den Elektrospinningproben gebildet werden. Dabei funktioniert eine interne
Validierung besser als eine externe Validierung, da die interne Validierung einen geringeren
Vorhersagefehler aufweist. Ein globales Modell mit Neuwaren und Recyclaten verschiedener Hersteller
kann noch nicht erstellt werden. Durch die Hinzunahme eines anderen Preforms in die Modellerstellung
verschlechtert sich diese. Die Proben verschiedener Hersteller unterscheiden sich voneinander, es
kénnen z.B. verschiedene Zuséatze vorhanden sein.

Bei der Auswertung der spektroskopischen Daten sind verschiedene Punkte zu beachten. Fir die
Modellerstellung erweist es sich als besser, die Spektren auf den Bereich der funktionellen Gruppen
zuzuschneiden. Bei einer Hauptkomponentenanalyse trugen diese Wellenldngen zu einem grol3en
Anteil zu der erklarten Varianz bei. AuBerdem sind die Umgebungsbedingungen zu beachten. Eine
Vorkonditionierung der Proben sollte erfolgen und eine Randomisierung mehr der Messungen. Bei der
Auswertung sollten diese nicht zu stark vorverarbeitet werden.

Eine Zusammenarbeit erfolgte mit der Hochschule Rhein-Waal, Arbeitsgruppe Prof. Dr. Amir Fahmi, zur
Herstellung von einheitlichen Probenkdrpern per Elektrospinning. Mit dem Projektpartner Alpla Werke
Alwin Lehner GmbH & Co. KG fanden regelméaRige Austauschtreffen statt und es wurden weitere
Proben zur Verfugung gestellt. Mit Mitarbeitern des Labors der Kunststofftechnik des Fachbereichs
Produktions- und Holztechnik der TH OWL wurde Uber Probleme der Analyse und Mdglichkeiten der
Probenvorbereitung gesprochen.
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Ausfiihrliche Darstellung durchgefiihrter Arbeiten
AP1 — PET-Kreislaufanalyse

Fur die Identifizierung von recyceltem PET ist die Kenntnis der chemischen und strukturellen
Veranderungen von PET wahrend des Recyclingprozesses von Interesse. Neben den Veranderungen
in den PET-Polymerketten sind auch fliichtige Stoffe von Interesse, die durch die vorherige Verwendung
in den Kunststoff migrieren kénnen. Mehrere Studien in diesem Bereich verwenden recyceltes Material
vom Markt (Masmoudi et al. 2018; Fabris et al. 2010; Del Lopez et al. 2014; van Thoden Velzen et al.
2020), aber es gibt auch eine Studie, die den Recyclingprozess in mehreren lterationen unter
kontrollierten Laborbedingungen simuliert (Pinter et al. 2021). Rheologische Tests zeigten nur einen
sehr geringen Unterschied zwischen Recyclat und Neuware (Masmoudi et al. 2018), die intrinsische
Viskositat als Mal} fiur die Molekulkettenldnge und Pradiktor der Materialfestigkeit zeigten ahnliche
Werte fur beide PET-Arten (Pinter et al. 2021; van Thoden Velzen et al. 2020). Differenzial-Scanning-
Kalorimetrie zeigten, dass sich der Grad der Kristallinitat nicht signifikant unterscheidet (Masmoudi et
al. 2018). Auch mechanische Eigenschaften wie Steifigkeit und Duktilitdt zeigen keine signifikanten
Unterschiede (Masmoudi et al. 2018). Celik et al. haben die thermischen und mechanischen
Eigenschaften von recyceltem PET untersucht und diese mit den Spezifikationen von neuem PET
verglichen. Die Eigenschaften des recycelten PETs zeigen eine Ubereinstimmung mit den
Eigenschaften des neuen PETs (Celik et al. 2022). Eine Studie von Castro Lopez et al. zeigte jedoch,
dass mechanisches Recycling zu einer signifikanten Verschlechterung der rheologischen,
mechanischen und thermischen Eigenschaften fiuhrt, was vermutlich auf die Spaltung von
Esterbindungen zuriickzufiihren ist, die zu einer Abnahme der Molekilmasse und einer Zunahme
zyklischer oligomerer Spezies fuhrt (Del Lopez et al. 2014). Andere Studien diskutierten, dass die
Bildung zyklischer Oligomere hauptsachlich durch den Streckblasprozess verursacht wird und dass sie
wahrend der Reinigungsprozesse beim Recycling wieder reduziert werden (Pinter et al. 2021; van
Thoden Velzen et al. 2020).

Alvarado Chacon et al. haben aus Pellets Flaschen mit unterschiedlichem Recyclatgehalt hergestellt
und thermische, mechanische, optische und spektroskopische Untersuchungen durchgefiihrt. Dabei
wurden Farbanderungen festgestellt. Vor allem die Triibung und die Absorption bei 350 nm zeigen eine
gute Korrelation mit dem Recyclatgehalt (Alvarado Chacon et al. 2020).

Wahrend des mechanischen Recyclings kann eine Vergilbung auftreten (Benyathiar et al. 2022; Pinter
et al. 2021; Fabris et al. 2010; Masmoudi et al. 2018; Raheem et al. 2019). Es wird angenommen, dass
dies auf intermolekulare Bindungen und Oxidationsreaktionen zurtickzufiihren ist (Badia et al. 2012).
Weiterhin konnen Oxidationsprodukte wahrend es Recyclings gebildet werden, welche die gleichen
strukturellen Funktionen wie im urspriinglichen PET-Material haben. Im FT-IR-Spektrum tritt ein
breiterer Peak bei 1707 cm-! auf, dem Absorptionsband fiir Carbonylgruppen (Masmoudi et al. 2018).
In Bezug auf chemische Bestandsteile ist in recyceltem PET weniger Kobalt, jedoch mehr Chlor (aufgrund
von PVC-Verunreinigungen) enthalten, aber beides in sehr geringen Konzentrationen im Bereich von
wenigen Milligramm pro Kilogramm, sowie Spuren von Katalysatoren aus chemischen
Recyclingprozessen (van Thoden Velzen et al. 2020)
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Fliichtige organische Verbindungen (VOCs) sind sowohl aus Sicht der Verbrauchersicherheit als auch
bei Arbeiten zur Erkennung von recyceltem PET von Interesse. In einer Metastudie fanden Cabanes et
al. 437 fluchtige Stoffe, die einen Unterschied zwischen Post Consumer-recyceltem PET und anderen
Kunststoffabfallquellen zeigten (Cabanes et al. 2020). Diese Stoffe stammen aus dem Abbau des
Kunststoffs und der Migration durch falsche Beflllung leerer Behalter. Untersuchte VOCs sind Limonen,
Acetaldehyd, 2-Methyl-1,3-dioxolan, Benzol, Ethylenglykol, aber auch Toluol, Chlorbenzol,
Benzaldehyd. Diese wiesen sehr geringe Konzentrationen im Bereich von etwa 30 bis 300 ug/L auf
(Fabris et al. 2010; Pinter et al. 2021; van Thoden Velzen et al. 2020). Ein einfacher Ansatz zur
Quantifizierung des Recyclinganteils besteht darin, sich auf das Profil der fllichtigen Verbindungen von
PET-Proben zu konzentrieren. So wurde berichtet, dass beim Warmeabbau von PET Aldehyde
(Benzaldehyd), aromatische Kohlenwasserstoffe (Styrol) und Acetophenon entstehen kédnnen (Dutra et
al. 2011). Gebrauchtes PET enthdlt haufig Limonen, das durch langeren Kontakt mit
Erfrischungsgetranken oder Fruchtsaften in den Kunststoff migriert (Nerin et al. 2003). Recyceltes PET
enthalt im allgemeinen mehr flichtige Substanzen als neues PET (Dutra et al. 2011).

Eine weitere Unterscheidung von neuem und recyceltem PET erfolgte durch Li et al. mittels HS-SPME-
GCxGC-QTOF-MS und anschlieBender multivariater Auswertung sowie machine learning-Methoden.
Die Unterscheidung zwischen neuem und recyceltem PET ist anhand der unterschiedlichen Verteilung
und Anzahl flichtiger Inhaltsstoffe mdglich (Li et al. 2022). Einen &hnlichen Ansatz haben Hao et al.
verfolgt. Hierbei wurden die semifliichtigen organischen Verbindungen mittels DSI/GCxGC-Q-TOF-MS
analysiert. Die Ergebnisse dieser Untersuchung fiihrten zur Identifikation von Markerverbindungen,
welche eine Unterscheidung von Neuware und Recyclat ermdglichen (Hao et al. 2022).

Penalver et al. haben eine gute Korrelation zwischen dem theoretischen und dem vorhergesagten
(Gewichts-)Prozentsatz von recyceltem PET auf der Grundlage der statischen Headspace-
Gaschromatographie-Massenspektrometrie hergestellt (Pefalver et al. 2022a).

Von derselben Arbeitsgruppe wurden vergleichbar vielversprechende Ergebnisse fiir die Analyse von
PET-Flaschen mittels Raman-Spektroskopie vorgelegt (Penalver et al. 2022b). Im Spektralbereich von
600-1800 cm-! konnten fiir die recycelten PET-Flaschen keine offensichtlichen zusatzlichen Raman-
Bander identifiziert werden, jedoch waren die Roh-Raman-Spektren der recyceltem PET-Flaschen
stérker von Fluoreszenz beeinflusst als die des neuen PET (Pefalver et al. 2022b). Zappi et al.
Untersuchten PET mittels Nahinfrarot- (NIR) und Mittelinfrarot- (MIR) Spektroskopie, letztere im
abgeschwachten Totalreflexionsmodus (ATR) (Zappi et al. 2024). Die analysierten Spektralbereiche
waren 908-1676 nm (NIR) und 400-1900 cm-' (MIR). Proben zwischen 10 und 50 (w/w)% recyceltem
PET wurden mit £10 % vorhergesagt, wenn die Multiblockmethode angewendet wurde (Zappi et al.
2024). Diese Ergebnisse stehen in guter Ubereinstimmung mit den von Pefalver et al. mit statischer
Headspace-Gaschromatographie-Massenspektrometrie (Pefalver et al. 2022a) erzielten Ergebnissen
und sind sogar etwas besser als die mit Raman-Spektroskopie erzielten Ergebnisse (Pefialver et al.
2022b). Bei Proben mit 0 % deklariertem recyceltem PET zeigten die Modelle allerdings deutlich
schlechtere Vorhersagefahigkeiten als die anderen Methoden.

Eine Zusammenfassung der Literaturrecherche ist in Tabelle 1 dargestellt.
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Tabelle 1: Ubersicht der untersuchten Applikationsformen, angewendete Methoden und Ergebnisse aus
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der Literaturrecherche

Elektronenmikroskopie,
FT-IR, molare Masse,
DSC, DMTA

Quelle Applikations- | Analysenmethoden Ergebnisse
form
(Masmoudi et al. 2018) | Flakes 1H-NMR, FT-IR, | beide Formen ahnlich, post-consumer
DSC/TGA, viscocity | eher gelb
index, Metalle
(Fabris et al. 2010) Flaschen fur | HDC-GC-FID einige Stoffe in Post-Consumer
Neuware GC-MS
Flakes fur
Post-
Consumer
(Del Lépez et al. 2014) | Pellets viskoelastische Aufbrechen Esterbindungen durch
(rheologisch), mechanisches Recycling, Anderung
mechanische, mechanischer Eigenschaften
thermische, FTIR,
MALDI-TOF
(van Thoden Velzen et | Flaschen Modellierung der | einige Stoffe in recyceltem PET, die
al. 2020) Migration, GC-MS nicht in Neuware enthalten sind
(Pinter et al. 2021) Flakes Farbe, intrinsische | recyceltes PET etwas andere Farbe
Viskositat, GC-FID
(Benyathiar et al. 2022) | Review - | Review - verschiedene Vergilbung
verschiedene
(Raheem et al. 2019) Review - | Review - verschiedene Vergilbung
verschiedene
(Badia et al. 2012) Pellets Zugkraft, mehr OH-Gruppen durch

mechanischen Abbau Polymerkette,
Anderung der CH-Schwingungen in
FT-IR,  Anderung Lage  der
Peaktemperaturen in DSC

Molekulargewicht, DSC,
IR, Farbe, Tribung, UV-
Vis

(Cabanes et al. 2020) Review - | Review — verschiedene;

verschiedene v.a. MS fiur volatile
Verbindungen

(Nerin et al. 2003) Flakes GC-MS Aromakomponenten aus Soft-Drinks

(Dutra et al. 2011) Flakes, Pellets | GC-MS

(Penalver et al. 2022a) | (Wasser-) GC-MS Unterscheidung neu/recycelt aufgrund
Flaschen volatiles Profil

(Pefalver et al. 2022b) | (Wasser-) Raman Unterscheidung neu/recycelt
Flaschen

(Zappi et al. 2024) Flaschen NIR, MIR gute Unterscheidung im Bereich von

10-50 % Recyclatgehalt

(Celik et al. 2022) Granulate, thermische keine Unterschiede neu/recycelt
Flakes Eigenschaften

(Li et al. 2022) Pellets, GC-MS gute Vorhersage durch machine
Flaschen learning-Algorithmen

(Hao et al. 2022) Flaschen, GC-MS gute Vorhersage durch machine
Partikel, learning-Algorithmen
Puder, Pellet

(Alvarado Chacon et al. | Flaschen aus | Partikel, intrinsische | héherer Recyclatgehalt: mehr Partikel,

2020) Pellets Viskositéat, héhere Tribung, héhere Absorption

bei 350 nm, niedrigerer L* & a*-Wert,
héherer b*-Wert, geringere IV bei
100 % Recyclat




where food
meets IT
smartFoodTechnology®Wt OWL

AP2 - Erweiterung Probendatenbank

Im Vorgangerprojekt wurde bereits eine grole Anzahl an Proben (Granulate, Preforms, Flaschen) von
den Projektpartnern zur Verfligung gestellt. Dort wurden v.a. Granulate untersucht. Aus diesem Projekt
waren bereits 65 Preforms vorhanden. Diese stammen von unterschiedlichen Projektpartnern und sind
aus verschiedenen Kunstoffen zusammengesetzt. Es liegen reine Neuwaren, reine Recyclate und
Gemische vor.

Die Probendatenbank wurde um ausgewahlte Preforms erweitert, um die erhaltenen Modelle zu testen
(z.B. PapetCool-Neuware). Diese wurden vom Projektpartner Alpla Werke Alwin Lehner GmbH & Co.
KG Werke Alwin Lehner GmbH & Co. KG zur Verfigung gestellt.

In Abbildung 1 sind die vorhandenen Recyclatgehalte dargestellt. Diese Preforms weisen
unterschiedliche Farben und Additive auf. Davon wurden Preforms mit der Neuware Lighter S98 und
dem Recyclat CL80 ausgewahlt, da diese einzeln und als Gemisch mit verschiedenen Recyclatgehalten
vorlagen. AuRerdem erschweren unbekannte Additive die Modellbildung. Deshalb wurde der reduzierte
Datensatz mit Lighter S98 und CL80 genutzt, um eine grundsatzliche Anwendbarkeit der Methoden zu

prifen und ein lokales Modell zu erstellen.
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Abbildung 1: Histogramm zu vorkommenden Recyclatgehalten in allen Preforms (links) und Preforms
aus Lighter S98 und CL80 (rechts)

Es wurden weiterhin in Zusammenarbeit mit der Hochschule Rhein-Waal, Arbeitsgruppe Prof. Dr. Amir
Fahmi, aus den Granulaten Lighter S98 und CL80 Proben per Elektrospinning hergestellt. Damit wurden
einheitliche Proben erhalten, ahnlich wie Taschentiicher. Diese konnten einfach per NIR mittels
Kontaktmesssonde und ATR-FT-IR gemessen werden. Da im Vorgangerprojekt der Einfluss von Form
und Farbe auf die Messungen und Ergebnisse festgestellt wurde und auch die vorhandenen Preforms
sich im auReren Erscheinungsbild unterschieden, wurde dies als Moglichkeit zur einheitlichen Messung
genutzt.

Eine Aufteilung in Trainings- und Testdaten erfolgt nach der Datenaufnahme. Dort wurden verschiedene
Methoden zur internen und externen Validierung getestet.

AP3 — Prifung und Auswahl passender Methoden

Elektronische Nase

Aus der Literatur ist bekannt, dass mit Methoden, welche die volatile Zusammensetzung, z.B. mit Static
Headspace GC-MS, messen, Proben mit 0, 50 und 100 % Recyclat mittels Hauptkomponentenanalyse
(PCA) voneinander unterschieden konnen (Penalver et al. 2022a). In der Arbeitsgruppe von Professorin
Miriam Pein-Hackelbusch ist u.a. auf den Einsatz von elektronischen Nasen und Zungen spezialisiert.
Es wurden einige Granulate zur Methodenentwicklung und allgemeinen Anwendbarkeit von
elektronischen Nasen gemessen. Die Methodenentwicklung ist in AP 4 dargestellt.
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Preforms

Es wurde ein Schwerpunkt auf spektroskopische Untersuchungen gelegt, da diese einfach anwendbar
sind und auch in der Literatur bereits gute Ergebnisse erzielt wurden (Pefialver et al. 2022b; Zappi et al.
2024). Die Probenvorbereitung und der Messaufwand sind meist gering, sodass diese Methoden das
Potenzial fur eine Schnellmethode bieten. Andere Methoden weisen eine héhere und somit auch
fehleranfalligere Probenvorbereitung auf.

Es sollten Preforms der PET-Flaschenherstellung untersucht werden. Im Falle der ATR-FT-IR-
Spektroskopie sind Preforms nicht direkt messbar, da diese auf das ATR-Kristall gepresst werden
mussen. Auch bei der NIR-Spektroskopie besteht die Mdglichkeit, dass aufgrund der unterschiedlichen
auleren Form der Preforms die Form einen Einfluss auf die Ergebnisse haben kann. Zur
Probenvorbereitung wurden verschiedene Methoden in Betracht gezogen und mit dem Projektpartner
Alpla Werke Alwin Lehner GmbH & Co. KG sowie mit Mitarbeitern der Kunststofftechnik der TH OWL
diskutiert. Eine Zerkleinerung mithilfe einer Mihle, auch mit Stickstoffkiihlung, ware méglich, es wirden
jedoch unterschiedliche Partikelgroen erhalten werden, was, wie schon im Vorgangerprojekt mit
Granulaten, einen nachteiligen Einfluss der Form auf die Messergebnisse haben wirde. Fir eine
spezifische PartikelgroRe ware eine inakzeptabel grofle Anzahl an Preforms notwendig.

Die Preforms kénnen folglich entweder direkt gemessen werden oder in Ringe geschnitten (Abbildung
2). Dabei muss beachtet werden, dass diese eine gerade Schnittflache aufweisen. Sagen ist aufgrund
der Hitzeentwicklung und Schmelzen der Probe an den Schnittflachen nicht méglich. Es wurde eine
spezielle Schere beschafft, um Ringe aus Preforms herauszuschneiden. Hierbei war es jedoch
schwierig, gerade Ringe mit guten Schnittkanten zu erhalten. Fur eine Routineanalytik stellt sich die
Anwendung wahrscheinlich schwierig dar.
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Abbildung 2: Preformringe fir die ATR-FT-IR-Messung

Aufgrund der angefiihrten Schwierigkeiten wurde noch eine innovativere Ldsung gesucht: um
gleichmalfige Prifkérper mit einem definierten Recyclatgehalt zu erhalten, wurden, in Kooperation mit
Professor Amir Fahmi von der Hochschule Rhein-Waal, gezielt gleichférmige Proben unter Einsatz der
Technik des Elektrospinnings aus Neuware und Recyclat hergestellt. Dazu wurden als Grundlage
Granulate je einer Neuware (Lighter S98) und eines Recyclats (CL80) genutzt. Diese wurden in
10 %-Schritten so zusammengestellt, dass Proben mit einem Recyclat von 0 bis 100 % erhalten wurden.
Hier hat die Form keinen relevanten Einfluss mehr und die Proben kénnen mittels spektroskopischer
Methoden direkt gemessen werden. Eine Probe ist in Abbildung 3 dargestellt.
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Abbildung 3: Elektrospinningprobe aus PET-Granulat

sonstiges
In der Vorhabensbeschreibung war vorgesehen, die Untersuchung mit weiteren Analysegeraten

durchzuflhren. Zum Zeitpunkt der Antragstellung wurde ein anderes Vorhaben beantragt, welches ein
geplantes Analysegerat beinhaltete. Leider wurde dieser Antrag abgelehnt.

AP4 — Untersuchung der Proben

In diesem Forschungsprojekt wurden unterschiedliche Granulate mit einer elektronischen Nase
untersucht, um diese aufgrund ihrer fliichtigen organischen Verbindungen in Neuware und Recyclat
einzuteilen. Ferner wurden spektroskopische Untersuchungen von Preforms in nahen und mittleren
Infrarot durchgefiihrt.

1. Elektronische Nase

Bei der Untersuchung mit der elektronischen Nase wurden vier verschiedene Granulate untersucht
(zwei Neuwareproben, zwei Recyclatproben). Zur Untersuchung der Proben wurde das OdorVector-
Messsystem genutzt, welches aus einem Array aus Schwingquarzsensoren besteht. Da die
Gasmoleklile fir eine hohere Empfindlichkeit von den Sensoren desorbiert werden missen, muss eine
Methodenentwicklung flr die passenden Desorptionstemperaturen durchgefiihrt werden. Die optimale
Desorptionstemperatur wird mittels des groRten Abstands zwischen Minimal- und Maximalwert
bestimmt. In Abbildung 4 sind die verschiedenen Phasen eines Messzykluses beispielhaft dargestellt.
Zur Messung wurden die Proben im Trockenschrank vorkonditioniert, eingewogen und bei der Messung
im Wasserbad temperiert. Als Auswertemethoden wurden PCA, LDA und SVM genutzt. Es wurden zwei
Temperaturen, 20 und 40 °C zur Messung genutzt und mittels dieser Methoden bewertet. Mit der PCA
konnte bei beiden Temperaturen keine Trennung der Proben erreicht werden. Die LDA zeigte eine
Unterscheidung zwischen den Proben (s. Abbildung 5 fir 40 °C). Die SVM-Methode wurde bei 40 °C
angewendet. Die Proben wurden in Neuware und Recyclat unterteilt. Es konnte eine Genauigkeit der
Klassifizierung von 94 % erhalten werden. Damit konnte gezeigt werden, dass es grundsatzlich moglich
ist die untersuchten Granulate mittels elektronischer Nase voneinander zu unterscheiden.
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Abbildung 5: Auswertung des 40 °C-Datensatzes mittels LDA, Einteilung in Neuware und Recyclat

2. Preforms

Wahrend der Projektlaufzeit gab es mehrere Gesprache mit dem Projektpartner Alpla Werke Alwin
Lehner GmbH & Co. KG. Damit konnte das fachspezifische Wissen erweitert werden und Gber mégliche
Probleme und weitere Preforms gesprochen werden.
Auch wurden damit einige Probleme in der Probenvorbereitung aufgezeigt. Beispielsweise soll die
Kristallinitat der Proben mittels NIRS gemessen werden koénnen. Aufgrund dessen sollte bei der
Probenvorbereitung auf einen Warmeeintrag verzichtet werden.
Auch wurde Uber die Mdglichkeit der Herstellung von Proben in spezifischen Konzentrationsbereichen
gesprochen (10 %-Schritte von 0 bis 100 % Recyclatgehalt), da, wie in Abbildung 1 dargestellt, die
vorhandenen Recyclatgehalte teilweise gehauft auftreten und einige Konzentrationen gar nicht
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vorhanden sind. Fir eine zuverldssige Methode und sich mdglicherweise in Zukunft &ndernder
Recyclatgehalte, sollten weitere Recyclatgehalte untersucht werden.

Als Ziel wurde die Klassifizierung und Quantifizierung des Recyclatgehalts in Preforms festgelegt. Als
Analysemethoden kommen, wie bereits im Vorgangerprojekt, v.a. spektroskopische Methoden zum
Einsatz. Es wurde die Nahinfrarotspektroskopie (NIRS) und die FT-IR-Spektroskopie genutzt.

Zur einfachen Modellentwicklung wurden Preforms ausgewahlt, die aus einer Neuware und einem
Recyclat bestehen bzw. dem Gemisch daraus. Das gewahlte Granulat der Neuware enthalt Carbon
Black, ein Zusatz zum schnelleren Aufheizen. Da angenommen wird, dass dies wahrscheinlich in allen
Recyclaten enthalten ist, kann eine Unterscheidung aufgrund dessen vermindert werden.

2.1. NIR-Spektroskopie

Die Preforms wurden auf einer Kontaktmesssonde mit einem NIR-Spektrometer im Messbereich von
1100 bis 2100 nm gemessen. Damit kein Licht von aufen die Messung beeinflussen kann, wurde eine
Ummantelung fir die Kontaktmesssonde 3D-gedruckt und diese mit nicht reflektierender, schwarzer
Aluminiumfolie ausgekleidet.

Bei der Analyse von verschiedenen Vaseline Qualitaten wurde festgestellt, dass nach Messung der
Proben in randomisierter Probenreihenfolge nur noch die Kristallinitdt einen Einfluss auf das
Messergebnis hatte, wodurch die chemisch sehr &hnlichen Proben klassifiziert werden konnten
(Fliedner et al. 2023). Deswegen wurden auch im PET Projekt verschiedene Auflagewinkel genutzt und
die Probenreihenfolge randomisiert, um beispielsweise Temperatureffekte zu minimieren.

Die Preforms wurden daflir mehrfach (ein Preform und mehrere Preforms einer Probe) gemessen. In
Abbildung 6 sind die Spektren dazu dargestellt. Im Weiteren wurden der gesamte Wellenlangenbereich
und ein Ausschnitt von 1200-1600 nm verglichen. Letzterer Bereich wurde ausgewahlt, da die dort
sichtbare grolRere Varianz der Spektren auf eine gréRere Informationsdichte hinwies, wahrend die
Spektren sich auerhalb sehr ahnelten.

Fir die Auswertung der Spekiren wurden verschiedene Auswertemethoden verglichen. Zum
Ubersichtlichen Vergleich der Proben wurde eine Hauptkomponentenanalyse (PCA) durchgefiihrt
(Abbildung 7). Hier ist keine gute visuelle Differenzierung erkennbar. Zur weiteren Auswertung wurden
die Daten in Trainings- und Testdaten, im Verhaltnis 80 % zu 20 %, eingeteilt.

1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000
wavelength in nm

Abbildung 6: Spektren der NIRS-Messungen von LS98, CL80 und Gemische daraus
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Abbildung 7: Hauptkomponentenanalyse der NIRS-Messungen von LS98, CL80 und Gemische daraus

Zur Klassifizierung in Neuware und Recyclat wurde der ,random forest classifier* genutzt. Bei der
Nutzung des gesamten Spektralbereichs konnten 84 % aller Preforms richtig zugeordnet werden, bei

der Nutzung des ausgewahlten Spektralbereichs jedoch nur 68 %.

Bei der internen Validierung wurden einige Messungen eines Preforms als Testdaten genutzt. Ein
einfaches Schema ist in Abbildung 8 dargestellt. Dagegen wurde bei der externen Validierung eine dem
Modell vollkommen unbekannte Proben zum Test zur Verfliigung gestellt. Dies kann jedoch zu
Problemen fihren, wenn diese eine Probe sich stark von anderen Proben unterscheidet. Dies kann zu

unplausiblen Ergebnissen bzw. Missklassifikationen fiihren.
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Trainings-Daten

Test-Daten
(interne Validierung)

Abbildung 8: Darstellung der Aufteilung der Messdaten in Trainings- und Testdaten fir die interne
Validierung, eine Farbe reprasentieren die Mehrfachmessungen eines Preforms

Bei der internen Validierung wurden die machine learning-Modelle Bayesian Ridge Regression und

PLS-Regression genutzt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 dargestellt.
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Tabelle 2: Ergebnisse der internen Validierung der Preforms LS98, CL80 und Gemische daraus

mittlere absolute . 2
Datensatz Modell Abweichung [%] Korrelation R
B ian Ri
gesamtes aye3|ar.1 idge 13,4 -5,2
Spektrum Regression
PLS-Regression 33,3 0,09
Bayesian Ridge
1200-1600 nm Regression 16,5 414
PLS-Regression 23,3 0,57

Nach der Hinzunahme von weiteren Preforms, die sich jedoch in der Zusammensetzung von den bereits
gemessenen Preforms unterscheiden, andern sich die Ergebnisse. In der Hauptkomponentenanalyse
ist, wie in Abbildung 9 gezeigt eine starke Abweichung des Preforms ,PapetCool“ (Neuware, in
dunkelblau dargestellt) sichtbar.
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Abbildung 9: Hauptkomponentenanalyse der NIRS-Messungen von LS98, CL80, Gemische daraus und
PapetCool (rechts in dunkelblau)

Bei der neuen Versuchsreihe hat sich die Klassifizierung mittels random forest classifier um 2 %
verbessert, auf 70 %. Die Regressionsergebnisse bei interner Validierung mittels PLS-Regression
haben sich nicht verbessert, bei Betrachtung des Spektralbereichs 1200-1600 nm betragt die mittlere
absolute Abweichung 30,2 % und das Korrelationsmal3 bei 0,36.

Bei der externen Validierung gibt es teilweise Verbesserungen und teilweise Verschlechterungen in der
Vorhersage bei Nutzung von weiteren Proben (Tabelle 3).

10
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Tabelle 3: Ergebnisse der externen Validierung der Preforms LS98, CL80 und Gemische daraus,
Wellenlangenbereich 1200-1600 nm

2.2. FT-IR-Spektroskopie

Gehalte Vorhersage (alt) Vorhersage (neu)
Preform Neuware Recyclat Neuware Recyclat Neuware Recyclat
P002 50,0 % 50,0 % 45,0 % 55,0 % 48,0 % 53,0 %
PO07 0,0 % 100,0 % 0,0 % 100,0 %
P009 0,0 % 100,0 % 8,0 % 93,0 %
P010 0,0 % 100,0 % 1,0 % 99,0 %
PO011 44,8 % 55,0 % 38,0 % 63,0 % 52,0 % 49,0 %
P012 63,0 % 35,0 % 43,0 % 57,0 %
P033 0,0 % 100,0 %
P034 100,0 % 0,0 %
P042 65,0 % 35,0 %
P043 100,0 % 0,0 %

Neben den NIRS-Messungen wurden auch FT-IR-Messungen der Preforms im Bereich von 550-
4000 cm-' durchgefiihrt. Es wurde dafiir die ATR-Messtechnik genutzt, dafiir missen die Preforms in
Ringe geschnitten werden, da diese auf das Kristall angepresst werden missen. Somit ist diese
Methode keine zerstérungsfreie Messung. Fir gute Spektren musste eine Methodenentwicklung
durchgefiihrt werden. Die beste Aufldsung wurde bei 4 cm™' und die Scananzahl von 4 festgelegt. Die
typischen Banden, wie in Abbildung 10 gezeigt, wurden den funktionellen Gruppen zugeordnet.

11
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Abbildung 10: FT-IR-Spektrum eines Preforms mit Banden der funktionellen Gruppen

Da festgestellt wurde, dass die Umgebungsbedingungen einen Einfluss haben, wurden die CO2-Banden
fur die weitere Auswertung herausgeschnitten, da diese Banden nicht in PET vorkommen. Zur
Auswertung mittels PCA wurde nicht vorverarbeitete und vorverarbeitete Spektren verglichen.

Bei vorverarbeiteten Spektren ist bei der Messung von wenigen unterschiedlichen Proben eine Tendenz
zur Aufspaltung erkennbar. Es wurden Mehrfachmessungen durchgefihrt, dies ist in Abbildung 11 als

Streuung erkennbar.
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Abbildung 11: Hauptkomponentenanalyse der FT-IR-Messungen von Preforms; erklarte Varianz PC1:
36,4 %, 14,3 %; Vorverarbeitung: Basislinie linear, SNV, Savitzky-Golay (Window 5, Polynomial Order

2, Derivative Order 2)
Im weiteren Verlauf wurden weitere Preforms mit der Zusammensetzung Lighter S98 und CL80

gemessen. Es wurden neben den CO2-Banden auch Wellenzahlen im oberen und unteren Bereich
herausgeschnitten, da diese ein Rauschen darstellen und keinen funktionellen Gruppen zugeordnet

werden kénnen. Es wurde somit der Bereich von 700 bis 1760 cm' genutzt.
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Die Vorverarbeitung hat einen starken Einfluss auf die Ergebnisse. Teilweise kdnnen Messtage
voneinander getrennt werden. Daher sollten die Spektren nicht zu stark vorverarbeitet werden. Hier ist
auch noch weiterer Forschungsbedarf notwendig, um eine robuste Methode zu erhalten.

Bei einer Mittelwertbildung und einer Vorverarbeitung konnten, wie in Abbildung 12 dargestellt, eine
Tendenz zur Auftrennung der Proben nach Recyclatgehalt erhalten werden. Einige 100 %-
Recyclatproben weichen ab. Der Grund dafiir kdnnte sein, dass aus verschiedenen Quellen stammen
(z.B. Sammlung von Meeresplastik).
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Abbildung 12: Hauptkomponentenanalyse der FT-IR-Messungen von Preforms; erklarte Varianz PC1:
38,6 %, 20,8 %; Vorverarbeitung: Basislinie linear, SNV, Savitzky-Golay (Window 5, Polynomial Order
2, Derivative Order 2)

Bei einer Vorhersage mittels linearer Regression sind die Werte im mittleren Bereich gut vorhergesagt,
die Proben mit keinem oder 100-prozentigen Recyclatanteil jedoch weniger gut (Abbildung 13).
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Abbildung 13: Vorhersage des Recyclatgehalts von Preforms aus FT-IR-Spektren mittels linearer
Regression mit leave-one-out-Crossvalidierung, Nutzung Wellenzahlen 700 bis 1760 cm-"
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3. Elektrospinning

Die Elektrospinningproben lief3en sich einfacher messen als Granulate und Preforms.

Bei den FT-IR-Messungen werden ahnliche Spektren wie bei den Preforms erhalten, in manchen
Bereichen trat ein vermehrtes Rauschen auf. In der PCA ist keine vollkommen klare Auftrennung nach
den Recyclatgehalt erkennbar, bei der Vorhersage (interne Validierung) mittels linearer Regression mit
Crossvalidierung ist jedoch ein Trend erkennbar und ein Bestimmtheitsmal} von 0,73 wird erhalten.

ol
Vorhersage: lineare Regression mit Crossvalidierung; Vorverarbeitung: Wellenzahl 700-1760 cm , SNV
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Abbildung 14: Vorhersage des Recyclatgehalts von Elektrospinningproben aus FT-IR-Spektren mittels
linearer Regression mit leave-one-out-Crossvalidierung, Nutzung Wellenzahlen 700 bis 1760 cm!

Auch bei den NIRS-Messungen ist bei externer Validierung unter herausnehmen der Stufe von 20 %
Recyclat eine gute Vorhersage moglich. Es wurde ein Bestimmtheitsmal von 0,93 erhalten mit einem
Fehler (root mean square error - RMSE) von 8,37 % (Abbildung 15).
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Abbildung 15: Vorhersage des Recyclatgehalts von Elektrospinningproben aus NIRS-Spektren mittels
Bayesian Ridge Regression mit 80 % / 20 % Trainings- / Testdaten
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Durch die Untersuchung von Elektrospinningproben konnte gezeigt werden, dass sowohl FT-IR als auch
NIRS in der Lage sind, unterschiedliche Mengenanteile an Recyclat zu bestimmen. In zukilinftigen
Projekten misste die Robustheit der Methode untersucht werden, um globalere Modelle erstellen zu
kénnen.

AP5 — Modellierung, Data Fusion

Die Auswertemethoden unterteilen sich in der Anwendung in diesem Projekt in Klassifizierungs- und
Quantifizierungsmethoden. Um Modelle zu priifen, missen Trainingsdaten genutzt werden. Dies kann
mit interner oder externer Validierung erfolgen. Bei einer internen Validierung werden alle Proben
genutzt und z.B. eine Messung einer Probe entfernt und alle weiteren zur Modellbildung genutzt (Leave
One Out). Bei einer externen Validierung ist dem Modell in die zu testende Probe vollkommen
unbekannt. Dies kann jedoch zu Problemen flihren, wenn diese Probe stark vom Rest abweicht.

In der Literatur wurden folgende Methoden im Bereich PET genutzt (Penalver et al. 2022a; Pefialver et
al. 2022b; Hao et al. 2023; Li et al. 2022; Zappi et al. 2024; Hao et al. 2022). Die in diesem
Forschungsprojekt angewendeten Methoden sind Tabelle 4 aufgefihrt.

e Random Forest — RF

¢ Kinstliche neuronale Netze — ANN

e  Support Vector machine — SVM

e Decision Trees — DT

e Lineare Diskriminanzanalyse — LDA

e Orthogonal Partial Least Square Discriminant Analysis - OPLS-DA
e Multiple lineare Regression — MLR

e Hauptkomponentenanalyse — PCA,

e Partial Least Square-Regression — PLS-Regression

Tabelle 4: Ubersicht der untersuchten Applikationsformen, angewendeten Analysen- und

Auswertemethoden
untersuchte Was wurde untersucht Analysenmethode Auswertemethoden
Applikationsform
Granulate als | Quantifizierung Proben aus | NIRS PCA
Elektrospinning Granulaten LS98 und CL80 | ATR-FT-IR lineare Regression
Bayesian ridge-Regression
Preforms LS98, CL80, Gemische | NIRS PCA
daraus, ATR-FT-IR random forest classifier
PapetCool lineare Regression
Bayesian ridge-Regression
PLS-Regression
Granulate Neuware: APES8OFRH, | elektronische Nase PCA
LS98 LDA
Recyclat: BL80, BTB SVM

Bei den NIRS-Messungen wurde als Bereich mit einem héheren Informationsgehalt die Wellenlangen
von 1200 bis 1600 nm festgelegt.

Im FT-IR-Bereich wurden einige Bereiche festgelegt, die Rauschen oder andere Informationen, die
nichts iber den Recyclatgehalt aussagen, enthalten. Dazu gehort der Bereich Giber 3400 cm™ und der
Bereich der CO2-Banden. Bei der Auswertung der nicht vorverarbeiteten Spektren kénnen bei einer
PCA die Loadings betrachtet werden. Es konnte erkannt werden, dass vor allem die funktionellen
Gruppen einen grofden Beitrag zur Klassifizierung leisten. Deswegen stellen die Wellenzahlen von 700
bis 1760 cm' den wichtigsten Bereich bei der FT-IR-Messung dar. Die genutzten Spektralbereich
unterscheiden sich leicht von Zappi et al. (Zappi et al. 2024).
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Datenfusion

Das Ergebnis der Vorhersage des Recyclatgehalts aus der Kombination von NIR- und FT-IR-Spektren
der Preforms ist in Abbildung 16 und die der Elektrospinningproben in Abbildung 17 dargestellt.
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Abbildung 16: Vorhersage des Recyclatgehalts der Preforms aus NIR- und FT-IR-Spektren mittels
linearer Regression mit leave-one-out-Crossvalidierung, Nutzung Wellenzahlen 700 bis 1760 cm-' (FT-
IR), Wellenldangen 1200-1600 nm (NIR), Vorverarbeitung mittels SNV, mehrere Proben fiur 100 %
Recyclatgehalt untersucht (I-11).

100 {R” 0.671

o0 JRMSE 18.13
80—-
70 4
60—-
o :
40 -
30—-
20—-

vorhergesagter Recyclatgehalt [%]

10
0 -

. . T . T : T . T
0 20 40 60 80 100
echter Recyclatgehalt [%]

Abbildung 17: Vorhersage des Recyclatgehalts von Elektrospinningproben aus NIR- und FT-IR-
Spektren mittels linearer Regression mit leave-one-out-Crossvalidierung, Nutzung Wellenzahlen 700
bis 1760 cm' (FT-IR), Wellenlangen 1200-1600 nm (NIR), Vorverarbeitung mittels SNV

Es gibt eine leichte Verbesserung des Bestimmtheitsmalles und des RMSE gegenuber der einzelnen
Betrachtung der spektroskopischen Analysemethoden bei den Elektrospinningproben (Tabelle 5).
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Die NIRS-Messungen schneiden in den Vorhersageergebnissen besser ab. Durch die genutzte
Leave-One-Out-Validierung ist dies jedoch nicht verwunderlich, da bei der NIRS eine grofiere Anzahl
an Messungen durchgefiihrt wurde.

Tabelle 5: Vergleich der Vorhersagergebnisse (lineare Regression der spektroskopischen Methoden,
einzeln und fusioniert)

Applikationsform Messmethode BestimmtheitsmaR R? RMSE [%]
NIRS 0,941 8,49

Preform FT-IR 0,352 29,02
Kombination NIRS — FT-IR | 0,579 23,38
NIRS 0,529 21,67

Elektrospinning FT-IR 0,419 2411
Kombination NIRS — FT-IR | 0,671 18,13

AP6 — Handlungsleitfaden, Wissenstransfer und Projektabschluss

Die spektroskopischen Methoden erweisen sich als vielversprechender Ansatz zur Quantifizierung des
Recyclatgehalts in PET. Im Rahmen eines Vorgangerprojekts wurden bereits Granulate untersucht. In
diesem Kontext haben sich bereits einige wesentliche Punkte herauskristallisiert, die Beachtung finden
mussen. Es ist erforderlich, den Feuchtigkeitsgehalt der Granulate einzustellen. Aufgrund des
Temperatureinflusses der Kontaktmesssonde ist eine strikte Einhaltung der Messzeit von
entscheidender Bedeutung. Zudem ist eine einheitliche Schittungshéhe erforderlich.

Im Rahmen dieses Projekts wurden Preforms analysiert, wobei sich weitere Einflussfaktoren ergaben.
Um die Reproduzierbarkeit einzelner Messungen zu gewahrleisten, sind Mehrfachmessungen
erforderlich. Diese sollten randomisiert durchgefihrt werden.

Die interne Validierung erflllt die Zielsetzung gut, bei der externen Validierung gibt es teils starke
Abweichungen zum deklarierten Recyclatgehalt.

Wie in den Kapiteln zu AP 3, AP 4 und im Vorgangerprojekt gezeigt, ist es schwierig eine gute Methode
zu finden, die auch ausreichend robust ist. Die Herstellung eines einheitlichen Probenkérpers hat sich
als entscheidende Voraussetzung herausgestellt, um die Anwendbarkeit der Methoden im Allgemeinen
zu uberprufen. Im Vorgangerprojekt wurde festgestellt, dass die Form und Farbe der Proben, einen
groRRen Einfluss auf die Ergebnisse bei spektroskopischen Messungen haben. Preforms haben eine
ahnlichere aullere Gestalt als Granulate und v.a. die Probenkdrper, die beim Elektrospinning erhalten
wurden, haben ein sehr dhnliches Aussehen. Ein lokales Modell kann hier den Recyclatgehalt
entsprechend besser abbilden. Auch war es hier maoglich, einen grolien Konzentrationsbereich
abzudecken.

Innerhalb der Projektlaufzeit konnten die Ergebnisse im Jahr 2023 beim Professorentreff der Baumann-
Gonser-Stiftung in Kaiserslautern in einem Vortrag vorgestellt werden. Nach Projektende ist im
November 2024 eine weitere Prasentation im Rahmen dieser Veranstaltung in Freising geplant.
Ebenfalls nach Projektende wurde die Ergebnisse auf einer internationalen Konferenz mit einem
Posterbeitrag vorgestellt (39th EBC Congress and 6th Brewers Forum, Lille). Eine wissenschaftliche
Publikation ist derzeit in Arbeit.

In Abbildung 18 ist ein Handlungsleitfaden dargestellt, welcher auf Basis der Projektergebnisse dieses
Projekts und des Vorgangerprojekts ,PETransparency“ entstanden ist und Informationen aus der
Literatur einflieBen lasst (Matissek et al. 2018; Schwedt 1996).
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* die wichtigsten Positionen des zahlenmiaRigen Nachweises

Die Personalkosten wurden wie geplant fir die wissenschaftliche Mitarbeiterin und fiir eine studentische
Hilfskraft verausgabt.

Die Sachausgaben wurden nur zu einem geringen Teil verausgabt, da v.a. spektroskopische
Messmethoden genutzt wurden. Die getatigten Ausgaben dienten zur Zerkleinerung und Aufbewahrung
der Proben sowie zum Aufbau der Messumgebung und zur Messung der Proben.

Bei den Dienstreisen sind keine Kosten wahrend der Projektlaufzeit angefallen. Projektpartnertreffen
fanden online und vor Ort in der TH OWL statt. Eine Konferenzteilnahme fand erst nach Projektende
statt. Aufgrund der kurzen Projektlaufzeit und meist lange im Voraus terminierte
Beitragseinreichungsfristen konnte wahrend der Projektlaufzeit an keiner Konferenz teilgenommen
werden.

* die Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Projektarbeiten

Laut der EU-Richtlinie 2019/904 sollen im Jahr 2025 ein Recyclinganteil von 25 % und im Jahr 2030 ein
Anteil von 30 % in PET-Flaschen vorhanden sein (Richtlinie (EU) 2019/904 des Europaischen
Parlaments und des Rates vom 5. Juni 2019 Uber die Verringerung der Auswirkungen bestimmter
Kunststoffprodukte auf die Umwelt 2019).

Aufgrund dessen besteht die Notwendigkeit, den Recyclatgehalt entweder im Ausgangsmaterial oder
den Zwischen- und Endprodukten zu bestimmen. Es besteht der Bedarf bei der
kunststoffverarbeitenden Industrie dies zu Uberprifen, um sich nicht auf die wahrheitsgemalie
Auslobung zu verlassen. Auch kann sich eine Prozessanpassung bei Einsatz eines hdheren
Recyclatgehalts aufgrund anderer mechanischer und thermischer Eigenschaften ergeben. Dafiir sollte
eine Methode entwickelt werden, die einfach einsetzbar ist und robust gegentber Rohstoffanderungen.

Im Folgenden sind wichtige Punkte fir die Notwendigkeit der Untersuchung genannt, welche sich
gegeniber dem vorherigen Projekt (PETransparency) nicht geandert haben:

e Transparenz fir einen fairen Wettbewerb
e Potential zur Qualitatsiberwachung
e Pflicht gegenliber dem Verbraucher
¢ Gleichbleibende Produktanforderungen bei steigendem Recyclinganteil
e Qualitativ
o Detektion Kontaminanten
o Ermittlung Existenz Recyclingmaterialien
¢ Quantitativ
o Ermittlung méglicher Kontaminationsgréfien
o Ermittlung Recyclinganteil

Um die Recyclatgehalte zu bestimmen, wurden fliichtige Verbindungen in Granulaten analysiert und
Preforms und Elektrospinningproben mittels verschiedener spektroskopischer Methoden untersucht.

» der voraussichtliche Nutzen, insbesondere die Verwertbarkeit des Ergebnisses - auch
konkrete Planungen fiir die ndhere Zukunft - im Sinne des fortgeschriebenen
Verwertungsplans

Die durchgefiihrten Arbeiten zielen auf die Entwicklung einer Methode ab, die eine Unterscheidung von
Neuware und Recyclat sowie die Ermittlung des Recyclatgehalts in verschiedenen PET-
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Applikationsformen ermdglicht. Der potenzielle Nutzen dieser Methode liegt in der Anwendung in der
kunststoffverarbeitenden Industrie zur Uberwachung der Qualitat von Rohstoffen und Produkten. Dazu
ist die Entwicklung einer einfach anzuwendenden und robusten Schnellmethode erforderlich.

Fir die weitere Nutzung ist eine Grundlage mit einem lokalen Modell gelegt. In Zukunft muss dieses
Modell erweitert werden und robust genug sein, um auf verschiedene Neuwaren, Recyclate und deren
Mischungen reagieren.

Anhand des erstellten Handlungsleitfadens kann die Untersuchung anderer Kunststoffe bzw. allgemein
gefasster die Grundiiberlegungen in anderen Forschungsprojekten erleichtert werden.

e der wahrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem Zuwendungsempfanger bekannt
gewordenen Fortschritt auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Bei der ausfihrlichen Darstellung der Arbeiten unter AP 1 sind verschiedene Ergebnisse auf dem Gebiet
des Vorhabens ausfuhrlich dargestellt, was hier nur kurz zusammengefasst wird. Es wurden oftmals
Flakes/Granulate und Flaschen untersucht. Angewendete Methoden sind oft spektroskopische
Methoden und die Untersuchung der fliichtigen Verbindungen.

Zappi et al. haben Flaschen spektroskopisch untersucht und konnten dabei eine gute Vorhersage im
Bereich von 10 bis 50 % Recyclat erreichen (Zappi et al. 2024). In mehreren Publikationen aus dem
Jahr 2022 wurden PET Pellets und Flaschen auf ihre flichtigen Verbindungen, thermischen
Eigenschaften und spektroskopisch untersucht. Es konnten dort Unterschiede zwischen Neuware und
Recyclat detektiert werden, Markerverbindungen identifiziert werden und bereits Vorhersagen zum
Gehalt getroffen werden (Pefialver et al. 2022a; Pefialver et al. 2022b; Celik et al. 2022; Li et al. 2022;
Hao et al. 2022).

« die erfolgten oder geplanten Veréffentlichungen des Ergebnisses nach Nr. 5 der NABF

Innerhalb der Projektlaufzeit konnten die Ergebnisse im Jahr 2023 beim Professorentreff der Baumann-
Gonser-Stiftung in Kaiserslautern in einem Vortrag vorgestellt werden. Nach Projektende ist im Jahr
2024 eine weitere Teilnahme an dieser Veranstaltung in Freising geplant. Ebenfalls nach Projektende
wurde die Ergebnisse auf einer internationalen Konferenz mit einem Posterbeitrag vorgestellt (39th EBC
Congress and 6th Brewers Forum, Lille). Eine wissenschaftliche Publikation ist derzeit in Arbeit.
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