Zusammenfassung

Die vorliegende Studie verfolgte einen umfassendexperimentellen Ansatz zur
mechanistischen Untersuchung von lonentransporgeen entlang Polymer/Oxid/ Metall-
Grenzflachen, zur Ermittlung bestimmender Paramdter den Fortschritt korrosiver
Enthaftung und Nutzung dieser zur gezielten Adezasig der sogenannten "Elektrolytfront’.
Fur die Sondierung der Grenzflachenstabilitat wnordeathodische oder kombiniert
kathodisch/anodische Unterwanderungsprozesse grluzind deren zeitlicher Verlauf
insbesondere mit einer héhengeregelten Raster+k&aade verfolgt. Das Polymer/Substrat-
Grenzflachendesign konnte der wissenschaftlicheagdatellung entsprechend gezielt
angepasst werden. Hierzu wurden verschiedene &trbaterialien, insbesondere Zink- und
Eisenproben, sowie Stahlbleche mit spezifischenerEmassivschichten eingesetzt. Ein
weiterer Fokus lag auf einer gezielten Variations dérenzflachenkontakts zwischen
Klebstoffschicht und nano-rauer Oxidoberflache.géschlossen war dabei die Untersuchung
der Barriereeigenschaften von Latex-Copolymersdaitiyegeniber einer Wasseraufnahme
mittels Elektrochemischer Impedanzspektroskopie. Braluation resultierender Effekte aus
verschiedenen Glastuibergangstemperaturen und Palgteeerkdichten vervollstandigte das
erhaltene Bild. Polymer/Substrat-Grenzflachenpaéntwurden mit lonenverteilungen an
der Grenzflache verglichen, die sich aus entsprethagitiierten lonentransportprozessen
ergaben. Methodisch bewdahrten sich hierbei die g&imthotoelektronenspektroskopie und
Sekundarionen-Flugzeitmassenspektrometrie. Es konathgewiesen werden, dass keine
makroskopisch relevante lonendiffusion entlang eekter Grenzflachen stattfindet, sondern
lonentransportprozesse sogar in extrem sauerstwfafeuchter Atmosphére elektrostatisch
determiniert sind. Reaktives Elektrolytspreitenlamgy unbeschichteter Metallsubstrate kann
zur Simulation korrosiver Unterwanderungsprozessautyt werden, sodass komplexe
Polymer/Substrat-Grenzflachenstrukturen fir grugeltele Untersuchungen nicht zwingend
erforderlich sind. Es gelang der Nachweis, dasse eglektrochemisch induzierte
Grenzflachenschadigung einer makroskopischen Pogmttgaftung vorauseilt. Der
Unterwanderungsfortschritt, so zeigte sich, ist hlhem MaRe von der effektiven
Wasseraktivitdt an der Grenzflache abhéngig. Endlger hydrostatischer Elektrolytdruck
beschleunigte den lonentransport, jedoch stelltesbesondere die elektrochemische
Stimulation  einen  besonders  effektiven  Steuerungspeter fur  korrosive
Enthaftungskinetiken dar. Eine Reduzierung derfeufthte in der umgebenden Atmosphére
kann in diesem Sinne bis zur Selbstinhibierung etésprechenden Prozesse flihren, wobei
die relevante laterale Ausdehnung der Elektrolytfronter diesen Umstanden weniger als
250 um betrégt. Die polare Komponente der Oberfiaehergie stellte sich als geeigneter
Parameter zur Einschatzung maoglicher Polymer/Eigdpadhasionskrafte heraus. Im
Gegensatz dazu werden die Kinetiken des reaktivdektilytspreitens entlang
unbeschichteter Eisenpassivschichten nicht durdBpesthend bestimmte Wasserkontaki-
winkel oder Oberflachenenergien wiedergegeben. oéilslstische Polymere mit einer Glas-
temperatur unterhalb der Raumtemperatur besitzelnt mur eine verringerte Porendichte,
sondern sind offensichtlich auch in der Lage, fré@umina nahe der Grenzflache zum
Substrat zu verschlieRen und damit korrosive EtihgEprozesse wirkungsvoll zu
inhibieren. Der vorteilhafte Effekt reduzierter tlater Polymerkettenlangen konnte dabei mit
einer gesteigerten Mobilitdt der Makromolekile arkl werden, die eine optimierte
Interdiffusion von Latexpartikeln ermdglichen unabei zu ihrer vollstandigeren Koaleszenz
beitragen. Mit der vorliegenden Arbeit konnte einertieftes Verstandnis von
elektrochemischen Prozessen an Polymer/Oxid/Métahzflachen erzielt werden, welches
fur zukinftige Strategien zur Steigerung der Grigehienstabilitdt gegentber korrosiven
Einflussen Verwendung finden wird.



