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Zusammenfassung/Abstract

Zusammenfassung Die schaltbare Filtration mithilfe von Hy-
drogel-Verbundmembranen zeigt grol3es Potential zur Lésung
einer der grundlegenden Aufgaben in der Humanmedizin: der
unkomplizierten und schnellen Analyse von Blutproben zur Er-
kennung von Unregelmaligkeiten, wie zum Beispiel zirkulieren-
den Tumorzellen.

In der vorliegenden Arbeit wird ein solches System diskutiert
und mithilfe von Methoden des Maschinenwesens - Modellie-
rung und Simulation - untersucht. Das betrachtete System be-
steht aus einer aktiven Hydrogelschicht, welche auf einer pas-
siven Polymerschicht aufgebracht ist und damit eine schaltbare
Verbundmembran bildet.

Die Arbeit folgt zwei Hauptpfaden: Im festkdrpermechanischen
Teil werden die mechanischen Aspekte von Verbundmembra-
nen dargestellt, wahrend im fluidmechanischen Teil die Permitti-
vitdt und Selektivitdt von Membranen ndher beleuchtet werden.

Im Folgenden werden Modelle zur Schaltbarkeit ausgehend von
aus der Literatur bekannten Ansatzen entwickelt. Diese werden
dann im Rahmen von Simulationen - sowohl im kommerziellen
Finite-Elemente-Programm Abaqus, als auch in selbst geschrie-
benen Matlab-Codes - umgesetzt.

Die vorliegende Arbeit zeigt, dass ein schaltbares System zur
Analyse von ZellgroRenprofilen realisierbar und durch Modellie-
rung und Simulation in einem Mal3 beschreibbar ist, sodass der
experimentellen Realisierung nichts mehr im Wege steht.
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Abstract Switchable filtration with hydrogel composite mem-
branes shows great potential to solve one of the basic challen-
ges in life sciences: the fast and easy analysis of blood samp-
les to detect abnormal cells like e.g. circulating tumor cells. In
the present work, a system providing these features is discussed
using tools provided by engineering: modeling and simulation.

The system consists of an active hydrogel composite membrane
in combination with a passive polymeric membrane that pro-
vides mechanical stability. This forms a switchable composite
membrane.

The work follows two main paths: In the solid mechanics path,
the composition of membranes and their mechanical aspects
are discussed. The fluid mechanics path focuses on permittivity
and selectivity for particle flows.

Originating from the basic concepts of membrane permeation
in literature, models for switchability are developed and simula-
tions - both in the commercial finite-element tool Abaqus and
in Matlab scripts - are performed.

The present work proves that the concept of cell-size detecti-
on with switchable membranes is suitable for the task. Through
the performed simulations, the corresponding processes can be
described and designed so that the microfluidic analysis system
can be experimentally realized.
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1 Einfuhrung und Grundlagen

Eine der grol3ten ingenieurtechnischen Herausforderungen in
der Biomedizin sowie damit verwandten Wissenschaften stellt
die Erkennung und Separation von speziellen Zellen und Krank-
heitserregern dar [138]. Beispielsweise ist bei Krebspatienten
mit metastasierenden Tumoren die schnelle Erkennung von zir-
kulierenden Tumorzellen in der Blutbahn von existenzieller Be-
deutung [113]. Die daflir eingesetzten Verfahren muissen die Un-
tersuchung von komplexen FlUssigkeiten wie Blut ermdglichen
und gleichzeitig zuverlassig und kostenglnstig einsetzbar sein.
Dies stellt besondere Anforderungen an die verwendeten Mate-
rialien und Messprozesse.

Mit neuen Verfahren zur Erkennung und Separation von Zellen
erschliel3en sich neue Gebiete der Medizin: So zum Beispiel die
Theranostik - der kombinierte Ansatz von Therapie und Diagno-
stik - sowie die personalisierte Medizin, bei der Erkenntnisse aus
der personlichen Genetik zur Verbesserung der Therapieansat-
ze verwendet werden. Die automatisierte Zellseparation mit ei-
nem mikrofluidischen System, welches mit geringsten Blutmen-
gen arbeitet, kann hierflr einen wichtigen Baustein liefern [113].

Insbesondere in den Biowissenschaften wecken neue Methoden
sofort hohe Erwartungen bei Patienten, aber auch Investoren,
wie der aktuelle Fall des Medizin-Unternehmens Theranos auf-
zeigt [90, 118]. Gewissenhafte und 6ffentlich einsehbare wissen-
schaftliche Untersuchungen muissen durchgefihrt werden, um
die Tauglichkeit der Methoden einzuschatzen und diese trans-
parent zu kommunizieren. Erst dann sollte an eine kommerzielle
Verwertung gedacht werden.
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Abbildung 1.1: ZellgroRenprofil (Haufigkeit GUber Durchmesser),
welches mithilfe des beschriebenen Systems
gemessen werden soll. Neben der gewdhnli-
chen (gesunden) ZellgréRBenverteilung kdnnen
mit diesem Ansatz abnormale Zellen erkannt
werden. Auch eine Anderung des GréRenpro-
fils selbst kann ein Anzeichen fur verschiedene
Krankheiten sein.

zeideraver  |IN der vorliegenden Arbeit soll ein technisches Verfahren zur

Ansatz

Zellseparation in nativen Blutproben entwickelt werden. Dieses
soll die einfache Messung eines ZellgréRenprofils fur diagnosti-
sche Zwecke ermdglichen. Der Vergleich zwischen dem fur einen
Patienten gemessenen GroRenprofil im gewdhnlichen (gesun-
den)und veranderten (kranken) Zustand soll verwendet werden,
um Ruckschlusse auf den Gesundheitszustand - so zum Beispiel
auf die Anwesenheit von zirkulierenden Tumorzellen - zu erhal-
ten, siehe Abbildung 1.1a.

Als Ansatz zur Lésung dieser Aufgabe wird das Prinzip der Filtra-
tion durch Membranen mit schaltbarer Partikeldurchlassigkeit
vorgeschlagen, siehe Abbildung 1.1b. Die Schaltbarkeit wird da-
bei durch eine aktive Verbundmembran realisiert.




Kapitel 1: EinfGhrung und Grundlagen

Die Arbeit gliedert sich in sechs Kapitel, erganzt von Anhangen
mit zusatzlichen Informationen und mathematischen Herleitun-
gen. Dabei kénnen gemal Abbildung 1.2 zwei aufeinander auf-
bauende Pfade identifiziert werden: Auf der Seite der Festkor-
permechanik wird das Verhalten des Membransystems in Hin-
sicht auf die Schaltbarkeit - das Offnen und SchlieBen von Mem-
branporen - und die Verformung unter Druckeinfluss naher be-
trachtet. Der fluidmechanische Teil befasst sich mit den trans-
portierten Medien (zum Beispiel Blut), wie diese Uber Selektivi-
tatsmechanismen separiert und in Form von Membranprozes-
sen schaltbar gemacht werden kénnen.

1.1 Festkérpermechanik 1.2 Fluidmechanik
¥ ¥ ¥ ¥ 12
c 1.4 Verbunde 1.3 Hydrogele 3.1 Medien 3.2 Transport
E 2.2 Verbundmembranen 2.1 Membzzam,anm/ 3.3 Selektivitat
G :

2.4 Konkretes System ———— > 3.5 Beeinflussung 3.4 Filtration

1

3.6 Memlbranprozesse

¥ v
4.2 Modelle der Schaltbarkeit <———— 4.1 Modelle der Permeation

2
5 L

% 4.2.1 Porenmechanikmodell 4.2.2 Durchstromungsmodell 4.2.3 Netzwerkmodell
§ 4.2.4 Kontinuumsmodell

é 5.1 Porenéffnung 5.2 Durchstrémung

® i

E 5.3 Membranmechar;ik 5.4 Synthese

l ]der Simulationen
v

6 Zusammenfassdng und Ausblick

Abbildung 1.2: Ubersicht der Kapitel sowie deren Verknlpfun-
gen.

Gliederung der Arbeit
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Im Grundlagen-Kapitel 1 werden zunachst die kontinuumsme-
chanischen Grundlagen zur Beschreibung der betrachteten fest-
kérpermechanischen und fluidischen Phanomene dargelegt. Die-
se fUhren zur Beschreibung von Hydrogelen, die in einem akti-
ven Verbundsystem die Schaltbarkeit ermoglichen.

Das nachfolgende Kapitel 2 beschaftigt sich naher mit dem Un-
tersuchungsgegenstand: mit Membranen und deren Aufbau. Es
fahrt letztendlich zur Beschreibung des konkreten schaltbaren
Membransystems.

Kapitel 3 widmet sich den Mechanismen, die der Partikel- und
Fluidpermeation durch Membranen zugrunde liegen. An dieser
Stelle wird ebenfalls auf die Méglichkeiten der Manipulation von
Permeabilitat eingegangen und schlussendlich Membranprozes-
se zur Messung eines PartikelgréRenprofils vorgestellt.

Nachdem die vorliegenden Strukturen und Mechanismen erklart
sein werden, wird in Kapitel 4 die Modellierung derselbigen na-
her betrachtet.

Die verschiedenen Modelle auf jeweils unterschiedlicher Model-
lierungsebene bilden die Grundlage der Simulationen (Kapitel
5) am spezifischen Membransystem, welches die oben gestellte
Aufgabe der schaltbaren Zellfilterung erfullt.

Die aus den Herleitungen und Simulationen gewonnenen Er-
kenntnisse werden in Kapitel 6 zusammengefasst und es wird
ein Ausblick auf die Realisierung des Membransystems sowie
auf weitere noch zu I6sende Forschungsfragestellungen in die-
sem Kontext gegeben.




Kapitel 1: EinfGhrung und Grundlagen

Stand der Technik In kommerzieller Anwendung existieren di-
verse Verfahren zur Separation von Zellen. Das Fluoreszenz-ak-
tivierte Zellsortieren (FACS) basiert darauf, Zellen chemisch mit
Fluorzeszenzlabeln zu markieren und sie anschlieBend anhand
dieser und zusatzlicher morphologischer Merkmale automati-
siert zu sortieren [21]. Das Verfahrenist in der Lage, bis zu 50 000
Zellen pro Sekunde zu prozessieren, die vorherige Markierung
der Zellen ist jedoch unabdinglich. Bei der Markierung mit ma-
gnetischen Labeln (MACS) lassen sich ahnliche Durchsatze reali-
sieren [109].

Insbesondere im Kontext der Erkennung von Krebszellen wer-
den aktuell auch Methoden der mechanischen Detektion von
Zellen erforscht. Diese basieren zum Beispiel auf der mikrosko-
pischen Betrachtung der Deformation von Zellen bei Anderung
der Stromungsumgebung [68,69] oder durch Einsatz einer opti-
schen Falle zur Zelldeformation in fluidischer Umgebung [122].
Die Durchsatze in derartigen Systemen sind bei etwa 100 Zel-
len pro Sekunde deutlich geringer, daflr sind diese Methoden
jedoch labelfrei.

FUr Messungen mithilfe der oben genannten Ansatze wird zu-
meist ein gut ausgestattetes biochemisches Labor benétigt. Dies
fUhrt dazu, dass entsprechende Untersuchungen teuer sind und
nur zentralisiert durchgefuhrt werden kénnen. Es existieren so-
mit erhebliche Zugangsbeschrankungen zu diesen Analyseme-
thoden, gerade fur Patienten fernab hoch technisierter Ballungs-
zentren.

Methoden mit
Markierung

mechanische
Detektion

Anforderungen an
klassische Verfahren
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Das in der vorliegenden Arbeit untersuchte System setzt an ge-
nau dieser Stelle an. Ein mikrofluidischer Aufbau ermdglicht die
kostengunstige und dezentrale Untersuchungvon Zellproben auf
Metastasen. Der Einsatz von mal3gefertigten Poren in einer po-
lymeren Membran ermdglicht die massive Parallelisierung und
schlussendlich die Untersuchung von nativen Blutproben. Star-
re Membranen mit unveranderlicher Porenform und -gréf3e ha-
ben jedoch den Nachteil, dass entsprechend fur jede zu mes-
sende ZellgréfRe eine zugehorige Membran bendtigt wird.
scharvare  Aktive Poren mit schaltbarer Permeabilitat - also wahlweise fir

T partikel einer GréRe durchldssig oder undurchlassig - kénnen
dies leisten. Die darin enthaltenen Poren kdnnen mit aktiven
Materialien realisiert werden. Ideal geeignet erscheinen Mate-
rialien aus der Klasse der Hydrogele, welche in wassriger Umge-
bung bei eingebrachtem Stimulus reversibel und reproduzier-
bar ihr Volumen und damit die Offnung der Poren andern kén-
nen.

Vorarbeiten in der Forschungsgruppe von Prof. Dr.-Ing. Andreas
Richter am Institut fur Halbleiter und Mikrosystemtechnik der
TU Dresden ergaben, dass Hydrogel-beschichtete Verbundmem-
branen mit eingebrachten Poren durch klassische mikrotechni-
sche Fertigungsverfahren realisierbar sind. Das aktive Verhalten
des Hydrogels fuihrt dabei zur Anderung der PorengréRen, es
wird somit nur noch eine Membran bendtigt um das gesamte
ZellgrolRenprofil abzutasten. Wahrenddessen sorgt eine passive
polymere Stitzmembran fur die mechanische Stabilitat in der
Stromung. Gemeinsame Arbeiten zur Beschreibung dieses Sys-
tems wurden veroffentlicht [51].
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Der Beitrag der vorliegenden Arbeit zur Entwicklung des schalt-
baren Membransystems, welches am IHM durch Dipl.-Ing. Georgi
Paschew als Demonstrator experimentell realisiert wurde, liegt
in der weiterfihrenden Auslegung des Zellseparationssystems.
Dazu werden, ausgehend von vorhandenen experimentellen Da-
ten, die Methoden des Maschinenbaus - Modellierung und Si-
mulation - angewandt, um die Realisierbarkeit des Systems ein-
zuschatzen. Durch Betrachtung der Materialien und Strukturen
(Hydrogele und Membranen) sowie der relevanten Mechanis-
men (Selektivitdt und Schaltbarkeit) werden die theoretischen
Hintergrinde abgesichert. Es folgt eine genaue Untersuchung
dieses Systems sowie die Entwicklung von Messverfahren fur
GroRenprofile von starren Partikeln, welche in zukinftigen Ar-
beiten zum Einsatz in der Zellseparation weiterentwickelt wer-
den kénnen. Die Arbeit entstand in interdisziplindrer Zusammen-
arbeit mit Ingenieuren der Mikrosystemtechnik und Naturwis-
senschaftlern der Polymerchemie im Rahmen des Graduierten-
kollegs GRK1865 Hydrogel-basierte Mikrosysteme.

Inhaltsubersicht Kapitel 1 Das Grundlagen-Kapitel soll einen
Uberblick Uber die mathematischen Hintergriinde bieten und
die Ruckreferenzierung aus den folgenden Kapiteln erméglichen.
Im vorliegenden Kapitel wird zundchst auf die zugrundeliegen-
de kontinuumsbasierte Festkdrpermechanik eingegangen (Ab-
schnitt 1.1). Die parallel dazu notwendigen fluidmechanischen
Grundlagen sind in Abschnitt 1.2 aufgefuhrt. Darauf aufbauend
sollen Hydrogele - deren Verhalten nur im Zusammenspiel von
Festkorper- und Fluidmechanik verstanden werden kann - in
Abschnitt 1.3 naher beschrieben werden, da diese fiir das avi-
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vorliegenden Arbeit



Kontinuum

Homogenisierung

Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

sierte schaltbare System von héchster Relevanz sind. Diese akti-
ven Materialien werden im Zellseparationssystem als Verbund-
system eingesetzt, weshalb in Abschnitt 1.4 aktive Verbundsys-
teme naher beschrieben werden sollen. Die Modelle zur Uber-
fuhrung der physikalischen Phanomene in mathematische Pro-
blemstellungen fuhren zumeist auf Differentialgleichungssyste-
me. Die Simulationsmethoden zur L6sung der mathematischen
Probleme, die in den folgenden Kapiteln eingesetzt werden, sind
in Abschnitt 1.5 beschrieben.

1.1 Kontinuumsbasierte Festkorpermechanik

Die Kontinuumstheorie ist ein weitestgehend erschlossenes Ge-
biet der Physik kondensierter Materie und bildet eine der grund-
legenden Theorien zur mathematischen Beschreibung im Inge-
nieurwesen. Diverse Autoren beschaftigen sich mit dieser Pro-
blematik. Die vorliegenden Ausfihrungen sind von Autoren der
Dresdner Schule und der dort vorherrschenden Notation ge-
pragt, so zum Beispiel GOLDNER [65], BALKE [13] und ULBRICHT
[156]. Wichtige Quellen sind auRerdem ALTENBACH [6] und HAUPT
[73].

Ausgangspunkt fur die Modellierung auf Basis der Kontinuums-
theorie ist das strukturlose, mathematisch durch Feldgleichun-
gen beschreibbare Kontinuum. Die Herleitung der Eigenschaf-
ten geschieht dabei makroskopisch; die diskrete Struktur der
Materie (Atome, Molekule) bleibt somit unbeachtet. Es wird viel-
mehr davon ausgegangen, dass es moglich ist, diese durch sta-
tistische Mittelung und Homogenisierung auf héherer Ebene dar-
zustellen [6]; die Gesamtheit der diskreten Bestandteile ergibt
somit ein Kontinuumsverhalten.
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Ein typisches Experiment zur Ableitung von kontinuumsmecha-
nischen Eigenschaften einer materiellen Probe ist der Zugver-

such [83], siehe Abbildung 1.3. Dabei wird eine speziell prapa- zugwersuch
rierte Zugversuchprobe der Lange [, und der Querschnittsflache

A eingespannt und sukzessive quasi-statisch auf die Lange [ ge-

dehnt. Die dabei auftretende Kraft F wird gemessen’. Es ergibt

sich das mechanische Verhalten der Probe, aus dem sich mit

dem nétigen mathematischen Hintergrund das kontinuumsme-
chanische Verhalten beliebiger Bauteile ableiten lasst, ohne die

tiefer liegenden Ebenen zu beruhren.

Atomare Ebene Polymerstruktur Polymernetzwerk Zugversuchprobe
)
Ir

Abbildung 1.3: Zugversuch einer polymeren Probe als Orientie-
rung zur Ableitung des Gesamtmaterialverhal-
tens. Auf jeweils physikalisch tieferer Ebene kon-
nen das Polymernetzwerk, dessen Struktur, ein-
zelne atomare Bestandteile und deren entspre-
chende Anteile betrachtet werden.

Die mathematische Beschreibung eines Kontinuums, welches matematische
mit Materie gefullt sein kann, beruht auf der Kinematik (Abschnitt eschrelbune
1.1.1), den Gleichgewichtsbedingungen (Abschnitt 1.1.2) und dem
Materialverhalten (Abschnitt 1.1.3).

"Der Zugversuch kann auch kraftgesteuert, also unter Vorgabe einer Kraft und
Messung des zugehdrigen Verschiebungswegs, durchgefthrt werden.
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Eine Unterteilung in Bilanzen, Kinematik und Materialverhalten
lasst sich bei Mehrfeldproblemen - wenn weitere physikalische
EinflussgroRen wie die Temperatur eine Rolle beim Verhalten
der Zugversuchsprobe spielen - oft nur schwer vornehmen. Da-
her soll in Abschnitt 1.1.4 gezielt auf die Kopplung zwischen Fel-
dern eingegangen werden. An dieser Stelle soll auch auf Analo-
gien zwischen Feldproblemen sowie auf das Prinzip der mathe-
matischen Ahnlichkeit eingegangen werden. Der Begriff der Mo-
dellierungsskala (Abschnitt 1.1.5) und die Dimensionalitat der
Betrachtung werden an dieser Stelle (Abschnitt 1.1.6) ebenfalls
naher erldutert. Zusammen mit den fluidischen Grundlagen in
Abschnitt 1.2 bildet dies die Grundlage fur die Beschreibung ak-
tiver Materialien im nachsten Abschnitt 1.3.

Zunachst soll an dieser Stelle noch auf einige wichtige Begriffe
eingegangen werden, die in der Beschreibung des schaltbaren
Filtrationsaufbaus Verwendung finden.

Modellierung und Simulation Der Terminus der Modellierung
ist in verschiedenen Fachdisziplinen des Ingenieurwesens un-
terschiedlich besetzt. In der (i) Festkérpermechanik - diese Defi-
nition soll auch in der vorliegenden Arbeit zugrunde gelegt wer-
den - spricht man von Modellierung, wenn man zur Wieder-
gabe eines physikalischen Phanomens eine mathematische Be-
schreibung entwickelt. Diese kann auf unterschiedlichen Ebe-
nen erfolgen, bestimmte physikalische Effekte kénnen vernach-
lassigt oder vereinfacht eingebracht werden. Verschiedene Mo-
delle gemal dieses Modellierungsbegriffs, die zur Beschreibung

10
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des schaltbaren Membransystems genutzt werden kénnen, wer-
den in Kapitel 4 behandelt.

Der Terminus Modellierung wird in der (ii) Fluidmechanik oft an-
ders genutzt: Wird ein physikalischer Effekt einer niedrigeren
Skala in einem abstrahierten Modell vereinfacht eingebracht, so
spricht man in diesem Fall ebenfalls von Modellierung. Zur Ver-
meidung von Mehrdeutigkeiten soll im Folgenden fur diesen Sach-
verhalt der Terminus Abstraktion verwendet werden, welcher in
Abschnitt 1.1.5 ndher dargestellt wird.

Nach Aufstellen des Gleichungssatzes, welcher ein physikalisches
Problem im Rahmen der Modellierungsannahmen beschreibt,
muss dieses mathematische Problem geldst werden. Im Allge-
meinen ist dies aufgrund der inharenten Kompliziertheit? nicht
auf einfache analytische Art moglich. Daher werden Simulati-
onsmethoden verwendet, die das mathematische Problem in
seiner Kompliziertheit verringern. Dies fuhrt meist dazu, dass
sich stattdessen die Komplexitat® erhoht, sodass zur Losung Re-
chentechnik benotigt wird.

Kommerzielle Computer-Simulationswerkzeuge wie Abaqus oder
Ansys - welche die Finite-Elemente-Methode (FEM) als Simulati-
onsmethode nutzen - stellen meist unterschiedliche Modelle in
Form von Elementformulierungen zur Verfugung. Dabei ist die
Simulationsmethode bereits angewandt und der sich ergeben-
de komplexe Gleichungssatz wird direkt geldst.

2Ein partielles Differentialgleichungssystem benétigt mathematisch aufwéndi-
ge Losungsmethoden.

3Ein lineares Gleichungssystem aus 103 Gleichungen mit ebensovielen Freiwer-
ten ist mathematisch nicht kompliziert, jedoch sehr aufwandig zu I6sen.
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Neben den fertig implementierten klassischen Ansatzen mus-
sen neue Modellierungsannahmen zu Modellen ausgebaut, mit-
hilfe von Simulationsmethoden umgesetzt und dann computer-
gestltzt geldst werden. Dies kann zum Beispiel mithilfe von in
Matlab integrierter Methoden oder in einer beliebigen Program-
miersprache unter der Verwendung mathematischer Toolboxes
realisiert werden. Dieser Weg ist fir den Anwender ungleich auf-
wandiger, ermoglicht aber die volle Kontrolle der Simulation oh-
ne dass auf die korrekte Umsetzung der Algorithmen durch kom-
merzielle Anbieter vertraut werden muss.

Der Terminus des Simulationsmodells ist ebenfalls auf eine be-
stimmte Art besetzt. Dabei handelt es sich meist um ein Geome-
triemodell eines Bauteiles inklusive zugehdriger Simulationspa-
rameter. Im Falle der Finite-Elemente-Methode ist dies dann ein
vernetztes Bauteil mit Elementdefinitionen, siehe Abschnitt 1.5.
Diese Nutzung dieses Terminus enthalt somit neben des Mo-
dellierungsansatzes die Simulationsmethode, Bauteilgeometrie
und den konkreten Satz an Rand- und Ubergangsbedingungen.

1.1.1 Kinematik

Die Kinematik handelt von der Beschreibung der Bewegung ma-
terieller Punkte im geometrischen Raum [6, 13,65]. Materiell be-
deutet in diesem Kontext, dass den Punkten neben ihren geo-
metrisch/mathematischen Eigenschaften auch die Eigenschaf-
ten der Materie anhaften. Ein materieller Punkt mit der Eigen-
schaft aus Hydrogel bestehend nimmt bei seiner Bewegung an
einen anderen Ort im Raum das Material Hydrogel mit. Die dar-
gestellten Zusammenhange sind rein geometrischer Natur, sie
sind somit auch fur Punkte aus anderen Materialien gultig.

12
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Da die Herleitung der Kinematik somit nicht spezifisch fir das
betrachtete Problem der schaltbaren Verbundmembran und die
darin verwendeten aktiven und passiven Materialien ist, wird
diese in Anhang A.1 dargestellt. Relevante GroRRen, deren Her-
leitung in diesem Abschnitt dargestellt wird, sind die Verschie-
bung ug, der Deformationsgradient Fyx und die daraus abge-
leiteten Verzerrungsmalle wie die raumliche HENCKY-Dehnung
g,*;'l und die technische Verzerrung ex;. AuRerdem wird auf die
LAGRANGEsche und EULERsche Betrachtungsweise eingegangen.
Von besonderer Relevanz fur die vorliegende Arbeit ist der Re-
ferenzzustand, da dieser fur die normalisierte Darstellung des
Quellverhaltens wichtig ist, siehe Abschnitt 1.3.3.

1.1.2 Bilanzen und Gleichgewicht

Die Bilanzgleichungen der Kontinuumstheorie sind phanome-
nologische Erfahrungssatze uUber ErhaltungsgroéfRen [6, 13]. Sie
sind universeller Natur und damit ebenso wie die Kinematik nicht
materialspezifisch.

Ausgangspunkt ist die Beschreibung des momentanen Zustan-
des der bilanzierbaren (tensorwertigen) physikalischen GroRRe &
durch die raumliche Dichteverteilung ¢ Gber das differentielle
Volumen dv in EULERscher Beschreibung bzw. @ Uber dem dif-
ferentiellen Volumen dV in LAGRANGEscher Beschreibung

Q — /gdv <EULER :LAGRANGE—> /fo dvV. (1.1)

v \4
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Die Bilanzgleichung besagt nun, dass sich die materielle Zeita-
bleitung dieser GréRe - also die physikalische Anderungsgeschwin-
digkeit - aus der Wirkung der Umgebung auf den Kérper ergibt.

. D
=75 ﬁdv:/ivdwr ¥, da
v v a (12)
«—EULER _LAGRANGE— /ivdV‘F/gAdA

\%4 A

Dabei steIItdasVqumenmtegraIuberd|eVqumend|chtez/; bzw.

Queliterm \If einen Quellterm dar. Dieser kann sowohl aufgrund von Pro-
duktlon der GroRRe innerhalb des Kérpers, als auch durch eine
Zufuhr aufgrund von Fernwirkung entstehen. Der Quellterm ist
zentral fur das gekoppelte Verhalten zwischen verschiedenen
Feldern, siehe Abschnitt 1.1.4.

Das Flachenintegral der Oberflachendichte 1/; bzw. ¥ , Gber die

russerm  (Orientierte) differentielle Grenzflache da stellt einen FIuss Uber
diese Grenzflache dar. Die Orientierung der Grenzflache spielt
eine besondere Rolle in der fluidischen Kontinuitatsgleichung,
sie wird Uber die Flachennormale da = nda bzw. dA = NdA mit
dem Normalenvektor n = npe,) bzw. N = Nk ek beschrie-
ben.

Die Gleichungen (1.2) gelten fUr ein abgeschlossenes Gebiet so-
wie fur Teile desselben. Ist die bilanzierbare GréR3e @ hinreichend

14
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glatt*, lassen sich somit aus der globalen Formulierung lokale
Formulierungen ableiten. Ein Sonderfall der Bilanzgleichungen
sind Erhaltungsgleichungen, die fur physikalisch motivierte Er-
haltungsgroéBen formuliert werden kénnen, siehe Anhang A.2.

Fur das vorliegende schaltbare Membransystem ist das festkor-
permechanische und fluidmechanische Verhalten von besonde-
rer Bedeutung. Die Herleitung der zugehorigen Bilanzgleichun-
gen ist in Anhang A.2 dargestellt. Aus der Massebilanz ergibt
sich die Kontinuitatsgleichung, die fur die Fluidmechanik (Ab-
schnitt 1.2, Gleichung (1.5)) von zentraler Bedeutung ist. Aus der
Impuls- und Drehimpulserhaltung abgeleitet ergeben sich loka-
le Gleichgewichte der Festkdrpermechanik

ork + fi =0, Okl = Ok, (1.3)

welche die Grundlage der Beschreibung von Festkdrpern dar-
stellen. Hierbei stellt ¢ mit den Koordinaten oy, den Spannungs-
tensor und f; die von auRen wirkenden Volumenkrafte dar.

1.1.3 Materialverhalten

Das Materialverhalten beschreibt in der Kontinuumsmechanik
den Einfluss des Materials - bzw. bei Verbunden einer Kombina-
tion von Materialien - welche innerhalb des betrachteten Konti-
nuums zugegen sind [73].

Konstitutive Gesetze sind mathematische Modelle zur Reprasen-
tation des realen Materialverhaltens [72]. Dabei handelt es sich

4Im mathematischen Sinne ausreichend oft stetig differenzierbar, damit auch
bei abgeleiteten GréBen Kontinuitat vorherrscht.
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immer um Naherungen, die sehr einfach und begrenzt aussage-
kraftig (zum Beispiel HookEsches Gesetz der linearen Elastizitat),
bis hin zu sehr komplex und damit weitreichend gultig (visko-
elasto-plastisches aktives Materialmodell) sein kénnen. Konsti-
tutive Annahmen, welche zur mathematischen Reprasentation
noétig sind, kdnnen zum Beispiel Symmetrieannahmen oder Span-
nungs-Verzerrungs-Beziehungen sein. Die Hintergriinde sind auch
an dieser Stelle von universeller Natur, der Spezialfall der Hype-
relastizitat ist in Anhang A.3 dargestellt. Auch die thermodyna-
mische Zulassigkeit von Materialmodellen wird dort erklart.

Das mechanische Verhalten kann gemal3 HAuPT [73] in vier Klas-
sen eingeteilt werden, wobei einerseits die Ratenabhangigkeit
der mechanischen Antwort, andererseits die Anwesenheit einer
Hysterese im Gleichgewichtsverhalten eine Rolle spielt, siehe Ta-
belle 1.1. In der Beschreibung des zeitlichen Materialverhaltens

‘ ohne Gleichgewichtshysterese ‘ mit Gleichgewichtshysterese

ratenunabhangig Elastizitat Plastizitat

ratenabhangig Visko-Elastizitat Visko-Plastizitat

Tabelle 1.1: Einteilung der Materialmodelle nach HAuPT [73].

der schaltbaren Pore tritt visko-elastisches Verhalten auf, die Be-
lastungsgeschwindigkeit ist also entscheidend fir die mechani-
sche Antwort des Systems. Gleichzeitig spielt die Anderungsge-
schwindigkeit des aktivierenden Stimulus eine Rolle in der Ant-
wort des Porensystems. Diese Aspekte werden in zukunftigen
Arbeiten ndher erldutert.

Von besonderer Relevanz in der vorliegenden Arbeit ist das akti-

16
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ve Materialverhalten, welches nach der Einfihrungen der Mehr-
feld- und fluidischen Grundlagen in Abschnitt 1.3 naher darge-
stellt wird.

1.1.4 Aktive Materialien und Mehrfeldbeschreibung

Die Mehrfeldtheorie beschaftigt sich mit dem parallelen Auftre-
ten sowie der Interaktion verschiedener physikalischer Felder.
Dabei wird jedes Feld im Sinne der Bilanzgleichungen unabhan-
gig als raumliche Verteilung von bilanzierungsfahigen physikali-
schen GroRBen betrachtet. Beispiele fir Felder und deren Wech-
selwirkungen sind in Abbildung 1.4 dargestellt.

Der physikalische Hintergrund fur die Kopplung zwischen Fel-

dern liegt in den fundamentalen Wechselwirkungen der Mate-

rie. Grundsatzlich 13sst sich die Kopplung zwischen den Feldern

auf zweiverschiedene Arten darstellen. Einerseits kann die Mehr-
feldinteraktion direkt und unmittelbar aus der Natur der Fel-

der folgen. Die Wechselwirkungen kdnnen dann als vakuum-

vermittelt bezeichnet werden. So mussen zum Beispiel das elek-  vakum-vermitete
trische und magnetische Feld aufgrund ihrer materialfreien phy- "
sikalischen Kopplung als gemeinsames Feld betrachtet werden.
Kopplungen dieser Art sind direkt in den Bilanzgleichungen (1.2)

in Form von Quelltermen zu erkennen. Diese Kopplungsterme

kdnnen gemal des ONSAGERschen Reziprozitatstheorems [121]

bestimmt werden. Dieses besagt, dass es fur jede Interaktion

zwischen zwei Feldern auch eine entsprechende Gegenwirkung

geben muss, siehe Abbildung 1.4.

Auf der anderen Seite kdnnen Kopplungen zwischen Feldern auch
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«— thermisch

< » mechanisch

Abbildung 1.4: Uberblick der bekannten Felder und deren phy-
sikalische bzw. material-vermittelte Wechselwir-
kungen.

material-vermittelt sein. Aktive Materialien sind Beispiele fur die
Vermittlung zum mechanischen Feld, siehe Abbildung 1.5. Dabei
ist auch maoglich, dass aktive Materialien multi-sensitiv/-responsiv
sind, also Verbindungen zwischen mehreren nicht-mechanischen
Feldern und dem mechanischen Feld ermdéglichen. Mathema-
tisch zeigt sich die Kopplung in der Abhangigkeit der konstituti-
ven Gleichungen von FeldgrofRen anderer Felder.

mechanisch

thermisch

Abbildung 1.5: Beispiele fur aktive Materialien, die Mehrfeld-
Interaktionen ermoglichen.
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Feld ‘ typ ‘ wesentliche FeldgroRe | nattrliche FeldgroRe
mechanisch | tensoriell Verschiebung uy Spannung oy
chemisch skalar Konzentration c Fluss J¢
thermisch skalar Temperatur T Warmestrom J7

Tabelle 1.2: Definition der in der vorliegenden Arbeit verwende-
ten Felder.

Definition von Feldern Die verschiedenen Felder konnen mit-

hilfe inrer kinematischen (wesentlichen) Feldgro3en und den dar-
aus abgeleiteten kinetischen (naturlichen) FeldgroRRen definiert

werden, siehe Tabelle 1.2.

Hydrogele, wie sie im vorliegenden Fall fur das schaltbare Mem-
bransystem eingesetzt werden, stellen eine solche materialba-
sierte Kopplung verschiedener Eingangsfelder in das mechani-
sche Feld zur Verfigung.

Analogien zwischen Feldproblemen Ein nitzliches Werkzeug
der ingenieurwissenschaftlichen Herangehensweise in der Kon-
tinuumstheorie ist die Nutzung von Analogien. Dabei untersucht
man physikalische Vorgange, die in unterschiedlichen Feldern
mit denselben mathematischen (Differential-)Gleichungssyste-
men beschrieben werden. Erkenntnisse, die Uber das Verhalten
in einem solchen analogen System gefunden werden, lassen sich  anaioge systeme
damit einfach in einen anderen Kontext Ubersetzen. Beispiele
daflr sind unter anderem die aus der Stromungslehre bekannte
Flachwasser-Analogie zur Visualisierung von StoRvorgangen an
Tragflugeln oder die in der vorliegenden Arbeit genutzte Analo-
gie von aktivem Materialverhalten und thermischer Expansion,
siehe Abschnitt 4.2.1.
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Ahnlichkeit und Charakterisierung von Problemen Ein wei-
teres hilfreiches Vorgehen des Ingenieurwesens, welches in Ab-
schnitt 4.2 zur Analyse von Modellen verwendet wird, ist die
Charakterisierung von mathematischen Problemen. Bei Ahnlich-
keitsphdnomenen wird der mathematische Charakter der beschrei-
benden Feldgleichungen naher betrachtet. Mithilfe von mathe-
matischen Umformungen auf Basis des BuckINGHAMschen TI-
Theorems [23] erhalt man Ahnlichkeitskennziffern als Kombina-
tionen aus physikalischen und Materialparametern, die in unter-
schiedlichen Systemen gleich sind und damit auch zu gleichem
Verhalten fuhren. Eine wichtige Kennzahl, welche im Rahmen
dieser Arbeit verwendet wird, ist die REYNoOLDS-Zahl (Abschnitt
1.2), welche die Tragheitskrafte und viskosen Krafte innerhalb
einer Stromung ins Verhaltnis setzt.

1.1.5 Mehrskalenmodellierung

Bei der Wahl des Modellierungsansatzes ist der Begriff der Mo-
dellierungsskala essentiell. Er impliziert, dass physikalische Pha-
nomene auf verschiedene Art modelliert, d. h. mathematisch
umgesetzt, werden kénnen. Am Beispiel der Partikelstrémung
(Abbildung 1.6), auf welche in Abschnitt 1.2.3 naher eingegan-
gen wird, lassen sich die Hintergrtinde erklaren.

Im Kontext der Modellierungsskalen werden in der Literatur oft
die Termini Makro-, Meso-, Mikro- und Nanoskala verwendet.
Dabei sind diese Termini nicht allgemein definiert. Als makro-
skopisch wird allgemein die hdchste Abstraktionsebene verstan-
den, bei der ein System oder Bauteil von aufen betrachtet wird.
Innere Strukturen und deren Wechselwirkungen werden auf der
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mikro

meso

makro

Hydrogel

Porenstruktur

Membranverhalten

| Abstraktion unter Reprasentation von physikalischen Effekten >

< Verfeinerung des Modells unter Einbeziehung physikalischer Effekte |

Eir;zelbart'ikel Pértikelvérte‘iluﬁg Konzentration
(J
\\ °
S D), oo
] ° L2

Abbildung 1.6: Beispiel fur Skalentbergang und Abstraktion
aus der Festkdrper- und Fluidmechanik mit
moglicher Benennung mit den Termini mikro,
meso und makro.

Mikroskala betrachtet, wobei die Nanoskala ein Spezialfall mit
Berucksichtigung der diskreten Natur von Materie ist. Als Me-
soskala lassen sich zusammenfassbare Einheiten auf der Mikro-
oder Nanoskala bezeichnen, die bei einem Skalentbergang auf
der makroskopischen Ebene reprasentiert werden. Die Termini
sind mit Beispielen in Tabelle 1.3 gegentbergestellt.

Entscheidend fur die Wahl der geeigneten Modellierungsskala
sind die Effekte, die das Gesamtverhalten dominieren. Diese sind
von den physikalischen Abmessungen abhangig. Makroskopi-
sche Modelle, wie sie im Rahmen der Kontinuumsmechanik auf-
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Begriff

Grundlage

Beispiele

Makroskopisch

Mesoskopisch

Mikroskopisch

Nanoskopisch

Betrachtung von auBen

Wiederkehrende Strukturen, wel-
che durch Homogenisierung re-
prasentiert werden kdnnen

Zusammensetzung des Materials

Interaktionen auf atomarer Ebene

Zahnrad in einem Gebtriebe,
Hydrogel-Sensoraufbau

Kérner-Aufbau, Versetzungen,
Hydrogel-Polymernetzwerk

Gitter-Struktur,
Polymer-Tertiarstruktur

Einfluss von Bindungsarten

zwischen Atomen, Primar- und
Sekundarstruktur

Tabelle 1.3: Gegenuberstellung der Begriffe und Abstraktions-
ebenen.

gestellt werden, kdnnen bei geringeren Abmessungen ihre Giil-
tigkeit verlieren [34,35]. Dies ist dann der Fall, wenn Effekte der
diskrete Natur von Partikeln die dominanten Rolle im Gesamt-
verhalten ibernehmen. Im Sinne der Ahnlichkeitsbetrachtungen
lassen sich Kennziffern wie die KNUDSEN-Zahl finden, die das
Verhaltnis zwischen den verschiedenen Effektanteilen beschrei-
ben.

Skaleniuibergang in der Modellierung In dervorliegenden Ar-
beit wird an verschiedenen Stellen der Skalentbergang vollzo-
gen, indem aus einem niedrig-skaligeren Modell das Verhalten
eines hoher-skaligen Modells abgeleitet wird.

Die Abstraktion von physikalischen Teilprozessen erméglicht den
Ubergang zwischen verschiedenen Modellierungsebenen. Ein Bei-
spiel fur SkalenUbergang in der Fluidmechanik ist Turbulenzmo-
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dellierung®: Wird in einer Stromungsberechnung die Auflésungs-
grenze fur Wirbel (KoLmoGoRrov-Skala) nicht erreicht, so kann
der Effekt der Energietibertragung von grofRen auf kleine Wir-
bel abstrahiert werden, indem ein entsprechender Dissipations-
term in die Impulsbilanz eingeflgt wird [60].

In der Mechanik kénnen Abstraktionen durch die Methode der
Homogenisierung vorgenommen werden. Dabei werden Struk-
turen auf mikroskopischer Ebene - wie zum Beispiel Anordnun-
gen von Partikeln in einer Matrix - identifiziert und in ihrer Wir-
kung in einem meso- oder makroskopischen Modell implemen-
tiert. Dies ermoglicht zum Beispiel die Betrachtung einer geld-
cherten Gesamt-Membran, ohne dass jede einzelne Pore aufge-
[6st sein muss, siehe Abbildung 1.6.

Das der Homogenisierung von Mikrostrukturen zugrunde lie-
gende Prinzip der Arbeitsaquivalenz besagt, dass bei statisch zu-
lassigem Spannungsfeld und kinematisch zuldssigem Verschie-
bungsfeld im reprasentativen Volumenelement (RVE) die mittle-
re Arbeit dort aquivalent zur Arbeit im homogenisierten Aufbau
ist. Mathematisch fuhrt dies auf das HiLL-MANDEL-Lemma [56]

Okl €kl = Okl Ekls (1.4)

wobei (-) den Mittelungsoperator darstellt. Auf die Umsetzung
dieser Homogenisierung wird in Abschnitt 5.3.3 naher eingegan-
gen.

5Zum Begriff der Modellierung, siehe Abschnitt 1.1
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1.1.6 Dimensionalitit und Ubergang 3D — 2D — 1D

In der Natur beobachtbare Prozesse und die dahinter stehen-
den Felder sind grundsatzlich dreidimensional und zeitabhan-
gig. Sie mussten daher durch partielle Differentialgleichungssys-
teme im Raum (z, y, z) und der Zeit t mathematisch beschrieben
werden. Bei der dimensionalen Vereinfachung kénnen derarti-
ge Probleme durch die Reduktion von Freiheitsgraden aus drei-
dimensionalen Modellen vereinfacht werden oder wahrend der
Modellierung bereits niedriger-dimensional ausgelegt sein. Dies
ist nur moéglich, wenn die Geometrie und die Belastungen dies
zulassen [7].

Dimensionale Vereinfachung kann zum Beispiel durch kinemati-
sche (wesentliche) Annahmen oder (natirliche) Annahmen zu
mechanischen Spannungszustanden erreicht werden. So kon-
nen zum Beispiel zweidimensionale Flachentheorien hergeleitet
werden, indem die Annahmen von ebenen Spannungs- und Ver-
zerrungszustanden vorgegeben werden, solange die Geometrie
und die Belastungen dies zulassen. Die Annahme zum eindi-
mensionalen Spannungszustand fuhrt zum Beispiel auf Stabtheo-
rien. Derartige Annahmen werden meist schon in der Entwick-
lung des Modells berucksichtigt.

Ein Spezialfall dieser Art der Dimensionsreduktion ist das zeitli-
che Verhalten: Wird ein Verlauf in zeitlicher (¢-)Richtung als kon-
stant voraus gegeben, so handelt es sich um die Annahme der
Stationaritat. Dies stellt den Ubergang von der 4D-Raumzeit mit
(z,y, z,t) zur 3D-Darstellung mit (x,y, z) dar.

AulRerdem kénnen durch die Nutzung von Symmetrien dreidi-
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mensionale Probleme vereinfacht gel6st werden. Dabei ist Sym-
metrie sowohl in Geometrie, als auch in Belastung und Lagerung
notwendig. In Abbildung 1.7 ist dies fur die Symmetrien in der
Geometrie dargestellt: Die Oberflache eines allgemeinen Kor-
pers muss dreidimensional - in diesem Fall in Zylinderkoordina-
ten (r, ¢, z) - beschrieben werden. Flr einen Rotationskdrper ist
die Umfangskoordinate ¢ Symmetrierichtung, das zweidimen-
sionale Problem ist somit in » und z definiert. Beim unendlich
ausgedehnten Zylinder bleibt als einzig freie Koordinate r.

T

YAy
(a) allgemeiner Kor- ) . (c) ausgedehnter Zy-
per (b) Rotationskérper linder

Abbildung 1.7: Ubergang von dreidimensionaler auf eindimen-
sionale Beschreibung: Allgemeiner Kdrper, Ro-
tationskérper und lang gestreckter Zylinder. Die
in blau dargestellten Koordinaten sind frei, in
Richtung der rot dargestellten Koordinaten herr-
schen Symmetrien vor.

Das Konzept wird ebenfalls bei Stromungsproblemen angewandt:
Analog zum ebenen Spannungszustand kann unter Beachtung
der Kontinuitatsgleichung ein ebener Flusszustand (kein Fluss
aullerhalb der Ebene) definiert werden. Dieser liegt zum Bei-
spiel den Potentialstrémungen zugrunde [147]. Eine weitere Re-
duktion fuhrt auf eindimensionale Flusszustande wie die im fol-

25



Durchstrémung

Partikel-
strémungen

Rheologie

Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

genden Abschnitt beschriebenen Fadenstrémungen, siehe Ab-
schnitt 1.2.2.

Das vorliegende System wird als Membran bezeichnet, da es
sehr dinn ist. Dies ermd&glicht Annahmen Uber die Verlaufe von
Verzerrungen und Spannungen und damit (unter gleichmaR3i-
gem Druck) die zweidimensionale Darstellung des mechanischen
Verhaltens.

1.2 Fluidmechanik und Interaktion mit
Strukturen

Zur Betrachtung des steuerbaren Filtrationssystems mussen fluid-
mechanische Grundlagen gelegt werden. Diese werden bend-
tigt, um zum Einen die Durchstrémung der Membranporen mo-
dellieren zu kénnen, siehe Abbildung 1.8. Zum Anderen muss
das Verhalten von Partikeln in Flissigkeiten sowie deren Inter-
aktion mit den festen Randern naher betrachtet werden.

Stromlinie
Ausstromseite/Outlet

Einstromseite/Inlet

Gehéause Partikel

Abbildung 1.8: Durchstrémung des mikrofluidischen Systems
aus Gehause und Membran mit schaltbaren Po-
ren.

Die Grundlagen der Festkdrpermechanik aus Abschnitt 1.1 - be-
stehend aus Kinematik, Bilanzen und Materialverhalten - sind
zugleich auch die Grundlagen der Fluidmechanik. Die Rheologie
stellt dabei die Verbindung zwischen den Disziplinen her, da sie
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das Verhalten von Fluiden als spezielles Materialverhalten naher
betrachtet.

Die grundlegenden Gleichungen der Fluidik sind im - als NAVIER-
SToKES-Gleichungen bekannten - Differentialgleichungssystem
aus Kontinuitats- und Impulsgleichung

0
5P T (i) =0

1.5)
0 1 n 2 (
= iVij=——Di+ fi+ = |vi; ii — = 0ij

Vi + V5 V45 pp’ +f+p<v7]+vj, 3 Jvk,k>

ot

»J

zusammengefasst. Die Herleitung dieser Gleichungen ist in An-
hang A.4 dargestellt. Dabei stellt v; die Geschwindigkeitskompo-
nente in Richtung z; € [z,v, 2], p den Druck, p die Dichte, n die
dynamische Viskositat dar. ¢;; ist das KRONECKER-Delta.

Die im vorliegenden Filtrationssystem relevanten Stromungsvor-
gange spielen sich im Rahmen der Mikrofluidik ab [170,171]. Das
vorherrschende Stréomungsregime, wird mithilfe der REYNOLDS-
schen Ahnlichkeitskennzahl

@lchar

Re = i (1.6)

charakterisiert. Dabei stellt 7 die mittlere Geschwindigkeit, /@
eine charakteristische Abmessung und v = 7/p die kinemati-
sche Viskositat dar. Aufgrund der geringen Abmessungen und
Geschwindigkeiten in mikrofluidischen Systemen, sind in der Mi-
krofluidik im Allgemeinen schleichende (STOKES-)Stromungen an-
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zutreffen [147,171], siehe Abbildung 1.9. Diese zeichnen sich da-
durch aus, dass viskose Effekte gegentiber Tragheitseffekten do-

minieren.
Re =0 Reyit Re — o
A N AN AN ~ 7
schleichend turbulent

Abbildung 1.9: Darstellung der Stromungsregimes fur verschie-
dene REYNOLDS-Zahlen.

vereinfachungen VErschiedene weitere Vereinfachungen der NAVIER-STOKES-Glei-
chungen (1.5) fir spezielle Stromungsprobleme existieren in der
Literatur [91, 147]. Diese basieren auf (a) Vereinfachungen im
Materialgesetz (zum Beispiel inkompressibel, barotrop oder isen-
trop), (b) der Dynamik (zum Beispiel stationar, Re — 0, Re — o)
und in (c) der Kinematik (zum Beispiel Wirbelfreiheit, Symmetrie,
ebene Potential-Strémungen).

Mikrofluidische Stromungen mit Wasser als Medium (NEWTON-
sches Fluid) kdnnen bei den verwendeten Drlicken als inkom-
pressibel angenommen werden. Aul3erdem wird die Stromung
als isentrop angenommen. Gleichung (1.5) vereinfacht sich da-
mit zu

o) 1 n
8tv + v ;5 pp} + pUJck (1.7)

Zu den speziellen Stromungen aufgrund (c) der Kinematik (vgl.
dimensionale Vereinfachung Abschnitt 1.1.6) gehdren auch die
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Stromungsarten, die flr das betrachtete schaltbare Membran-

system ausschlaggebend sind: Schichtenstrémungen und Faden-

stromungen.

1.2.1 Stationare laminare Schichtenstrémungen

Bei Schichtenstromungen (unidirectional flow) ist bei geeigneter
Wahl eines Koordinatensystems nur eine Geschwindigkeitskom-
ponente von Null verschieden [147]. Aus diesem Grund entfallt
der nichtlineare konvektive Term in Gleichung (1.7) pv; v;; = 0,
da die Stromungsgeschwindigkeit v; und deren Gradient senk-
recht aufeinander stehen, das Skalarprodukt ergibt Null. Dies ist
zum Beispiel bei der HAGEN-POISEUILLE-Strdmung der Fall, wel-
che in Rohren vorliegt, siehe Abbildung 1.10.

Stromungsprofil

Abbildung 1.10: Die HAGEN-POISEUILLE-Strémung in einem ge-
raden Rohr kann fur zylindrische Membran-
poren direkt verwendet werden. Fur nicht-
kreisformige Poren ergibt sich eine Differen-
tialgleichung mit den Koordinaten z,y in der
Querschnittsebene.
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Aus den kinematischen Annahmen ergibt sich im stationaren
Falle die PoissoN-Gleichung der HAGEN-POISEUILLE-Strémung

K
vagi(2y) = S (1.8)

Dabei stellt K = dp/d= den Uber z konstanten Druckgradienten
dar. An dieser Stelle ist darauf hinzuweisen, dass unter p in die-
sem Falle der dynamische Druckanteil, also die Differenz zum
hydrostatischen Druck genutzt wird, da dieser selbst keinen Ein-
fluss auf das Stromungsproblem hat, sofern keine freien Ober-
flachen oder Kompressibilitat auftreten. Fur die Strémungsge-
schwindigkeit v, (z,y) in z-Richtung lassen sich Randbedingun-
gen wie zum Beispiel die Haftbedingung (no-slip) v.. (x,y)|wand = 0
an Wanden finden. Da das Problem an dieser Stelle zweidimen-
sional ist, lauft der Index i € [z,y].

Die sich ergebenden Gleichungen bei der Anwendung im schalt-
baren Membransystem sind im Rahmen des Durchstrémungs-
modells in Abschnitt 4.2.2 dargestellt.

1.2.2 Stromfadentheorie

Lasst sich das Stromungsverhalten im mikrofluidischen Aufbau
als Stromroéhre beschreiben, so kann das gesamte Gebiet durch
das Verhalten eindimensional auf einer mittleren Stromlinie be-
schrieben werden [147]. Der Aufbau der Strémung ist in Abbil-
dung 1.11 dargestellt.

Die BERNOULLI-Gleichung fir inkompressible reibungsfreie Stro-
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Stromlinie

‘A 7 \ Stromrohre

e

Abbildung 1.11: Darstellung der Stromlinie und zugehorigen
Stromréhre fur die Stromfadentheorie mit den
Punkten () und (). Die Stromlinie zum Zeit-
punkt ¢ wird eindimensional entlang der mitt-
leren Stromlinie mit der Bogenkoordinate s be-
schrieben. Die Querschnittsflache A bestimmt
sich Uber R(t, s, p).

mungen kann aus der Integration der EULER-Gleichungen (Glei-
chung (1.7) ohne Reibungsterm) gewonnen werden und lautet

S2

p2
v v? dp
Sds+—“+/—+U2:0. (1.9)
/c’% p I p(p) i

S1 P1

Sie kann eingesetzt werden, um zwischen zwei Punkten (i) und
(@ die zur Stromlinie tangentiale Stromungsgeschwindigkeit v,
mit den auftretenden Druckunterschieden p zu verbinden. Hier-
bei stellt U|? = g Ah den spezifischen Potentialunterschied® im

6Mit dem Héhenunterschied Ah, dies entspricht der kollinearen Strecke zwi-
schen Héhenrichtung und der Tangente der Stromlinie (Skalarprodukt).
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auBeren Potential (zum Beispiel Graviation mit der Erdbeschleu-
nigung ¢) und p die Dichte des Fluids dar.

Fur reibungsbehaftete Rohrstrémungen kann die BERNOULLI-Glei-
chung entsprechend um den Druckverlust py erweitert werden

S2 p2
v v? 1 DV
—ds+ =2 —d 22—, 1.10
5t s+2|1+/pp+U\1+p 0 ( )

S1 p1

Mithilfe der Stromfadentheorie lasst sich das Stromungsverhal-
ten im mikrofluidischen Zellseparationsaufbau (siehe Abbildung
1.1a) beschreiben, dies wird in Abschnitt 4.2.2 naher dargestellt.

1.2.3 Mehrphasenstromungen

Das die Membran zur Filtration durchstromende Fluid besteht
aus Teilchen, die mit ihm bewegt werden. Unabhangig davon,
welcher Art (Losung, Kolloid, Suspension, siehe Abschnitt 3.1)
das vorliegende Mehrphasensystem ist, lasst es sich mithilfe der
Methoden der Stromungsmechanik auf unterschiedlichen Ska-
len (Abschnitt 1.1.5) beschreiben.

rase Dabei bezeichnet eine Phase ein Gebiet mit gleichen oder dhn-
lichen Eigenschaften innerhalb des betrachteten Kontrollvolu-
mens. Phasen lassen sich zum Beispiel gemald des Aggregats-
zustandes (fest, flussig, gasformig) oder gemall der Geometrie
(separiert, dispergiert) einteilen. Das wesentliche Charakteristi-
kum ist dabei die Natur der Phasengrenze. Neben der Impuls-
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kopplung (Beschleunigung der Teilchen mit dem Fluid) sind die  «opplung
energetische Kopplung (Warmeubergang) und Massenkopplung
(Stoffubergang zwischen den Phasen) moglich.

Bei der vorliegenden Mehrphasenstromung handelt es sich um
Blut, welches ein kolloidales System aus Blutserum als Trager-
medium und Blutzellen als darin enthaltene Partikel darstellt,
siehe Abschnitt 3.1.3.

1.3 Hydrogele als Beispiel fir aktive Werkstoffe

Das Gebiet der - im englischsprachigen Raum als smart/intelligent
materials bezeichneten - aktiven Werkstoffe beruht auf der in-
genieurstechnischen Herangehensweise an physikalische Kopp-
lungseffekte [14, 164, 165]. Ein Material wird im Allgemeinen als
aktiv bezeichnet, wenn es aufgrund der Einwirkung eines nicht-
mechanischen Feldes (Stimulus) mit einer mechanischen Aktion
(zum Beispiel Bewegung) reagiert (Aktor), siehe Abschnitt 1.1.4.  axor
Auf dieselbe Art und Weise lassen sich aktive Materialien auch

als Sensor-Aktoren nutzen: Wird eine physikalische Grof3e aus  sensorakworen
einem nicht-mechanischen Feld gemessen, folgt eine mechani-
sche Reaktion, welche im einfachsten Falle wiederum in der Aus-
lenkung einer Anzeige resultiert [64]. Alternativ kann die Aus-
lenkung kompensiert werden und die Kompensationsgrofie als
MessgrofRe genutzt werden [19]. Andere Ausgangsparameter wie
zum Beispiel die Plasmonenleitfahigkeit [97] oder die Farbe/ Opa-
zitat [175] kénnen nicht-mechanische Sensor-Eigenschaften von
aktiven Materialien darstellen.
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Stand der Technik Im Gebiet der aktiven Materialien herrscht
derzeit eine rege Forschungsaktivitat. Die jahrliche Konferenz
der American Society of Photonics and Instrumentation Engineers
(SPIE) zum Thema Smart Structures/NDE versammelt allein aus
dem grol3teils amerikanischen Raum hunderte Wissenschaftler
und Industrievertreter. Im europaischen Raum ist die EuroEAP-
Konferenz mit 100-150 (2016) Teilnehmern relevant. Die interna-
tionale Konferenz SMART mit wechselnden Austragungsorten ist
mit 120-150 (2017) Teilnehmern in diesem Bereich ebenfalls be-
achtenswert. Internationale Fachjournale im Bereich der Smart
Materials sind unter anderem das Journal of Intelligent Material
Systems and Structures (JIMSS), das Journal Smart Materials and
Structures (SMS) und das Journal of Mechanics of Advanced Ma-
terials and Structures (MAMS).

In dem Ansatz, der fur das vorliegende Membransystem gewahlt
wurde, spielen aktive stimuli-sensitive Hydrogele in Kombinati-
on mit passiven polymeren Membranen die Schlusselrolle. Hy-
drogele sind in Wasser gequollene, vernetzte Polymerstruktu-
ren, welche sowohl aktorische, als auch sensorische Fahigkeiten
aufweisen [64, 84,152,163, 166]. In der Literatur finden sich An-
satze zu hydrogelbasierten Speichern [110, 115], einfachen Hy-
drogelmembranen [41, 129, 134, 151], sowie Verbundmembra-
nen, welche mit Hydrogelen oberflachenpolymerisiert sind [30,
86,103,123,146,177]. Konzepte mit Hydrogel-Verbundmembra-
nen basieren im Allgemeinen auf der Anderung der Durchlassig-
keit des Hydrogels, um damit FlUsse zu steuern [4]. Sie kénnen
aulBerdem als leistungslose Schalter unter Nutzung von Instabi-
litatseffekten eingesetzt werden [16].
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1.3.1 Aufbau von Hydrogelen

Hydrogele, vom Englischen hydrophilic gels, sind Polymermate-
rialien, welche in wassriger Umgebung eingesetzt werden. Da-
bei impliziert die Hydrophilizitat, dass Wasser keine makrosko-
pisch getrennte Phase bildet, sondern in der Polymerstruktur
selbst Uber Hydratisierung, zum Beispiel mit polymeren Seiten-
gruppen, interagiert.

Als Quellung bezeichnet man die Anderung des Volumens eines  oueiung
Hydrogels aufgrund eines Stimulus (zum Beispiel der Tempera-

tur 9), auf den das spezielle Polymermaterial sensitiv ist, siehe
Abbildung 1.12. Die Mechanismen, die zu dieser Volumenande-

rung fuhren, kdnnen sehr unterschiedlich sein, siehe Abschnitt

1.3.2.

Abbildung 1.12: Verschiedene Eingangsgrof3en fuhren zu iso-
troper Quellung von Hydrogelen.

FUr den Einsatz von Hydrogelen ist die Art der Herstellung von
auBBerordentlicher Bedeutung. Dies fihrt zum Einen dazu, dass
sich die Eigenschaften des fertigen Materials durch Herstellungs-
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parameter wie die Vernetzungsdauer stark beeinflussen und da-
mit malschneidern lassen. Andererseits kdnnen damit Toleran-
zen in den Umgebungsbedingungen’ bei der Herstellung einen
maligeblichen Effekt auf das fertige Material haben. Bei Herstel-
lung (im LabormalRstab Synthese) und in Funktion wird zwischen
Homo- und Heteropolymeren unterschieden.

Homopolymere Wird aus einer Monomerldsung aufgrund ei-
ner Kettenreaktion ein langkettiges Makromolekull hergestellt,
so charakterisiert die Wiederholeinheit das entstandene Poly-
mer. Die Kettenreaktion, bei der das Material entsteht, wird als
roymerisaion - POlymerisation bezeichnet. In der makromolekularen Chemie wur-
den Polymere als grofSe Molekiile - mit Molmassen Uber M >
10000 g/mol - bezeichnet, darunter wurde von Oligomeren ge-
sprochen. In neueren Definitionen werden Materialien als Po-
lymere bezeichnet, wenn sie polymerspezifische Eigenschaften -
viskoses FlieRen, Strukturviskositat, Entropieelastizitat und Exis-
tenz eines Glaspunktes - aufweisen. Auch die Definition Uber
gleichbleibende Eigenschaften bei Addition einer weiteren Mo-
nomereinheit ist moglich [93].

Hydrogele kénnen als Homopolymere aufgebaut sein [48, 64].
Der wichtigste und am besten erforschte Vertreter dieser Klasse,
der auch in der vorliegenden Arbeit im schaltbaren Membran-
system als aktives Material eingesetzt wird, ist poly(N-isopropyl-

eniaam - @Crylamid) (PNiPAAmM) [110]. Die Wiederholeinheit von PNiPAAM
istin Abbildung 1.13 dargestellt.

7Also bewusst in Kauf genommene (unkontrollierte) Variabilitat zum Beispiel

36



Kapitel 1: EinfGhrung und Grundlagen

Abbildung 1.13: Chemischer Aufbau von PNiPAAmM.

Heteropolymere Kombinationen aus verschiedenen Monomer-
varianten kénnen auf unterschiedliche Art gewonnen werden.
Copolymere sind Makromolekule, welche aus unterschiedlichen
Wiederholeinheiten A und B bestehen. Je nach ihrer Anordnung

auf zufallige Weise oder in geordneten Gruppen wird in statisti-

sche

Copolymere und Blockcopolymere unterschieden. Dabei ermog-  statistiscne
licht die Blockanordnung einzelner Monomer-Motive eine Nah- copeymere
ordnung der Strukturen, d. h. eine Tertiarstrukturbildung. Dies

kann zu deutlich abweichenden Eigenschaften wie zum Beispiel

dem Elastizitatsmodul fihren [64]. Eine andere Art der Hetero-
polymere sind interpenetrierende

Netzwerke [95]. Dabei durchdringen sich verschiedene Polymer- inerpenetrierende
netzwerke und interagieren sowohl untereinander, als auch mit """
dem Losungsmittel.

Blockcopolymere

Heteropolymerer Aufbau bei Hydrogelen kann genutzt werden,
um gezielt multisensitive Eigenschaften zu erhalten. Sie bilden
damit die Grundlage fUr die Realisierung intrinsisch logischer
Schaltelemente (siehe Kapitel 6) und kombinierter Sensoren.

der Umgebungstemperatur, des Drucks und der Lichteinwirkung, beispiels-
weise bei Tag-Nachtwechsel.
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1.3.2 Quellmechanismen

Quellen und Entquellen von Hydrogelen geschieht aufgrund un-

terschiedlicher Mechanismen. Ein Uberblick Gber unterschiedli-

rersbles  Che Mechanismen des reversiblen Quellens lasst sich zum Bei-

@ spiel in [48] finden. Aufgrund der zentralen Bedeutung des tem-
peratursensitiven poly(N-isopropylacrylamids) (PNiPAAm) fur die-

se Arbeit soll an dieser Stelle nur auf den Effekt des Lower Criti-

cal Solution Temperature (LCST)-Uberganges néher eingegangen

werden.
oo oo oo o0
C c C j=
=2 2 2 =]
3 > 3 3
o o o o

Stimulus Stimulus Stimulus Stimulus

(a) Ausgleich (b) Sigmoidal (c) Hysterese  (d) Wannenkurve

Abbildung 1.14: Verschiedene Quellrpechanismen konnen zu
unterschiedlichem Ubergangsverhalten fih-
ren.

Wahrend andere Quellmechanismen zu den weiteren in Abbil-
aueikuen - dUNg 1.14 dargestellten Quellungs-Stimulus-Verhalten fihren kén-
nen, zeigt das temperatursensitive Verhalten von PNiPAAmM ein
hysterese-freies Sigmoidalverhalten gemald Abbildung 1.14b. An
dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass verschiedene Forscher-
gruppen auch ein Hysterese-Verhalten fur PNiPAAm feststellen.
Aus Sicht des Autors lasst sich jedoch nicht einschatzen, ob die-
se Hysterese physikalischer Natur ist oder aufgrund des transi-
enten Verhaltens® vorliegt. Die erwahnten chemisch/physikali-

8Unterschatzung des zeitlichen Ausgleichverhaltens durch die Experimentato-
ren.
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schen Hintergrinde rechtfertigen keine Gleichgewichtshystere-
se (plastisches Verhalten, siehe Abschnitt 1.1.3) [48, 64].

FUr PNiPAAm istin Abbildung 1.15 ein schematischer Verlauf des
Entquellens mit steigender Temperatur dargestellt. Die daneben
abgebildeten Mikroskopieaufnahmen zeigen das Phanomen der
Volumenanderung anhand einer scheibenférmigen Probe, wel-
che verschiedenen Temperaturen ausgesetzt wird. Experimen-
telle Hintergriinde sind in Anhang B dargestellt.

Hohe Dehnung

Niedriger | un- Hoher
Stimulus | definiekt | Stimulus

Niedrige Dehnung

23 32 40
Temperatur/°C
(@)¥ =26°C (b) Festlegung von Schaltschwellen ()9 =31,4°C

Abbildung 1.15: Aktuation eines PNiPAAmM Hydrogels mit expe-
rimentellem Vergleich.

Die Verlaufe des Quellens erfolgen aufgrund von Phaseniber-
gangen [64]. Dabei wird im Allgemeinen von einem scharfen
Ubergang zwischen den Zustdnden ausgegangen. Messungen
fur verschiedene Hydrogele ergeben jedoch einen Ubergangs-
bereich, wie in Abbildung 1.15 dargestellt. Dabei wurde zur Re-
prasentation des Hydrogelzustands die isotrope Dehnung ¢ ver-
wendet. Der dehnungsfreie Zustand - an dieser Stelle mit dem
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Stimulusverhaltnis von 1 gekennzeichnet - ist der Referenzzu-
stand, siehe Abschnitt 1.3.3.

Der vorliegende Abschnitt beschrankt sich auf die Gleichgewichts-

zeiiche quelung - qUeElluNg. Informationen zum zeitlichen Quellverhalten als Reak-
tion auf eine sprunghafte oder zeitliche Stimulusanderung wer-
den in zukunftigen Arbeiten dargestellt.

Multisensitivitdt Eine relevante Charakteristik von Hydroge-
len ist die Multisensitivitat. Wie bereits im vorigen Abschnitt be-
schrieben, reagieren Hydrogele als aktive Materialien auf nicht-
mechanische Felder mit einer mechanischen Antwort. Dabei ist
ein multisensitives Hydrogel von grundsatzlich anderer Natur
als ein aus verschiedenen Hydrogelen zusammengesetztes Schicht-
system, siehe Abbildung 1.16. In der Darstellung der Materialtheo-
rie (Abschnitt 1.1.3) mit rheologischen Ersatzschaltkreisen lasst
sich die Interaktion von Netzwerken als Parallel- und Reihen-
Kombination einzelner Quellelemente beschreiben. Das Quel-
len der Gesamtstruktur eines Schichtsystems hingegen kann als
einfache Reihenschaltung von Quellelementen verstanden wer-
den.

Hydrogel 1 Hydrogel 2 Multisensitives Hydrogel

(a) Schichtsystem (b) homogenes Material

Abbildung 1.16: Vergleich eines Schichtsystems aus zwei ein-
fach sensitiven Hydrogelen mit einem homo-
genen Hydrogel gleichen Ausmales.
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An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass auch Homopoly-

mere multisensitiv sein kénnen. Eine Parallelschaltung von ein- mutisensicive
zelnen Quelleffekten wie bei Copolymeren lasst sich dann zwar remepomere
ebenfalls konstruieren. Diese entbehrt aber einen physikalischen
Hintergrund, sofern nicht wiederkehrende Kettenglieder im Ho-
mopolymer eine Beschreibung als Copolymer zulassen.

Multisensitives Quellen kann bis zur Trisensitivitat grafisch an-
schaulich dargestellt werden, siehe Abbildung 1.17. FUr die Quel-  parsteliungvon
lung mit mehreren Stimulus-Dimensionen, wie sie zum Beispiel e
im Rahmen von komplexeren intrinsisch logischen Hydrogelschalt-
elementen vorkommen [47], mUssen Schnittebenen mit dem Quel-
lungsraum (Projektionen) dargestellt werden.

: ‘Qﬁefluilg‘ o

Stimulus 3

1 .06 N
/ | %, %,
" " . 02
) o6 os 1 %

(a) monosensitiv (b) bisensitiv (c) trisensitiv

%, 0
‘2 os . o
7, R\
/143,3 oo ‘5&\“‘“

Abbildung 1.17: Darstellung des multisensitiven Quellverhal-
tens in ein-, zwei- und dreidimensionaler Form.

1.3.3 Normalisiertes Quellverhalten

Das Ubergangsverhalten beim Quellen und Entquellen verschie-
dener Hydrogelmaterialien kann auf ahnliche Art dargestellt wer-
den. Es liegt daher nahe, eine vereinheitlichte Beschreibung der
Quellvorgange anzustreben. Eine derartige Vereinheitlichung ist
aufgrund der in Abschnitt 1.1.4 dargelegten Analogie zwischen
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verschiedenen Feldproblemen mdglich und wurde im Rahmen
vorheriger Arbeiten unternommen [48]. Die Idee ist dabei, so-
wohl den Begriff der Quellung, als auch den des Stimulus auf
eine kontinuumsmechanische Grundlage zu stellen und damit
der einfacheren Beschreibung durch Ingenieure zuganglich zu
machen.

Im nachsten Schritt kann somit, bei erfolgter Normalisierung,
ein Parameter extrahiert werden, der das jeweilige Material cha-
rakterisiert. Dieser Parameter ist dhnlich der Nachgiebigkeit ei-
ner mechanischen Zugprobe als Nachgiebigkeit gegeniiber einem
Stimulus zu verstehen. An dieser Stelle eignet sich auch der Ter-
minus Sensitivitét, welcher aus der Signaltheorie Ubernommen
wurde [48]. In Abbildung 1.18 ist der Unterschied im Quellungs-
verlauf als Volumenanderung V eines Materials mit hoher und
niedriger Sensitivitat gegenubergestellt.

V() V()
\MT:> AV | AV = AV T
W, 9
(a) niedrige Sensitivitat (b) hohe Sensitivitat

Abbildung 1.18: Unterscheidung und Einordnung von Mate-
rialien nach ihrem entsprechenden Einsatz-
zweck unter BerUcksichtigung des normalisier-
ten Quellverhaltens [48].

Den Simulationen, welche in Kapitel 5 durchgefthrt wurden, lie-
gen normalisierte Quellverlaufe zugrunde. Diese beinhalten je-
doch dasselbe aktive Materialverhalten; die Simulationen fuh-
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ren daher zu denselben Ergebnissen wie die ursprunglich ver-
wendeten Quellverlaufe.

1.3.4 Mechanisches Verhalten von Hydrogelen

Ebenso wie fUr das Quellverhalten ist auch flr das Verhalten un-

ter mechanischer Last eine Zeitabhangigkeit, also viskoses Ver-

halten, zu erwarten. Es handelt sich gemald der Einteilung nach

HAUPT [73] um Visko-Elastizitat, siehe Abschnitt 1.1.3. Das akti- visko-gustizitat
ve Membran-Verbundsystem zur Filtration wird in der vorliegen-

den Arbeit jedoch nur im Gleichgewicht betrachtet, die Hinter-

grinde der zeitlichen mechanischen Antwort werden in zukinf-

tigen Arbeiten behandelt.

Zur konstitutiven Beschreibung kommt damit an dieser Stelle
die lineare Elastizitat mit den zugehorigen Materialparametern
Elastizitatsmodul E und Querkontraktionszahl v zum Einsatz. Dies
wird im Rahmen des Porenmechanikmodells in Abschnitt 4.2.1
dargestellt.

Stabilitatsverhalten von aktuierten Hydrogelen Wenn ein
aktives Material, wie im vorliegenden Falle ein Hydrogel, mit star-
ker Volumenanderung auf einen Stimulus reagiert, kdnnen me-
chanische Instabilitdten an Oberflachen auftreten [25]. Dies ist
insofern relevant, dass ein mechanisches System in diesem Falle
seine Tragfahigkeit verlieren kann. In der Kombination des Hy-
drogels mit der passiven Membran, wie es in Abschnitt 1.4 dar-
gestellt ist, fuhrt dies zu einem starken Abfall der Biegesteifig-
keit des Verbundsystems. Grundlegende Untersuchungen zum
Stabilitatsverhalten wurden zum Beispiel von BioT durchgefihrt
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[20]. Es ergibt sich eine charakteristische Kompression, ab der
overtiachen- - Oberflacheninstabilitaten auftreten [25]. Im vorliegenden Fall wur-
instabilitaten

den beim schaltbaren Membransystem weder experimentell, noch
bei der Simulation Stabilitatsprobleme festgestellt.

1.4 Aktive Verbundsysteme

Ihr gro3tes Potential fur den mechanischen Einsatz entwickeln

aktive Materialien erst in Verbundsystemen [7,142]. Fir das Bei-

spiel der Hydrogele liegt dies an der geringen Steifigkeit, die

durch diejenigen Materialien erreicht werden kann, die gleich-

zeitig eine hohe Quellfahigkeit aufweisen. In Kombination mit

anderen Werkstoffen und steiferen Strukturen wird dieses Pro-

blem Uberbrickt und die Aktuierbarkeit kann voll genutzt wer-

den. Aktive Verbundsysteme kdnnen auf drei Arten aufgebaut

sein, siehe Abbildung 1.19. Eine zentrale Rolle spielt dabei die

xomonatinaer - KOMbination der Steifigkeiten der Bestandteile des Verbunds.

B Diese setzt sich aus dem Einfluss des Werkstoffs und dem Geo-

metrieeinfluss (zum Beispiel der Schichtdicke) zusammen. Bei

gleicher Schichtdicke von Hydrogel (HG) und Kombinationswerk-

stoff und unterschiedlichem Elastizitdtsmodul FE ergibt sich ein
anderes Verformungsverhalten des Gesamtverbunds.

omsinationme  VWerden Hydrogele mit sehr viel weicheren Strukturen kombi-
HATENSTET hiert, so haben diese keinen Einfluss auf das freie Quellen. Bei-
spiele hierfur kdnnen Beschichtungen mit Farbe (sofern diese

nicht chemisch interagiert), aufgedampfte Elektroden oder duin-

nen Schutzfolien sein.
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(@) Erc > Ewerksiofi ~ (b) Erc = Ewerkstoft  (€) Frc < Ewerkstoff

Abbildung 1.19: Je nach Steifigkeit des Hydrogels (unten) und
des anderen Werkstoffs (oben) ergibt sich ein
unterschiedliches Verformungsverhalten des
aktiven Materialverbunds.

Bei Kombination mit Materialien, welche eine dhnliche Steifig-

keit (Abbildung 1.19b) aufweisen, spielt das mechanische Ver- kombinationen mit
halten des Hydrogels selbst eine Rolle im mechanischen Gesamt- srinersieeer
verhalten. Aufbauten dieser Art sind zum Beispiel Hydrogelbie-

ger, die als Bilayer-Aufbau zur Biegung eines Balkens fliihren [143,

144].

Bei der Kombination von Hydrogelen mit sehr viel steiferen Werk-

stoffen und Bestandteilen (Abbildung 1.19¢c) hat die Quellung «ombinationen mit
keinen Einfluss auf das mechanische Verhalten (zum Beispiel ™™
Biegeverhalten) des Gesamtsystems. Ein Beispiel hierfur sind fa-
serverstdrkte Hydrogel-Verbunde, bei denen die inneren Fasern

die Last aufnehmen und das Hydrogel aufgrund seiner sonsti-

gen Eigenschaften eingesetzt wird: Dies kdnnen zum Beispiel

das Verhalten quer zur Belastungsrichtung oder die optischen
AusgabegroéfRen sein. Das vorliegende schaltbare Membransys-

tem (Abschnitt 2.4) gehort ebenfalls zu dieser Klasse, da die Stei-

figkeit der PET-Stitzmembran viel groBer ist als die Steifigkeit

des Hydrogels. Die Aktuation (Schaltbarkeit der Pore) geschieht
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in diesem Fall senkrecht zur Belastungsrichtung (mikrofluidische
Druckbelastung).

Zur Beschreibung von schichtférmigen Hydrogel-Verbunden eig-
kassische - NEt Sich die Klassische Laminattheorie [7,142]. Der Ansatz dieser
=TT Theorie liegt darin, dass ein Verbund aus mehreren scheiben-
artigen Schichten (Lamina) zusammengesetzt angesehen wird.
Dabei ist zentral, dass diese Lamina Uber eine vernachlassigbare
Biegesteifigkeit verfligen, erst die Schichtung ergibt fur das Ge-
samtsystem einen Widerstand gegen Biegung. Die Hintergriinde

der Theorie sind in Anhang A.5 dargestellt.

Neben der dreidimensionalen Simulation des aktiven Membran-
systems (Abschnitt 5.3) kann die Klassische Laminattheorie als
Vergleich genutzt werden, sofern die Annahmen des zweidimen-
sionalen Zustands erflllt sind, siehe Abschnitt 1.1.6.

1.5 Simulationsmethoden und Lésungsverfahren

Die Modellierung von Phanomenen auf Basis der Kontinuums-
theorie fuhrt wie in Abschnitt 1.1.4 beschrieben auf partielle Dif-
ferentialgleichungen (pDGL) in Raum und Zeit. Bei Mehrfeldpro-
blemen ergibt sich fur jedes betrachtete Feld aus der entspre-
chenden Bilanzgleichung eine derartige pDGL, welche Uber Kop-
pelterme auch die Freiwerte des anderen Feldproblems enthalt.

Es ergeben sich somit gekoppelte partielle Differentialgleichungs-
celoppee - SYSteme. Zusammen mit den von der konkreten Aufgabenstel-
PP Jung abhangigen Anfangs-, Rand- und Ubergangsbedingungen
sind diese aufgrund ihrer Komplexitat meist nicht analytisch 16s-
bar. Numerische Lésungsverfahren helfen an dieser Stelle wei-
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ter, da sich mit ihrer Hilfe das pDGL-System in ein algebraisches
Gleichungssystem umwandeln l3sst.

Eines der simulatorischen Grundwerkzeuge in der Festkorper-
mechanik ist die Finite-Elemente-Methode (FEM). Fir Gleichungs-
systeme der Fluidmechanik hat sich hingegen die Finite-Volumen-
Methode bewahrt. Fir Mehrfeldprobleme, die sowohl fluidische?,
als auch festkérpermechanische'® Anteile enthalt, lassen sich
geeignete Verfahren auf Basis der GALERKIN-Methode finden. In
der Nanofluidik, bei Betrachtung der Wechselwirkungen zwischen
Teilchen, welche nicht auf der Kontinuumstheorie beruhen, mus-
sen im Allgemeinen stochastische Lésungsverfahren verwendet
werden [18,125].

Finite-Elemente-Methode fiir Aufgaben der Festkdrperme-
chanik Die Finite-Elemente-Methode basiert auf der Methode
der gewichteten Residuen [15,32]. Eine durch Modellierung ge-
wonnene pDGL mit dem Differentialoperator D und der exakten
Losung u(x;) wird dafir in Nullform dargestellt

D(u(z;)) =0. (1.11)

Durch Einsetzen einer Ansatzfunktion u(z;) wird die Differenti-
algleichung nicht mehr exakt geldst, es ergibt sich ein Residuum  residuum
D(u(x;)) = R.

9Bevorzugte Beschreibung in EuLERschen Koordinaten.
10Beschreibung stattdessen in LAGANGEschen Koordinaten.
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wichungstunkionen - Di€SES Wird mit einem Satz an Wichtungsfunktionen w;, multi-
pliziert und Uber das Berechnungsgebiet 2 integral zu Null ge-
fordert

/Qw(j)RdQ:O far alle 5. (1.12)

Je nach gewahlten Wichtungs- und Ansatzfunktionen ergeben
sich verschiedene numerische Verfahren. Dabei werden Metho-
den als GALERKIN-Methoden bezeichnet, wenn fir Wichtungs-
und Ansatzfunktion dieselben Basisfunktionen verwendet wer-
den.

Bei der Wahl einer stickweise Uber Elemente definierten An-

satzfunktion und der Wichtung mit der Variation dieser Ansatz-

scwacnerorm  fUNKtiION sowie Umrechnung in die schwache Form - bei der

durch die Nutzung von Integralsatzen Differentialoperatoren von

der Ansatz- auf die Wichtungsfunktion Uberschoben werden -

bezeichnet man das Verfahren als Methode der Finiten Elemen-

te. Die Definition der Elementformen und -verteilung wird als

vemetzung  VEINetzung bezeichnet, es ergeben sich Simulationsmodelle, wie
zum Beispiel in Abbildung 1.20 dargestellt.

wenrreidprobleme  FUF Mehrfeldprobleme ergeben sich meist pDGL-Systeme D(u(z;)) =
0, siehe Abschnitt 1.1.4. Dabei stellt jede der Differentialgleichun-
gen

D(u(:)) = [P (u(:)), Da(u(:)), ..., D (ul:))]' (1.13)
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Abbildung 1.20: Beispiel eines Bauteils mit zugehoriger Ver-
teilung der Elemente (Vernetzung), wie es in
den spateren Untersuchungen mit dem Simu-
lationswerkzeug Abaqus verwendet wird, siehe
Abbildung 5.2.

ein Feldproblem auf Basis einer Bilanzgleichung dar. Die Kopp-
lung geschieht tber die zugehdrigen Freiwerte

u(x;) = [ul(xi),ug(xi)7...7uN(a:i)]T, (1.14)

welche bei vollstandig gekoppelten Mehrfeldproblemen in jeder
Bilanzgleichung auftauchen. Die Bildung der Residuumsform kann
analog zu Gleichung (1.12) durchgefihrt werden. Mit entspre-
chender Wahl von Wichtungsfunktionen und Bildung der schwa-
chen Form kénnen damit auch Mehrfelprobleme mithilfe der Fi-
nite-Elemente-Methode in ein algebraisches Gleichungssystem
zur Bestimmung der Freiwerte Uberflhrt und gelést werden [101,
143,164].

In der vorliegenden Arbeit wurde die allgemein bekannte FEM
des thermo-mechanischen Feldproblems - gemal des Temperatur-
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Expansions-Modells (siehe Abschnitt 4.2.1) - verwendet. Die Si-
mulationen zur Untersuchung des Verhaltens eines schaltba-
ren Membransystems wurden im kommerziellen Finite-Elemen-
te-Simulationswerkzeug Abaqus durchgefihrt, siehe Abschnitt
5.1. Eine tiefere Erklarung der Finite-Elemente-Methode, wie sie
im Falle einer Weiterentwicklung der Methodik notwendig ware,
wird damit an dieser Stelle nicht benétigt.

Fazit des Grundlagenkapitels In Kapitel 1 wurden die ma-
thematisch-physikalischen Grundlagen der vorliegenden Arbeit
dargelegt. Dies betrifft die grundlegenden Probleme von Fluid
und Struktur sowie deren Interaktion. AulRerdem wurde auf Hy-
drogele in Verbundsystemen eingegangen und Methoden zur
Losung der entstehenden mathematischen Probleme aufgezeigt.
Darauf aufbauend wird im folgenden Kapitel 2 auf das allgemei-
ne Verhalten von Membranen eingegangen, welche in der vor-
liegenden Arbeit als aktive Kompositsysteme zur Filtration - also
im Rahmen der Fluid-Struktur-Interaktion - eingesetzt werden.
Die Berechnung solcher Strukturen ist somit moglich.
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2 Aufbau, Herstellung und Funktion von
Membranen

Unter einer Membran versteht man im verfahrenstechnischen
Sinne eine Struktur, welche verschiedene fluidgefillte Kompar-
timente unterschiedlicher physikalischer Eigenschaften vonein- oefintion
ander trennt [155], siehe Abbildung 2.1. Das Vorbild fur derarti-

ge Strukturen liegt in der Natur: Das Innere von biologischen Zel-

len wird durch Doppellipidschichten von der Umgebung abge-
schirmt, gleichzeitig muss eine deartige Zellmembran auch Per-
meation von Nahr- und Signalstoffen ermdglichen [50]. Im Sinne

der Bionik - der biologisch inspirierten technischen Umsetzung sioni
- lassen sich Erkenntnisse aus der Untersuchung biologischer
Membranen technisch replizieren und anwenden.

Tragerfluid Membran Porenstruktur
4
- ¥~ o ~ . . .
Flussrichtung .0 K = N Filtrat-Partikel
~ L) Y ~
Partikel stromauf stromab

Abbildung 2.1: Darstellung einer Membran mit zwei Komparti-
menten stromauf und stromab.

Bei konvektiver Durchstrémung mit einer Mehrphasenstromung
(vgl. Abschnitt 1.2.3) werden Teilchen mit bestimmten physika-
lischen Eigenschaften stromauf vor der Membran gehalten. Je
nach Aufbau des zu trennenden Partikelsystems werden ver-
schiedene Trennverfahren wie Filtration und Umkehrosmose un-  tennverfanren
terschieden, worauf im folgenden Kapitel naher eingegangen
wird. Die Struktur einer technischen Membran, die sich aus ih-
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rem Herstellungsprozess ergibt, ist mal3geblich fur diese Funkti-
on.

Der an dieser Stelle gegebene Uberblick Giber die Einordnung
des untersuchten Systems in die entsprechende Klasse geschieht
auf Basis der im vorangehenden Kapitel erlauterten Kontinu-
umsmechanik. Nachdem diese Einordnung vorgenommen wur-
de, kann im nachsten Schritt in Kapitel 3 auf die membranty-
pischen relevanten Prozesse der Selektivitat und Schaltbarkeit
eingegangen werden.

Stand der Technik Die Forschungim Bereich der biologischen
Membranen ist ob des hohen Interesses in den Fachbereichen
der Biologie und Medizin bereits weit fortgeschritten. Die grund-
satzliche Beobachtung des Vorhandenseins von Zellmembranen
gelang mithilfe der Lichtmikroskopie durch Hooke [81]. Darauf
aufbauend wurden im Weiteren insbesondere die Transportpro-
zesse durch biologische Membranen erforscht. Besonderes In-
teresse lag dabei bei der Untersuchung von Nervenzellen und
deren Funktion [38, 67,78, 79]. Inzwischen ist eine Vielzahl an
Transportstrukturen bekannt, welche zum Beispiel im Rahmen
des Blue Brain Projekts in der Channelpedia’ zusammen getra-
gen wurden. Bestimmte Kanalarten in Zellen werden mit Me-
dikamenten gezielt adressiert, um krankhafte Fehlfunktionen -
und damit einhergehende Krankheitsbilder - zu therapieren oder
zu umgehen.

Steigendes wissenschaftliches Interesse ist derzeit in der Ana-

Thttp://channelpedia.epfl.ch/
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lyse des mechanischen Verhaltens von biologischen Membra-
nen zu verzeichnen [17,75, 112,149, 153]. Dies ist damit zu be-
grinden, dass gerade abnorme biologische Zellen anhand ihres
mechanischen Verhaltens detektierbar sind. Der grundlegende
Beitrag zum Verstandnis biologischer Membranen als mechani-
sche Strukturen wurde von SINGER [141] mit der Entwicklung des
Fluid-Mosaik-Modells gelegt.

Experimente an biologischen Membranen aul3erhalb des biolo-
gischen Kontextes werden als in vitro-Untersuchungen bezeich-
net. Membranen dienen in diesem Kontext meist als Ersatzsys-
teme, zum Beispiel zur gezielten Erprobung von Medikamenten,
die auf biologische Membranen und darin enthaltene Kanalpro-
teine einwirken. Im Gegensatz dazu sind die in vivo- Untersu-
chungen, welche direkt im lebenden Organismus durchgefihrt
werden, deutlich komplizierter, da sich einzelne Einflisse auf die
Membran schwer voneinander trennen lassen.

Neben diesen Untersuchungen werden im Rahmen der Mem-
branprozesse - zum Beispiel Umkehrosmose oder Ultrafiltrati-
on - intensiv synthetische Membranen erforscht und weiterent-
wickelt [12, 155]. Diese werden auch im Rahmen der Bionik in
Anlehnung an biologische Membranen konzipiert [137]. Auch in
diesem Kontext ist das mechanische Verhalten von héchstem
Interesse [100, 133], um zum Beispiel Prozessdriicke und damit
Verfahrensgeschwindigkeiten zu optimieren.

Inhaltsuibersicht Kapitel 2 Im vorliegenden Kapitel wird in Ab-
schnitt 2.1 ein Uberblick Gber biologische und kinstliche Mem-
bransysteme gegeben. Darauf folgend werden Aufbau und Funk-
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tion von Verbundmembranen naher betrachtet, siehe Abschnitt
2.2. An dieser Stelle werden auch Parameter vorgestellt, welche
die Leistungsfahigkeit von Membranen quantifizieren, siehe Ab-
schnitt 2.3. Zuletzt werden in diesem Kapitel das untersuchte
schaltbare Membransystem, dessen Herstellung und Funktion
naher erlautert, siehe Abschnitt 2.4.

2.1 Membranarten

Gemal’ ihrem Aufbau und ihrer Herkunft lassen sich Membra-
nen in unterschiedliche Arten einteilen, siehe Abbildung 2.2. Bio-
logische Membranen einerseits, die entweder naturlich gewach-
sen oder durch Verfahren der Biotechnologie hergestellt wur-
den, sind Phospholipid-Doppelschichten [50]. Andererseits sind
kinstliche Membranen, je nach ihrem Einsatzzweck, meist poly-
mere Systeme [155]. Zur gezielten Untersuchung von Transport-
strukturen kommen aulBerdem hybride Membransysteme zum
Einsatz, welche die Vorteile von biologischen Membranen - wie
zum Beispiel die Moglichkeit der Einbettung von Kanalproteinen
- mit der Stabilitat polymerer Membranen kombinieren. Sons-
tige Membranarten sind zum Beispiel mikroporédse keramische
Folien, dichte metallische Membranen oder dinne FlUssigkeits-
filme [12]. GemaR ihrem Aufbau unterscheidet man auBerdem
zwischen einfachen symmetrischen Membranen und (meist) as-
symmetrischen Verbundmembranen.

Die beiden wichtigsten Klassen - biologische Membranen als In-
spirationsquelle und polymere Membranen fur das schaltbare
Filtrationssystem - werden im Folgenden naher dargestellt.
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Membranen
biologische hybride polymere sonstige
mikro-porose nicht-porése

Polymermembranen  Polymermembranen

Abbildung 2.2: Ubersicht der Membranarten. In die Gruppe
der sonstigen Membranen sind industriell weni-
ger verbreitete, neuartige Konzepte mit kerami-
schen, metallischen oder liquiden Membranen
einzuordnen.

2.1.1 Biologische Membranen

Biologische Membranen setzen sich aus amphiphilen Phospho-
lipiden wie zum Beispiel Palmityloleylphosphatidylcholin, zusam-
men, siehe Abbildung 2.3.

Aufgrund ihrer Polaritat - sie bestehen aus einem hydrophilen/
polaren Kopfsttick und einem hydrophoben/unpolaren Schwanz-
stiick - ordnen sich Phospholipide in Wasser von selbst an. Die-
ser Prozess wird als Selbstassemblierung (self-assembly) bezeich-
net und fuhrt zu einer stabilen Membranstruktur mit einer cha-
rakteristischen Dicke von 8 nm, siehe Abbildung 2.4.

Biologische Membranen und die darin stattfindenden Transport-
prozesse werden unter anderem in eigenen Vorarbeiten [50] de-
taillierter erklart. Der Aufbau von Phospholipid-Doppelschich-
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polar (hydrophil) unpolar (hydrophob)

Abbildung 2.3: Die Grundbausteine einer biologischen Mem-
bran sind amphiphile Phospholipide, welche aus
einem polaren Kopfstiick und einem unpolaren
Schwanzstick bestehen. Die raumliche Gestalt
folgt aus den Wechselwirkungen von Teilen des
Makromolekdls.

ten wird aufgrund ihrer fluidischen Natur gemafR des Fluid-Mosaik-
Modells nach SINGER et al. [141] charakterisiert.

membranproteine  INNErhalb der Doppellipidschichten sind Membranproteine ein-
gebettet, die den Transport von Stoffen und Wasser durch die
Membran ermdglichen. Poren (zum Beispiel Aquaporin) sind im
biologischen Kontext Strukturen, die den nicht-selektiven Durch-
tritt ermdglichen. Als Kandle bezeichnet man Proteine zur selek-
tiven Permeation.

Blutzellen, welche im Rahmen der vorliegenden Arbeit schalt-
bar filtriert werden sollen, werden durch Doppellipidschichten
begrenzt. Bei der Interaktion der Zellen mit der Membran mus-

zimembran - S€N €Ntsprechend die Eigenschaften der Zellmembran - zum
Beispiel die aus der Selbstassemblierung folgende Oberflachen-
spannung - berucksichtigt werden.
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Doppellipidschicht

e &£ g |
S =y o=
N == -
e > == ~
(a) Grundstoffe biologischer (b) Doppellipidschicht
Membranen

Abbildung 2.4: Die Selbstassemblierung von biologischen
Membranen folgt aus der Ausrichtung der
amphiphilen Phospholipide zur Bildung von
getrennten Phasen, da diese aufgrund der
geringeren Oberflache energetisch glnstiger
sind.

2.1.2 Polymere (kiinstliche) Membranen

Kinstlich hergestellte Membranen fir den industriellen Einsatz
sind meist polymerer Natur. Sie werden in verfahrenstechnischen
Anlagen fUr verschiedene Prozesse der Fluid-Fluid-Separation
und Fluid-Partikel-Separation eingesetzt [12, 155]. Ihre innere
Struktur kann ahnlich dem Aufbau von Hydrogelen aus Makro-
molekulen bestehen, welche physikalisch oder chemisch vernetzt
sind, siehe Abschnitt 1.3.1. Von ihrem grundsatzlichen Aufbau
her - und damit auch in ihrer daraus folgenden Funktion - kén-
nen Membranen pords oder nicht-pords sein. Eine schemati-
sche symmetrische nicht-porése PET-Membran ist in Abbildung
2.5 dargestellt.

Isotrope mikro-porose Membranen Als isotrop porés bezeich-
net man eine Membran, wenn sie durchgangige Strukturen in
Form von Hohlraumen enthalt, welche die Funktion der Durch-
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- Membran
(0] (0] PET I
0 —(CHa) - ~ -
n
(a) Strukturformel PET (b) Kiinstliche Membran

Abbildung 2.5: Grundsatzlicher ~ Aufbau  einer  kunstli-
chen/polymeren  nicht-porésen  Membran
aus PET.

lassigkeit erfullen [98, 129]. Die Porenstrukturen sind miteinan-
der verbunden und in GréRBe und Form meist zufallig verteilt.
Diese Poren und ihr Aufbau sind mal3geblich fur Selektivitat und
Schaltbarkeit (Kapitel 3) in dieser Art von Membransystemen ver-
antwortlich. Neben dem Parameter der Porgsitat, welcher den
Anteil der Poren beschreibt, spielt der Parameter der Tortuosi-
tat eine wichtige Rolle in der Permeation. Dieser beschreibt die
Windung der Porenstrukturen, welche zu héherem Strémungs-
widerstand fuhren. Die GroRe der Poren bestimmt, welche Par-
tikel durch die Membranen zurtickgehalten werden.

Ein Spezialfall von mikro-porésen Membranen sind elektrisch
geladene Membranen, bei denen die Porenwande gebundene
positive oder negative Ladungen enthalten. So beinhalten zum
Beispiel Kationen-Austauschmembranen negative gebundene La-
dungstrager und binden damit positiv geladene Kationen an den
Kanalwanden. Das Separationsverhalten ist fur elektrisch gela-
dene Membranen mal3geblich vom Ausschluss von lonen glei-
cher (in diesem Fall negativer) Ladung bestimmt. Die Porengro-
[3e spielt nur eine untergeordnete Rolle [133].
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Nicht-por6se Membranen Membranen werden als nicht-poros
oder dicht bezeichnet, wenn keine makroskopischen Poren vor-
liegen. Entsprechend sind keine Strukturen zu identifizieren, wel-
che die Aufgabe der Durchlassigkeit erfullen wirden. Die Funkti-
onsweise derartiger Membranen beruht auf der Loslichkeit von
Substanzen innerhalb des polymeren Netzwerks. Durch Gradi-
enten im elektro-chemischen Potential Gber die Membran kann
ein diffusiver Stofftransportinnerhalb der Membran und ein Aus-
fallen auf der anderen Seite [63] stattfinden.

In nicht-porése Membranen kdnnen gezielt Kanalstrukturen ein-

gebracht werden, welche als Transportstrukturen dienen. Diese  eingebrachte
werden dann als Mikro- oder Nanokanale bezeichnet [39]. Sie Transperitiduren
kénnen zum Beispiel aus Kohlenstoff-Nanoréhren [89] oder bio-

logisch inspirierten Proteinen [114, 169] bestehen, im einfachs-

ten Fall werden sie jedoch durch die Entfernung von Material er-

zeugt. Das in Abschnitt 2.4 vorgestellte Membransystem gehort

zu dieser Klasse der nicht-porésen Membranen mit eingebrach-

ten Kanalstrukturen.

2.2 Verbundmembranen

Die Nutzung von Materialverbunden bietet sich - wie bei akti-
ven Werkstoffen (Abschnitt 1.4) - auch bei Membransystemen
an [99, 133]. Dabei wird das Prinzip der Funktionstrennung rea-
lisiert: ein Bauteil im System erfullt genau eine Funktion [92].

In Verbundmembranen tUbernimmt eine StUtz-Schicht (support stw-schicnt
layer) die mechanische Aufgabe des Widerstandes gegen Ver-
formung und die Aufgabe der strukturellen Integritat (Vermei-
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dung von Versagen). Die Schicht muss dabei die Vorgabe er-
fallen, nur einen sehr geringen Einfluss auf die Selektivitat zu
haben. Daftr muss sie hochpords sein, d. h. ihre PorengréfRen
mussen sehr viel groRRer als die Poren der anderen Schichten
sein. Die Oberschicht (skin layer) Gbernimmt die Filtrationsauf-
gabe. Sie kann zur Verringerung des fluidischen Widerstandes
sehr dinn ausgelegt werden, da sie keine mechanische Aufgabe
Ubernimmt. Fur bestimmte Anwendungen kénnen auch mehre-
re selektive Oberschichten aufgebracht werden, um beispiels-
weise verschiedene PorengrélRen in der Tiefe der Membran zu
realisieren.

Verbundmembranen werden in der Verfahrenstechnik oft als
assymmerische Membranen ausgelegt [12]. Dabei ist die Ober-
schicht nur auf der Seite stromauf angebracht, da dort der Kon-
takt zu den zu filtrierenden Partikeln und damit die Filtrations-
aufgabe realisiert wird.

Auch fur biologische Membranen sind Verbundaufbauten még-
lich [137, 155]. Derartige Aufbauten werden als Supported Bi-
layer Lipid Membranes (S-BLM) bezeichnet. Da die in die Doppel-
lipidschicht eingebetteten Kanal-Proteine dabei jedoch denatu-
rieren kdnnen - d. h. ihre Funktion verlieren [132] - ist die Nut-
zung als verbundene gestutzte Doppellipidschichten (tethered bi-
layer lipid membranes, T-BLM) meist sinnvoller.
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2.3 Einschatzung der
Membranperformance-Parameter

Die zur Einschatzung der Leistungsfahigkeit einer Membran in

einem verfahrenstechnischen Prozess genutzten Kennwerte wer-
den als Membranperformance-Parameter [98] bezeichnet. Dies

sind

o der Durchfluss als Parameter, der den Gesamtprozess be-
schreibt. Je grolRer der mogliche Durchfluss ist, desto wirt-
schaftlicher kann eine verfahrenstechnische Membran ver-
wendet werden.

o die Rickweisung von Partikeln - der zweite wesentliche
Parameter. Je grolRer der Anteil der zurliickgehaltenen Teil-
chen ist, desto weniger muss das Filtrat spater nachberei-
nigt werden.

o die Ablagerung/Verkrustung (fouling) als der Effekt der
Filterkuchenbildung auf der Membran.

Da das Membransystem fur den analytischen Einsatz gedacht
ist, sind weitere Zielsetzungen relevant. Dies ist zusatzlich die

o Messgenauigkeit des PartikelgroRenprofils, welche maxi-
miert werden muss. Diese beschreibt die Feinheit der Ein-
teilung in GrolRenklassen, die gerade noch detektiert wer-
den kann.

61



Konzept und
Realisierung

Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

2.4 Aufbau und Herstellung des polymeren
Membranensystems

In der vorliegenden Arbeit wird ein Verbundsystem aus einer Po-
lyethylenterepthalat (PET)-Membran und dem aktiven Hydrogel-
material poly(N-isopropylacrylamid) (PNiPAAm) betrachtet, sie-
he Abbildung 2.6a. Die Herstellung dieses Systems erfolgt mit
konventioneller Synthese- und Fertigungstechnik aus der Che-
mie und Mikrosystemtechnik, siehe Anhang B.1.

Daraus ergibt sich ein Schichtaufbau der Membran gemaR} Ab-
bildung 2.6b. Das an dieser Stelle eingetragene Koordinatensys-
tem ist geeignet, um im Rahmen der Klassischen Laminattheo-
rie (Abschnitt 1.4) verwendet zu werden, um das mechanische
Verhalten zu beschreiben, siehe Abschnitt 5.3.

Im speziellen Aufbau ergibt sich ein System, bei welchem das
Quellen des Hydrogels zum Schliel3en einer Pore und das Ent-
quellen des Materials zu einem Offnen der Pore fiihrt, siehe Ab-
bildung 2.7. Auf diese Weise wird die Schaltbarkeit der Poren-
grof3e realisiert.

Das Konzept fur diesen Aufbau stammt von Prof. Dr.-Ing. An-
dreas Richter am Institut fur Halbleiter- und Mikrosystemtechnik
der Technischen Universitat Dresden. An seinem Institut wurden
durch Dipl.-Ing. Georgi Paschew die Prototypen hergestellt und
untersucht. Die experimentellen Daten, auf welche sich die Un-
tersuchungen in Kapitel 5 stitzen, wurden ebenfalls dort durch-
gefuhrt und im Rahmen einer gemeinsamen Veroffentlichung
[51] publiziert.
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PNiPAAmM-Beschichtung Poren-Struktur

PET-Membran

Apertur

290sm

(a) Aufbau und Abmessungen (b) Zugehoriges Koordinaten-
des Membransystems mit system fur die klassische
schaltbaren Poren. Laminattheorie.

Abbildung 2.6: Aufbau, Abmessungen und Koordinatensystem
des aktiven Membransystems.
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Abbildung 2.7: Grundkonzept der schaltbaren Pore: Das Ent-
quellen des Materials fuhrt zu einer Porendff-
nung.
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Das dieser Arbeit zugrunde liegende System basiert auf der schalt-
baren Permeabilitat von Membranen bei vorliegendem GroRen-
auschluss. Daher muss im Membranprozess jederzeit Tiefenfil-
tration vorherrschen, siehe Abschnitt 3.3.1. Dies bedingt eine
sehr hohe Porenzahl, wie sie mit den vorliegenden Herstellungs-
prozessen realisiert werden kann. Neben den initial verwende-
ten Kreuz-Poren lassen sich mit der Laserablation beliebige an-
dere Porenstrukturen einbringen. In Abschnitt 5.1.2 werden da-
her daneben auch Kreis-, Rechteck- und Dreieckporen unter-
sucht.

Fazit des Membrankapitels In Kapitel 2 wurde aufgezeigt, wie
Membransysteme aufgebaut sind, in welche Arten sie unterschie
den werden und welche wesentlichen Anforderungen an sie ge-
stellt werden. Zuletzt wurde auch das schaltbare Membransys-
tem dargestellt, auf welchem die Untersuchungen in der vorlie-
genden Arbeit basieren. Im folgenden Kapitel kann nun auf die
Permeations- und Filtrationseigenschaften eingegangen werden.
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3 Mechanismen der
Membranpermeation, Selektivitat
und deren Steuerung

Nachdem im vorangehenden Kapitel der Aufbau und die Funkti-
on von Membranen erértert wurde, soll an dieser Stelle auf den
Durchtritt von Teilchen eingegangen werden. Dabei handelt es
sich im Allgemeinen um Partikel in Tragerfluiden. Treten diese
durch eine Membran, spricht man von Permeation. Werden be-
stimmte Anteile durch die Funktion der Membran zurtickgehal-
ten, bezeichnet man diese Membran als selektiv. Der Ausgangs-
punkt der Betrachtung ist die Natur des interagierenden Fluids.
Das Tragerfluid sowie die darin vorhandenen weiteren Phasen
unterliegen unterschiedlichen Transportprozessen. In Interakti-
on mit Membranen folgen verschiedene Selektivitatsmechanis-
men. Die technische Anwendung dieser Mechanismen fuhrt auf
unterschiedliche Membranprozesse wie zum Beispiel Filtration
oder Umkehrosmose.

Nachdem die zugrunde liegenden Effekte der Selektion - eben-
so wie deren Wirkung auf die einzelnen Bestandteile des zu fil-
trierenden Flussigkeitssystems - beschrieben wurden, soll sich
das vorliegende Kapitel auf die Anderung der Selektivitatseigen-
schaften von Membranen fokussieren. Die Ausnutzung maogli-
cher Permeationsmanipulationseffekte ermdglicht es, mithilfe
einer einzelnen Membran die Aufgabe von vielen Membranen
unterschiedlicher Selektivitatseigenschaften zu tibernehmen. Da-
mit soll das in Kapitel 1 formulierte Ziel der Schaffung eines
schaltbaren Filters fir die Zellseparation realisiert werden.
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Stand der Technik Eine Vielzahl von Membranverfahren wird
im Rahmen der Verfahrenstechnik zur Trennung von Teilchen
und Flussigkeiten beziehungsweise von unterschiedlichen FlUs-
sigkeiten eingesetzt.

Grundlegende Ansatze der fluoreszenz- und magnetisch akti-
vierten Zellsortierung wurden bereits in der Einfihrung beschrie-
ben, siehe Kapitel 1. In den Lebenswissenschaften kommen zu-
satzliche Separationsprozesse zum Einsatz. Fur hohe Durchsat-
ze sind Mikroskalen-Filter etwa in Weir-, Pillar- und Cross-flow-
Form geeignet [138]. Speziell im Bereich der Blutpraparation wei-
sen diese deutlich bessere Eigenschaften auf als fibrdse Filter.
Sie sind typischerweise zur Separation eines Zell- bzw. Partikel-
typs nach GroBe und Deformierbarkeit optimiert. Allerdings gibt
es bei diesen Ansatzen eine Reihe von ungeldsten Problemen,
insbesondere die Heterogenitat von Zellpopulationen, die Ver-
stopfung der fluidischen Strukturen und die Filterkuchenbildung

(fouling).

Ein wichtiger Schritt ist hierbei auch die Entwicklung von Lab-
on-a-Chip-Systemen zur schnellen und dezentralen Durchfuh-
rung einer Analyse. Dies soll es Arzten erméglichen, aufgrund
der Analyseergebnisse eine sofortige Diagnose zu erstellen. Ers-
te mikrofluidische Analysesysteme zu diesem Zweck wurden be-
reits entwickelt [36,176]. Diese Systeme kdnnen anstelle der auf-
wendigen Laboranalyse auch zum mobilen Einsatz in Landern
mit fehlender Infrastruktur verwendet werden. Das in der vorlie-
genden Arbeit untersuchte System ist den labelfreien, mikroflui-
dischen Filtrationsverfahren zuzuordnen.
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Inhaltsubersicht Kapitel 3 Da die Art der vorliegenden trans-
portierten Medien eine entscheidende Rolle bei den Mechanis-
men der Selektivitat spielen, wird in Abschnitt 3.1 zuerst auf
die Unterschiede zwischen Ldsungen, Kolloiden und Suspensio-
nen eingegangen. Darauf folgend werden die grundlegenden
Transportarten in und aulBerhalb der Membranen naher erlau-
tert (Abschnitt 3.2). Darauf folgt die Vorstellung der Arten der Se-
lektivitat bei Permeation, siehe Abschnitt 3.3. Schlussendlich soll
auf die sich ergebenden Begriffe der Filtration und des Mem-
branprozesses eingegangen werden, siehe Abschnitt 3.4. Die Per-
meation von Partikeln durch Membranen kann unter Ausnut-
zung unterschiedlicher Effekte manipuliert werden. In Abschnitt
3.5werden diese Beeinflussungsarten sowie die naturlichen Vor-
bilder vorgestellt. Dies fuhrt zuletzt auf die Darstellung von Mem-
branprozessen, in denen das dargestellte Membransystem zur
Erflullung der Aufgabe eingesetzt werden kann, siehe Abschnitt
3.6.

3.1 Transportierte Medien

Fur die Funktion einer Membran ist das transportierte Medium
ausschlaggebend. Medien werden je nach Feinverteilung und In-
teraktion der Partikel innerhalb des Tragerfluids unterschieden.
Dabei sind einerseits die PartikelgroRen, andererseits aber auch
die stabilisierenden intermolekularen Wechselwirkungen fur die
Art des Mediums relevant.

Die grundlegenden elektro-magnetischen Wechselwirkungen von srundegence
Molekiilen (Fluid) und Oberflachen (Poren) in Strémungen sind "
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(i) die sterische (Hydration), (ii) die VAN-DER-WAALS und (iii) die
elektrostatische (CouLomB) Wechselwirkung [85]. Dabei bezeich-
net die (i) Hydration eine abstoRende Kraftwirkung, die zur Uber-
windung der Wassermolektlansammlung an hydrophilen Ober-
flachen aufgebracht werden muss. Die zugehorige Wechselwir-
kungslange liegt im Bereich der GroRBe von Wassermolekilen
~ 1nm bis 2nm. Die (ii) VAN-DER-WAALS-Wechselwirkung beruht
auf der aus Fluktuationen der Ladungsverteilung in Molektlen
oder lonen entstehenden induzierten Dipol-Interaktion. Sie liegt
in der GrofRenordnung von ca. 1 nm bis 50 nm. Die (iii) COuLOMB-
Wechselwirkung mit der typischen Wechselwirkungslange von
Ap &~ 1nm bis 100 nm entsteht in ionischen FlUssigkeiten in der
Nahe geladener Oberflachen. Die Zusammenwirkung mit BROWN-
scher Molekularbewegung/Diffusion fihrt zu einer Region mit
exponentieller Abnahme des Wechselwirkungspotentials. Die cha-
rakteristische Lange Ap wird als DEBYE-Lange bezeichnet und er-

rechnet sich mit
Er&o k‘BT
= — . .1
Ap V 2¢, 22 €2 (31

Hierbei stellen e, und ¢ die relative Permittivitat der FlUssigkeit
und die Vakuumpermittivitat, kg die BOLTZMANN-Konstante, T
die absolute Temperatur, ¢, die Bulk-Konzentration' der Spezies
a, z, die Valenz der geladenen Teilchen und e die Elementarla-
dung dar.

Die beschriebenen Wechselwirkungen wirken auf allen Ebenen.

TKonzentration auRerhalb der sich entwickelnden elektrochemischen Grenz-
schicht.
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Im Tragerfluid sorgen sie fUr dessen typisch viskoses Verhalten
mit den Spezialfallen der veranderlichen Viskositat (scherverdi-
ckend, strukturviskos). Innerhalb eines MakromolekUls kénnen
sie zur Ausbildung von Sekundar- und Tertiarstrukturen fihren,
wie zum Beispiel bei membranbildenden Phospholipiden (Abbil-
dung 2.3) oder Hydrogelen (Abschnitt 1.3.1). In der Interaktion
zwischen geldsten/mittransportierten Teilchen und Membran-
strukturen fihren sie zu unterschiedlichen Effekten der Selek-
tivitat, siehe Abschnitt 3.3.

3.1.1 Tragermedium/-fluid

Ein Fluid als makroskopisches Material zeichnet sich dadurch
aus, dass es unter konstanter Scherbelastung mit zeitlich un-
begrenzt zunehmender Verformung reagiert. Es unterscheidet
sich damit grundlegend von einem Festkorper. Um Effekte wie
Loslichkeit und Temperaturabhangigkeit des Verhaltens naher
zu verstehen, muss das Tragermedium auf molekularer Ebene
betrachtet werden. Im vorliegenden Fall wird von Wasser als Tra-
germedium ausgegangen. FUr zukUnftige Arbeiten, die auch das
spezifische Verhalten von Blut beinhalten, ist das Tragermedium
Blutserum, siehe Abschnitt 3.1.3.

3.1.2 Teilchen im Tragermedium/-fluid

Je nachdem welche Interaktionen zwischen den Teilchen im Tra-
germedium und demselbigen vorherrschen, unterscheidet man
die Mehrphasenstrémung in Losungen, Kolloide und Suspensio-
nen.
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wsungen  Molekulardisperse, echte Lésungen entstehen durch den phy-
sikalischen Vorgang des Ldsens. Es bildet sich eine homogene
Phase, die sowohl makroskopisch, als auch mikroskopisch nicht
in ihre einzelnen Bestandteile unterscheidbar ist. Die Teilchen
sind homogen und statistisch in der TragerflUssigkeit verteilt und
nicht durch Filtration separierbar. Ein Beispiel fur diese Art der
Mehrphasenstromung ist Kochsalzldsung, welche aus in Wasser
geldstem Natriumchlorid (NaCl) besteht. Der Einfluss der gel®s-
ten Teilchen auf das Fluid wird in den kolligativen Eigenschaf-
wiigave  t€N ZUSammengefasst [93]. Diese bezeichnen die rein konzen-
P trationsbedingten Anderungen im Verhalten des Fluids: Dampf-
druck, Gefrier- und Siedepunkt sowie osmotischer Druck. Sie
spielen eine besondere Rolle bei der Trennung der Teilchen vom

Fluid, siehe Abschnitt 3.4.

wioice Kolloidale Losungen stehen zwischen molekulardispersen L6-
sungen und Suspensionen. Sie bestehen aus Teilchen oder Tropf-
chen, die im Dispersionsmedium fein verteilt sind. Dabei kon-
nen Teilchen im Nano- bis Mikrometerbereich auftreten. Die Wech-
selwirkungen zwischen den Teilchen sorgen dafiir, dass das Kol-
loid stabil ist. In diesem Fall tritt weder eine Sedimentation, noch
eine Verklumpung der Teilchen auf. Blut stellt ein kolloidales
System dar, siehe Abschnitt 3.1.3.

suspensionen - GIOD disperse Suspensionen bilden heterogene Phasen. Die Wech-
selwirkung der Teilchen sorgt daftir, dass die Teilchen sedimen-
tieren, also schwerkraftbedingt absinken. Ein Beispiel fur diese
Art der Mehrphasenstrémung ist Schlamm.

Die drei verschiedenen Arten von Medien sind in Abbildung 3.1
dargestellt, zugehorige Trennverfahren werden in Abschnitt 3.4
dargestellt.
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(a) Suspension (b) Kolloid (c) Losung

Abbildung 3.1: Darstellung von Suspensionen, Kolloiden und
Losungen.

3.1.3 Blut als kolloidales System

Aufgrund der besonderen Relevanz von (menschlichem) Blut fur
dasin der vorliegenden Arbeit beschriebene Separationssystem,
soll an dieser Stelle auf diesen ganz besondren Saft> naher ein-
gegangen werden.

Bei Blut handelt es sich um ein kolloidales System aus dem Di-
spersionsmedium Blutplasma und den darin vorhandenen Blut-
zellen. Das Blutplasma selbst ist eine klare Lésung mit definier-
ten und durch Korperfunktionen definiert aufrechterhaltenen
Bestandteilen. Die TragerflUssigkeit des Blutplasmas ist Wasser,
welches durch die geldsten Bestandteile einen pH-Wert von 7,4
(arteriell) aufweist, wobei das vendse Blut je nach Stoffwechse-
laktivitat unterschiedlich stark saurer ist [88]. Neben Natrium,
Kalzium und Magnesium-lonen sind im Blut weitere Stoffe wie
Proteine, Kohlenhydrate sowie die Atemgase (O, und CO,) ge-
Iost.

2MEPHISTOPHELES in GOETHE, Faust, der Tragédie Erster Teil, Kapitel 7.
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Die Blutzellen, welche mit dem System gezielt filtriert werden
sollen, unterteilen sich in Erythrozyten, Leukozyten und Throm-
bozyten. Der Volumenanteil der Blutzellen im gesamten Blut wird
als Hamatokrit bezeichnet und liegt bei Frauen im Bereich 0,37 —
0,47 und bei Mannern im Bereich 0,40 — 0,54 [88].

Unter 1 Prozent des Blutzellenvolumens besteht aus Leukozy-
ten, welche amdoboid beweglich sind und ihre Form andern kon-
nen. In dieser Gruppe sind sehr unterschiedliche Zelltypen zu-
sammengefasst, welche Durchmesser von 10 um bis 20 um auf-
weisen. Sie sind mafRgeblich fur die Immunreaktion des Korpers
verantwortlich. Je nach Tageszeit und Aktivitat des Organismus
andert sich die Anzahl der Leukozyten im Blut, im Mittel liegt sie
bei 7 - 10° Teilchen pro Liter Blut.

Im Blut sind auBerdem Thrombozyten (Blutplattchen) enthal-
ten, welche der Blutstillung dienen. Sie sind flach, unregelma-
Rig rund, kernlos und haben einen Langsdurchmesser von 1 um
bis 4 um sowie eine Dicke von 0,5 um bis 0,75 um. Im Mittel sind
150 - 10° bis 400 - 10° Blutplattchen in einem Liter Blut enthal-
ten, ob ihres geringen Einzelvolumens ist ihr Volumenanteil sehr
klein (<« 1 %).

Die restlichen etwa 99 Prozent des Blutvolumens bestehen aus
Erythrozyten, welche aufgrund des darin enthaltenen Farbstoffs
Hamoglobin als rote Blutkdrperchen bezeichnet werden. Dabei
handelt es sich um kernlose bikonkave Scheibchen (Abbildung
3.2) mit einem mittleren Durchmesser von 7,5 um und der grof3-
ten Dicke von 2 um [88]. Pro Liter Blut haben Frauen durchschnitt-
lich 4,8 - 1012 und Manner 5,3 - 102 Erythrozyten.
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2pm
o

Abbildung 3.2: Rotes Blutkdrperchen mit mittleren Abmaf3en.

Aufgrund der darin enthaltenen Partikel weist Blut nicht-NEWTON-
sche Eigenschaften auf. Abhangig vom Hamatokrit betragt die
Viskositat 3mPas bis 4mPas. Bei niedrigen Schubspannungen
nimmt die Viskositat aufgrund von reversibler Aggregation der
Blutzellen zu (strukturviskoses Verhalten). Dieses Verhalten wird
dadurch verstarkt, dass die Blutzellen selbst durch Doppellipid-
schichten begrenzt werden, welche fluidisches Verhalten und
damit eine groRRe Deformierbarkeit aufweisen. Dies fuhrt zu ei-
ner Anpassung der Form und damit zur Verringerung des Stro-
mungswiderstandes. Zusatzlich treten weitere Strémungseffek-
te auf, wie die axiale Bewegung der Teilchen in einer Rohrstro-
mung vom Randgebiet hoher Schubspannungen in die mittlere
Stromung (FAHRAEUS-LINDQVIST-Effekt). Diese Effekte mussen in
zukunftigen Arbeiten sowohl fur die Stromung innerhalb des mi-
krofluidischen Systems, als auch in der Filtration beachtet wer-
den.

Da die Nutzung von Blut im experimentellen Kontext mit hohen
ethischen Auflagen verbunden ist, bietet sich die Nutzung von
Ersatzfliissigkeiten an. Die darin anstelle von Blutzellen enthal-
tenen synthetischen Partikel lassen sich gezielt herstellen und
imitieren das mechanische und fluidische Verhalten dieser Zel-
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len [46€]. Ein derartiges Partikelsystem mit gezielt einstellbaren
Partikeleigenschaften kann als erster Ansatzpunkt zur experi-
mentellen Untersuchung des schaltbaren Membransystems ein-
gesetzt werden. Als Ersatzsysteme eigenen sich ebenfalls mi-
krofluidische Mehrphasenstrémungen mit Droplets [87,140].

3.1.4 PartikelgréBenverteilungen

Die GriBenverteilung von Partikeln in einem Partikelkollektiv|asst
sich mit dem zugehorigen Mengenanteil Gber der Partikelgroe
drariikel darstellen. Dabei stellt dparike €in dquivalentes GroBen-
mal fir ein allgemeines, nicht spharisches Partikel dar [150].
Gerade fir die vorliegenden Blutzellen ist die Bestimmung ei-
nes dquivalenten Durchmessers aufgrund ihrer Blattchenform
eine relevante Fragestellung [127].

In der Verfahrenstechnik ist es Ublich, PartikelgroBen als Inter-
vall gemaR der Komn- oder Partikelklasse d, mit der Breite Ad, =
d, —d,_1 zu klassifizieren. Kennzeichnend fiir eine Partikelklasse
ist in der Verfahrenstechnik das arithmetische Mittel der Teil-
chengroBen d, = &322,

In der Humanmedizin bezeichnet man die GroBenverteilung der
Erythrozyten im Blut als Price-JoNes-Kurve. Dabei wird im Ge-
gensatz zur Mittelung der Verfahrenstechnik aufgerundet, Par-
tikel einer Klasse werden also dem Endwert d, = d,;; zugeord-
net. Bei der manuellen Zahimethode zur Bestimmung der PriCE-
Jones-Kurve werden die Klassen im Abstand von 0.5um einge-
teilt [105,127]. Es ergibt sich eine Kurve dhnlich einer Gaussschen
Verteilung, siehe Abbildung 3.3.
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Abbildung 3.3: PrICE-JONES-Kurve des prozentualen Anteils
der Erythrozyten Uber der PartikelgroRenklasse
(mittlerer Durchmesser der Plattchenform).
Normalfall gemal REIMANN et al. [127].

Relevante Daten, die sich aus der GréRRenverteilung von Blut-
zellen ableiten lassen, sind unter anderem das mittlere Erythro-
zyteneinzelvolumen, die Erythrozytenverteilungsbreite oder die

statistischen Momente der Verteilung (Varianz, Schiefe, Wélbung).

Diese Daten werden im Rahmen eines Blutbilds (CBC: complete
blood count) von Arzten ausgewertet und geben Aussagen Uber
den Gesundheitszustand eines Patienten. Weicht zum Beispiel
die Breite der Verteilung des mittleren Durchmessers stark von
der Verteilung des gréf3ten und kleinsten Erythrozytendurchmes-
sers ab, kann dies ein Hinweis auf das Vorliegen einer Anamie
sein [127].
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3.2 Transportarten

Partikel innerhalb von Mehrphasenstrémungen sind verschie-
denen Transportmechanismen unterworfen. Neben der Mitfuh-
rung der Zellen im Blut sind diese Mechanismen auch fiir die im
nachsten Abschnitt beschriebenen Selektivitatsarten relevant. An
dieser Stelle soll daher naher auf diese Mechanismen eingegan-
gen werden, die mathematische Beschreibung im Rahmen der
Kontinuumstheorie folgt in Abschnitt 4.1.3.

3.2.1 Konvektion, Diffusion und Migration

Die grundlegenden Arten des Transports von Teilchen in Mehr-
phasenstromungen sind Konvektion, Diffusion und Migration.
Sie basieren auf der Interaktion der Teilchen mit dem Trager-
fluid, untereinander und mit duBeren Feldern. Die auf die Parti-
kel wirkenden Krafte lassen sich aufteilen [150] in

e Massenkrafte,

e Oberflachenkrafte,

o Diffusionskrdifte,

e elektrische und magnetische Feldkrafte.
Die aus diesen Kraften resultierenden Flusse auf Kontinuum-

sebene kdnnen superponiert werden, es ergibt sich fur die Teil-
chen ein Gesamtfluss J; von

J; = JzkonvektivJrJZdiffusierJimigratiV' (3.2)
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Unter Konvektion versteht man das Mitfihren (Kotransport) von
Teilchen in einer Stromung. Neben druckgetriebenen Strémun-
gen kénnen auch Dichteunterschiede aufgrund von thermischen
oder Konzentrationsgradienten zu Konvektion fuhren, so zum
Beispiel bei der thermohalinen Konvektion. Es ergibt sich ein
konvektiver Fluss jkonvektv,

Bei der Diffusion werden zwei Arten unterschieden: Neben der
an dieser Stelle vorliegenden Fickschen (Bulk-) Diffusion ist die
KNUDSEN-Diffusion von grundlegend anderer Art und daher ab-
zugrenzen. KNUDSEN-Diffusion tritt immer dann auf, wenn die
mittlere freie Weglange, die Molekulen zur Verfuigung steht, sehr
viel groBer ist als die charakteristischen Abmessungen des Sys-
tems. Daraus folgt, dass die Interaktion der Molekile mit den
Wanden gegenuber der Teilchen-Interaktion dominiert. Die zu-
gehorige Ahnlichkeitskennzahl ist die KNUDSEN-Zahl

mittlere freie Weglange(T')

"= Charakteristische Abmessungen’ (3.3)

Ist Kn > 1 so liegt KNUDSEN-Diffusion vor. Diese Diffusions-
art kann besonders bei sehr geringen Abmessungen in Mem-
branporen oder porésen Medien auftreten. Die Unterscheidung
von Membranprozessen, wie sie in Abschnitt 3.4 beschrieben
werden, ist auch von der vorherrschenden Diffusionsart abhan-
gig. Im Kontext des untersuchten Membransystems spielt sie die
Rolle der unteren Begrenzung der Systemmalie, bevor ein mit
klassischer Diffusion formuliertes Modell seine Giltigkeit ver-
liert.
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Ficksche Diffusion wird auch als Bulk-Diffusion bezeichnet. Sie
beschreibt den Mechanismus der Anordnung von Teilchen auf-
grund von thermischer Bewegung, sodass im Rahmen thermi-
scher Fluktuationen das chemische Potential an jedem Ort aus-
geglichen ist. Es ergibt sich ein diffusiver Fluss Jdiffusiv,

Eine Migration von Teilchen aufgrund eines elektrischen Potenti-
algradienten liegt nur bei geladenen Teilchen vor. Dieses Phano-
men basiert darauf, dass geladene Teilchen einer Spezies tber
die Raumladungsdichte selbst ein elektrisches Feld ausbilden,
welches zu abstoRBenden Kraften aufeinander fihrt. Somit sorgt
eine hohe Konzentration fir die zunehmende Bestrebung der
Teilchen, den Abstand zueinander zu vergréf3ern. Durch Anle-
gen eines dulBeren elektrischen Potentialgradienten kann tber
diesen Effekt ein migrativer Fluss J™8“" erzeugt und damit die
lonenverteilung beeinflusst werden. Verallgemeinert lassen sich
auch magnetische Wechselwirkungen (Drift) als Migration auf-

fassen.

Sonderformen des Transports Neben den grundlegenden For-
men des Transports treten Mischformen auf, von denen die im
Folgenden dargestellten Effekte im Kontext dieser Arbeit rele-
vant sind. Osmose ist eine Sonderform der Bulk-Diffusion in Kom-
bination mit Wassertransport, bei der ein elektrochemisches Po-
tential Uber eine semi-permeable Membran vorliegt. Bei einem
System dieser Transportart wird beobachtet, dass - zum Aus-
gleich der chemischen Potentiale auf beiden Seiten der Mem-
bran - ein Wassertransport stattfindet. Das Phanomen der Elek-
trophorese tritt bei geladenen Spezies in der Nahe geladener
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Wande auf. Es handelt sich dabei um einen Sonderfall der Mi-
gration von lonen im elektrischen Feld, wenn durch die Wirkung
der Wandladung lokal keine Elektroneutralitat vorherrscht.

An freien Oberflachen in Rohren mit sehr geringen Abmessun-
gen tritt der Kapillareffekt auf, welcher aufgrund der Oberfla-
chenspannung an der Grenzflache zu Flissen fuhren kann. Die-
ser Effekt ist fur das Befeuchten (wetting) von trockenen Mem-
branen oder das initiale Quellen von Hydrogelen verantwort-
lich. Durch entsprechend hydrophob gestaltete Oberflachen in

Membranporen lasst sich dieser Effekt vollstandig unterdricken.

Ein Wasser-Transport durch die Membran ist dann nicht mehr
moglich [157]. Da es sich dabei jedoch um keinen Selektivitatsef-
fekt, sondern um eine Ventilfunktion handelt, wird dieser Effekt
im Folgenden nicht ndher behandelt.

3.3 Arten der Selektivitat

Es lassen sich grundsatzlich vier Arten der Interaktion zwischen
Teilchen und Membran-Strukturen identifizieren, welche zu Se-
lektivitat fihren [39, 52]. Die technische Realisierung von Selek-
tivitat ist biologisch inspiriert: In Zellmembranen befinden sich
spezielle Proteinstrukturen - Kanalproteine und Porine - wel-
che die Aufgabe der Steuerung des Transports in die Zelle hin-
ein und aus der Zelle heraus regeln. Kanalstrukturen dieser Art
kdénnen technisch nutzbar gemacht werden, indem sie in Sys-
temen eingesetzt werden [137]. Damit die Proteine nicht dena-
turieren und damit ihre Funktion verlieren, missen Membranen
auf Basis von Doppellipidschichten verwendet werden [114]. Die
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folgende Unterteilung der Interaktionen zwischen Partikeln und
Membranen innerhalb von Poren stitzt sich auf die Arbeiten
von VLASSIOUK [158] und DAIGUJI [39].

3.3.1 GréRenausschluss

Die vom Wirkmechanismus her einfachste Art der Selektion ist
der GroRBenausschluss (size-exclusion): Ein starres Partikel der Gro-
Re dPartkel kann aufgrund sterischer Wechselwirkung nicht durch
eine starre Pore etwa gleichen oder kleineren Durchmessers tre-
ten. Aufgrund der Anlagerung von Wassermolekulen (Hydrat-
halle) ist bei geladenen Teilchen statt dem Partikelradius der
hydrodynamische Radius fur den GréRenausschluss maligeb-
lich [39].

Beim daraus abgeleiteten Prozess der Filtration muss zwischen
Tiefen- und Oberflachenfiltration unterschieden werden, siehe
Abbildung 3.4.

Filterkuchen

(a) Tiefenfiltration (b) Oberflachenfiltration

Abbildung 3.4: Ausschluss aufgrund der PartikelgroRBe bei
Tiefen- und Oberflachenfiltration.

Oberflachenfiltration Von Oberflachenfiltration ist die Rede,
wenn Partikel an der Membran nicht schnell genug durch Per-
meation abgefiihrt werden kénnen und sich dadurch eine Par-
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tikelschicht, der sogenannte Filterkuchen, bildet [146, 162]. Die-
sem Effekt kann durch Reinigung/Spulen des Filters oder Einsatz
der Querstromfiltration entgegen gewirkt werden [150]. Der Fil-
terkuchen selbst ist ein pordses Medium und kann, je nach Auf-
bau, den Membranprozess dominieren. Dann spielt die eigentli-
che Filtrationsmembran und die Gestaltung der Poren keine Rol-
le mehr.

Tiefenfiltration Bei der Tiefenfiltration wird der Bildung ei-
nes Filterkuchens entgegengewirkt, damit ein porendominierter
Filtrationsmechanismus wirken kann. Das Gesamtverhalten der
Membran wird dann durch die Interaktion der Teilchen inner-
halb der Poren dominiert. Dies beinhaltet auch Filtrationsver-
fahren, die auf porésen Membranen basieren, innerhalb derer
die Abscheidung der Partikel aufgrund von Absorption im Inne-
ren der Porengange (innere Oberflache) geschieht.

Zur Gewahrleistung von Tiefenfiltration muss die zu analysie-
rende Losung entsprechend verdinnt sein und eine ausreichen-
de Porenzahl in der Membran vorliegen. Dies kann durch eine
groRe Membranflache oder eine hohe Integrationsdichte von
Poren realisiert werden, siehe Abschnitt 5.3.

Neue Fertigungsverfahren ermdglichen die gezielte Herstellung
von Membranporen einer bestimmten Form. Die vorliegende
Arbeit beschaftigt sich mit der Filtration durch Membranen mit
maligeschneiderten schaltbaren Poren, siehe Abschnitt 2.4. Da-
mit diese speziellen Poren ihren Einfluss ausiben kénnen, muss
jederzeit Tiefenfiltration gewahrleistet sein. Trifft dies zu, kon-
nen theoretische Uberlegungen und mikrofluidische Modellie-
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rung von Partikeln und Strdomung vorgenommen werden, siehe
Abbildung 3.5.

- Partikel 1

—’i Partikel 2
(a) Blockiert 1 (b) Blockiert 2

Abbildung 3.5: Unterschiedlich grofl3e Partikel fihren zur Blo-
ckade einer Pore, dabei kdnnen unterschied-
lich grolRe Partikel zu dhnlichem Bypassverhal-
ten flhren. Partikel mit dem Durchmesser d <
dpassage kONNen die Pore passieren.

e Bypasser

—i Blocker

Abbildung 3.6: Im Fall der Blockade durch ein Partikel mit d >
dpiocker ISt der Bypass, also das Vorbeistromen
von Partikeln mit dem Durchmesser d < dgypasser
und von Fluid, weiterhin maglich.
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An dieser Stelle ist darauf hinzuweisen, dass die Annahmen zur
Oberflachen- und Tiefenfiltration mechanistisch davon ausge-
hen, dass starre Partikel und eine starre Membran interagie-
ren. Das schlussendliche Ziel dieser Untersuchungen konzen-
triert sich jedoch auf die Untersuchung von Blutzellen, welche
aufgrund ihrer Doppellipidschicht in gewissen MaRen flexibel
sind, siehe Abschnitt 3.1.3. Die mechanische Anderung der Zell-
form aufgrund von Interaktionen soll der Fokus zukunftiger Ar-
beiten sein, siehe Abschnitt 6.

3.3.2 Elektrostatischer Ausschluss

Bei der Selektivitat von lonen in Elektrolyten mithilfe des elek-
trostatischen Ausschlusses (electro-static exclusion) ist die Inter-
aktion mit der Membran bzw. den Membranporen elektrischer
Natur. Bei der DONNAN-Exklusion entsteht aufgrund von Ober-
flachenladungen eine Trennung der durchstrémenden Elektro-
lytlésung in Gegenionen zur Oberflachenladung nahe der Ober-
flache und in freie Ladungen im Inneren [24, 98], siehe Abbil-
dung 3.7. Dieser Effekt ist fr die Elektrophorese (Abschnitt 3.2)
verantwortlich.

&40 20 |
©a 00060 000 D

® 90 €P3D

D @

Abbildung 3.7: Elektrostatischer Ausschluss von geladenen Par-
tikeln aufgrund von Lokalisierung der Ladungs-
trager im Abstand \p der Wand.
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Das Mal3 der Oberflachenladung ist das ¢-Potential (auch Cou-
LomB-Potential), welches fur Filtrationssysteme experimentell be
stimmt werden kann [42]. Durch gleichzeitige Diffusion bildet
sich eine exponentiell abnehmende Grenzschicht aus, welche
durch die Abschirmlange \p (Gleichung (3.1)) charakterisiert wird.
In Poren, deren Radius kleiner ist als die DEBYE-Abschirmlange
der Paarung aus Elektrolyt und geladener Porenoberflache, kann
elektrostatischer Ausschluss auftreten. Wird die Uber die Mem-
bran angelegte Druckdifferenz erhéht, kommt es zum Durch-
bruch und es kann wieder Fluss stattfinden [39].

Die Selektivitat im vorliegenden Fall betrifft in Elektrolyten somit
alle geladenen Spezies, deren individuelle DeBYE-Lange durch
den Porenradius der Membran unterschritten wird. Der Effekt
eignet sich damit zur Entfernung von Salzen aus Wasser, um die-
ses trinkbar zu machen, siehe Abschnitt 3.4. Die Steuerbarkeit
des elektrostatischen Ausschlusses ist in Abschnitt 3.5.3 darge-
stellt.

3.3.3 Magnetischer Ausschluss

Der Effekt des magnetischen Ausschlusses basiert darauf, dass
im inhomogenen Magnetfeld Kraftwirkungen auf magnetisier-
bare Partikel (Drift) ausgelbt werden, siehe Abbildung 3.8. Die
Starke der Kraftwirkung bestimmt sich aus der GréRe des ma-
gnetischen Feldes sowie des Feldgradienten.

Zur Ruckhaltung von magnetisierbaren Partikeln bei verfahrens-
technisch relevanten Stromungsgeschwindigkeiten werden sehr
hohe magnetische Feldstarken und Feldgradienten bendtigt. Der
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Abbildung 3.8: Exklusion aufgrund der Kraftwirkung im inho-
mogenen magnetischen Feld.

Effekt wird daher im Allgemeinen nicht auf der Basis von Mem-
branporen, sondern zum gezielten Halten von Partikeln in einer
Strdmung durch aulRere Aufbauten (zum Beispiel HELMHOLTZ-
Spulen), verwendet [41,119,120,131].

3.4 Filtration und Membranprozesse

Mit den in diesem Kapitel gelegten Grundlagen lassen sich zu-
sammenfassend Membranprozesse beschreiben. Diese werden
verfahrenstechnisch oder in der Analytik eingesetzt, um Medi-
en voneinander zu trennen. Dabei ist relevant, welche Medien
transportiert werden (Abschnitt 3.1), welche Transportarten vor-
herrschen (Abschnitt 3.2) und welche Art der Selektivitat die Mem-
bran ermdglicht (Abschnitt 3.3). Neben der klassischen Filtration
lassen sich andere Arten von Membranprozessen fur Partikel-
systeme der jeweiligen GréRenordnung finden, siehe Abbildung
3.9.

Die Unterscheidung in Verfahrenstechnische und analytische Par-
tikelstromungen ist an dieser Stelle von groRRer Bedeutung, da
davon abhangt, ob Oberflachen- oder Tiefenfiltration vorherrscht,
siehe Abschnitt 3.3.1. In der Analytik werden geringe Partikel-  anayi
konzentrationen angestrebt, die Trennungssysteme sind fur ei-

ne einmalige oder seltene Verwendung ausgelegt [155]. Im Ge-
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Filtration Ultrafiltration Nanofiltration
Mikrofiltration Nanofiltration Umkehrosmose

100 pgm 10 um 1um 100 nm 10nm 1nm 0,1nm
Schlamm Blut NaCl (aq)

Abbildung 3.9: Verschiedene PartikelgréRen und zugehdrige
Membranprozesse.

gensatz dazu sind flr verfahrenstechnische Systeme hohe Parti-
kelkonzentrationen relevant, was meist zu Oberfldchenfiltration
mit Filterkuchenbildung fuhrt [150]. Es werden lange Standzei-
ten der Trennungssysteme angestrebt, sodass auch eine Reini-
gung der Trennungssysteme ermdglicht werden muss. Zu die-
sem Zweck werden Verfahren mit komplexen Strdémungszustan-
den wie die Querstromfiltration - bei welcher der Filterkuchen
durch eine quer zur Membran verlaufende Strémung abgetra-
gen wird - eingesetzt. Spezielle Aufbauten wie ,Polizei-Filter” er-
moglichen aul’erdem den sicheren Einsatz in gréBeren Syste-
men, indem ein derartiger Filter nachgeschaltet wird und bei
Versagen des eigentlichen Trennsystems die Verunreinigung des
gesamten Systems verhindert.

In der Verfahrenstechnik ist eine Vielzahl von Verfahren bekannt,
die beiverschiedenen Partikelgrofen und -beladungen (Abschnitt
3.1) angewendet werden kdnnen. Diese sollen an dieser Stelle
nur kurz angerissen werden.

Als Trennungsprozesse fur echte (molekulardisperse) Lésungen,
bei denen die physikalisch geldsten Teilchen aufgrund von hy-
drophilen Interaktionen stabil gehalten werden, kommen als Tren-
nungsprozesse die Umkehrosmose [57] und die Nanofiltration
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[111] zum Einsatz. Die Prozesse spielen insbesondere bei der
Umwandlung von Meerwasser in trinkbares Wasser eine Rol-
le [136]. Die Uberwindung des osmotischen Drucks bedingt da-
bei vergleichsweise hohe Verfahrensdriicke im Vergleich zu an-
deren Partikelsystemen.

Kolloidale Lésungen, welche aus im Dispersionsmedium fein-
verteilten Teilchen oder Trépfchen im Nano- bis Mikrometerbe-
reich bestehen, kénnen durch Verfahren wie Nanofiltration und
Ultrafiltration separiert werden [61].

Heterogene Stoffgemische (Suspensionen), lassen sich durch Mi-
krofiltration und konventionelle Filtration trennen. Dabei wird
das Trennsystem im Allgemeinen nicht mehr als Membran, son-
dern als Filter bezeichnet [12].

Das Verfahren der Membrandestillation (Pervaporation) kann in
weiten Bereichen der PartikelgréRen eingesetzt werden. Es ba-
siert auf der Durchldssigkeit einer Membran fur ein dampférmi-
ges Losungsmittel bei einem Gradienten im Dampfdruck Uber
die Membran [145, 168]. Da nur das Tragerfluid verdampft, sind
dabei theoretisch Ruckweisungsraten der gel6sten Stoffe von
100 % mdglich.

87

Ultrafiltration

Mikrofiltration

konventionelle Filtration

Pervaporation



Mikroventil

Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

3.5 Arten der Beeinflussung der Selektivitat

Die in Abschnitt 3.3 beschriebenen kunstlich erzeugten Selekti-
vitatsarten kénnen schaltbar realisiert werden, siehe Abbildung
3.10.

Schaltbare Membran Leitfahige Membran Magnetisierbare Membran
I
o T T .
@ [ J [ ]
o 2 ®©

® ™/
?\@ A¢ < 1:[
T, m— ) D
Y002 ©° o °
. © " ==
(a) GroRenausschluss (b) Elektrostatischer (c) Magnetischer Aus-
Ausschluss schluss

Abbildung 3.10: Unterschiedliche Ausschlussarten und deren
Schaltbarkeit.

Dabei soll an dieser Stelle auf die Schaltbarkeit der Selektivitat
eingegangen werden, welche zur Manipulation der Permeation
fihrt. Wird stattdessen die gesamte Durchlassigkeit eines flui-
dischen Bauteils geschaltet, so bezeichnet man dies als Ventil.
Konventionelle Mikroventile sind meist Blenden/Diaphragmen
oder Membranen, welche zum Verschliel3en eines Kanals be-
wegt werden. Die Steuerung kann piezoelektrisch, elektrosta-
tisch, elektromagnetisch, thermopneumatisch oder durch Form-
gedachtnislegierungen realisiert werden [128]. Neue Entwicklun-
gen beinhalten die Realisierung des SchlieRens mithilfe von gel-
basierten Mikroventilen [58, 76]. Durch die Porositatsanderung
von Materialien (zum Beispiel Hydrogel-Membranen) kann eben-
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falls eine Ventil-Funktion realisiert werden [158]. Sind diese che-
misch oder elektrisch schaltbar, werden sie auch als fluidische
Dioden bezeichnet. fluidische Dioden

3.5.1 Naturliche Schaltbarkeit

Zur technischen Realisierung der schaltbaren Selektivitat kdn-
nen Konzepte der Biologie herangezogen werden [137]. Die Struk-
turen der Selektivitat ebenso wie der Schaltbarkeit in biologi-
schen Membranen sind lonenkandle. Diese kdnnen je nach Zell-
typ und -funktion unterschiedlich schaltbar sein, siehe Abbildung
3.11.

T o 1)

S
Retnl ity 5

Phospholipid Kanal

OMembran
URIQUIB o

Abbildung 3.11: Biologische Membran und Gating-
Mechanismen.

So verfuigen zum Beispiel Nervenzellen (Neuronen) Uber span-
nungs-schaltbare Kanale (voltage-gated) [50,78,79]. Andere Kan-
alproteine kdnnen chemisch stimulierbar sein, zum Beispiel durch
Adenosintriphosphat oder Messenger-Proteine [114]. Spezielle
Haar-Zellen wie in der Cochlea besitzen mechano-sensitive Kana-
le [33]. lonenkanale in Zellen zur Thermovision in Saugetieren
sind temperatursensitiv [160].

Die Durchlassigkeit von lonenkanéalen basiert dabei auf Ande-
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rungen der Konformation der Kanalproteine. Bei diesen Trans-
portstrukturen handelt es sich um Makromolekdle, die zur Mi-
nimierung des Gesamtpotentials bestimmte Faltungszustande
(Konformationen) einnehmen. Durch den Empfang von Boten-
stoffen oder die Einwirkung auBBerer Stimuli andert sich dieser
Zustand und der Kanal 6ffnet bzw. schliel3t sich. Es liegt daher
nahe, das durch verschiedene Stimuli hervorgerufene Quellungs-
verhalten (Abschnitt 1.3.2) von Hydrogelen in Analogie zu diesen
Prinzipien zu nutzen. Dabei bieten diese noch den zusatzlichen
Vorteil der Multisensitivitat, welche in der Natur aufgrund der
hohen Spezialisierung von Proteinen meist nicht gegeben ist, fur
technische Anwendungen jedoch von Vorteil sein kann.

3.5.2 Kiinstlich schaltbarer GréBenausschluss

Der GroRRenausschluss kann auf einfache Art und Weise mani-
puliert werden, indem die Gréf3e der Poren geandert wird, siehe
Abbildung 3.10a. Dabei ist unbedingt zu beachten, dass analyti-
sche Stromungen vorherrschen, d. h. es darf keine Deckschicht
vorhanden sein, die das Separationsverhalten dominiert, siehe
Abschnitt 3.3.1. Verschiedene Gruppen beschaftigen sich mit Gro-
Renseparation auf Basis des Grélienausschlusses in polymeren
Membranen [2,41,61,86,123].

Die Untersuchungen in der vorliegenden Arbeit beschaftigen sich
mit diesem Ansatz. Das Membransystem mit schaltbarem Gro-
Renausschluss wurde in Abschnitt 2.4 vorgestellt und in Kapitel
5 mit den in den Grundlagen beschriebenen Methoden analy-
siert und optimiert.
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3.5.3 Kiunstlich schaltbarer elektrostatischer Ausschluss

Elektrostatischer Ausschluss kann durch das Aufbringen von Ober-
flachenladungen geschaltet werden. Dazu muss die Membran
selbst leitfahig oder anderweitig aufladbar sein, siehe Abschnitt
3.3.2. Oberflachenladungen kénnen auch als Seitengruppen von
Polymeren durch Lichteinfluss schaltbar sein [157]. In der Litera-
tur werden elektrisch schaltbare nanofluidische Kanale, die auf
der Schaltbarkeit des (-Potentials basieren, als nanofluidische
Dioden bezeichnet [40].

3.5.4 Kunstlich schaltbarer magnetischer Ausschluss

Flr die Schaltbarkeit des magnetischen Ausschlusses (Abschnitt
3.3.3) auf Membranbasis ist noch keine technische Realisierung
bekannt. Durch den Einsatz von lokalen Spulen, welche bei Strom-
fluss inhomogene Magnetfelder im Poreneingangsbereich auf-
bauen, kdnnten entsprechende Felder erzeugt werden. Der zum
Aufbau eines ausreichend groRen Felds bendétigte hohe Strom-
fluss und die daraus folgende JouLesche Erwarmung machen
dies jedoch mit aktuellen Materialien unméglich. Stattdessen kon-
nen von aulBen mithilfe von HELMHOLTZ-Spulen aufgebrachte Ma-
gnetfelder in Kombination mit einer weichmagnetischen Filtrati-
onsstruktur (zum Beispiel Stahlwolle) verwendet werden.
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3.6 Membranprozesse der schaltbaren
Permeabilitat

Das vorliegende schaltbare Membransystem soll die Aufgabe
der Messung des ZellgroRenprofils in einer Blutprobe erftllen.
Dies kann auf unterschiedliche Art und Weise erfillt werden, sie-
he Abbildung 3.12.

satischeFitaion - D@l werden an dieser Stelle Prozesse als statische Filtration

bezeichnet, wenn der zeitliche Verlauf der zunehmenden Blo-

ckade der Poren durch Partikel im Messprinzip keine Rolle spielt.

Zwischen jeder Aufnahme eines Messwerts wird in diesen Fal-

len ein neues Gleichgewicht im Offnungszustand der Poren und

in der Verlagerung der Partikel innerhalb des mikrofluidischen

Systems abgewartet. Im Gegensatz dazu basiert bei zeitabhan-

serabhangige Fivation - giger Filtration das Messprinzip auf der Ausnutzung eben dieser
zeitabhangigen Effekte.

Membranprozesse
statische Filtration zeitabhangige Filtration
einfache mehrstufige

Abbildung 3.12: Ubersicht der méglichen schaltbaren Mem-
branprozesse, mit denen die Aufgabe der Er-
stellung eines ZellgrolRenprofils realisiert wer-
den kann.
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3.6.1 Einfache Filtration

Das beschriebene Membransystem kann in einem mikrofluidi-
schen Aufbau verwendet werden, um Partikel einer bestimm-
ten einstellbaren GréRBe aus dem Fluid zu filtern. Aus der Be-
stimmung der Anzahl der blockierten Poren ergibt sich dann die
Anzahl an blockierenden Partikeln des Blockadedurchmessers
oder groRer (vgl. Abbildung 3.5a). Bei der einfachen Filtration
werden dabei die Poren schrittweise gedffnet, wie in Abbildung
3.13 am Beispiel von zwei Partikeln dargestellt.

1. Messung
v =1

dpore = dPore,1
Ap = AIJMessung

Vimess = Niocker, 1

2. Differenzmessung
Y = 1s

dpore = dPore, 2

Ap = A[)Messung

Vimess — NBiocker, 2

I nachste Partikelklasse ¢ ‘

Abbildung 3.13: Darstellung des einfachen Filtrationsprozesses
zum Erhalt der Partikelzahl in Partikelklasse . =
2. Die Benennung und Eintragung im GroR3en-
profil fur diese Klasse ist d, = dpgre, 2. FUr den
nachsten Offnungsschritt geschieht die Diffe-
renzmessung zwischen 9, und ¥s.

Der Prozess zur Bestimmung eines PartikelgroRenprofils gemaf}
Abschnitt 3.1.4 kdnnte dabei zum Beispiel wie folgt aussehen:
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. Vor Beginn der Messungen werden die Membranporen mit-

hilfe des Schaltbarkeitsprinzips des GréRenausschlusses -
hier Temperatur ¢ = ¥, (Abschnitt 3.5.2) - auf den kleins-
ten erwartbaren Durchmesser dpgre, 1 VOn Partikeln in der
Blutprobe eingestellt.

. Ein konstanter Druckunterschied zur Messung Ap =

Apwmessung Wird im mikrofluidischen System Gber die Mem-
bran angelegt. Es ergibt sich eine Strémung mit mitgefuhr-
ten Partikeln, welche zur Blockade durch alle Partikel mit
dem Durchmesser dpartikel > dpore, 1 fUhrt. Der fluidische
Widerstand der jeweils blockierten Poren nimmt zu. Aus
der sich ergebenden charakteristischen Anderung des Vo-
lumenflusses kann die Anzahl der blockierten Poren
Nilocker, 1 DEStIiMmMt werden.

. Der Durchmesser dpgre, 2 Wird mit Anderung der Tempera-

tur zu ¥, angefahren. Durch die Zunahme der Porengro-
Be wird Partikeln mit dpartikel < dpore, 2 der Durchtritt er-
maoglicht. Aus dem sich einstellenden Volumenfluss kann
wiederum die Anzahl der blockierten Poren Npgjocker, 2 be-
stimmt werden. Die Differenz zwischen diesen Anzahlen
an blockierten Poren N = Npgjocker,2 — NBlocker, 1 DEStIiMmmt
die Menge der in der aktuellen Partikelklasse befindlichen
Partikel. Zum Erhalt der PRICE-JONES-Kurve wird diese Klas-
se gemal dem groBeren Durchmesser dpgre, 1 benannt und
in das Diagramm eingetragen.

. Der Prozess kann nun mit der gewahlten Partikelklassen-

grofRe als jeweilige Durchmesseranderung fortgefihrt wer-
den, bis in der Membran keine blockierenden Partikel mehr
vorhanden sind.
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Ein solcher Membranprozess ermoglicht die Bestimmung des
PartikelgroRenprofils bei genauer Messung des aus dem ange-
legten Druck entstehenden Durchflusses. Ein flussgesteuerter
Betrieb ist nicht geeignet, da die Blockade zur Zunahme des
Druckes Uber der Membran fuhrt und daraus die Zerstérung der
Membran resultieren kann.

3.6.2 Mehrstufige Filtration

Im Gegensatz zur einfachen Filtration werden bei dieser Art der
Prozessfuhrung zwei in Reihe geschaltete Membranen bendtigt.
Dabei Ubernimmt die erste Membran die Aufgabe der Vorfiltra-
tion und die zweite Membran die Aufgabe der eigentlichen Mes-
sung.

Der Ablauf zum Erhalt der Anzahl an Partikeln in der Partikelgro-
Renklasse gestaltet sich wie folgt:

0. Zu Beginn des Filtrationsprozesses werden die beiden Mem-
branen mit unterschiedlichen Temperaturen beaufschlagt,
wobei in der Vorfiltrationsmembran ein grofRerer Permea-

. M .
tionsdurchmesser df . > dg& als in der Messmembran
eingestellt wird.

1. Nach Einstellen des konstanten Volumenflusses zur Mes-
sung VMessung kgnnen Partikel mit kleinerem Durchmes-
ser direkt die Vormembran permeieren und werden in der
Messmembran zurtckgehalten, wo sie zu einem charak-
teristischen Druckabfall Ap’é"ﬁs fGhren. Hieraus kann di-
rekt die Anzahl der Partikel in der GroRBenklasse d¥2", >

Pore
M .
dpartikel > dpere. DEStimmt werden.

95



Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

2. Im nachsten Schritt wird die Messmembran auf denselben
Offnungsgrad wie die Vormembran gebracht, wodurch die
gemessenen Partikel ausgespult werden.

n. Die Schritte Messung und Reinigung kénnen wiederholt
werden, bis das gesamte PartikelgréRBenprofil erstellt wur-
de.

Der Prozess ist in Abbildung 3.14 dargestellt.

1. Messung 2. Reinigung
YVor = 9, l/Mess =1y Vor = 9, I)Mess =0
B =dy | S =dy| | A =di | e =,
V/ = Y Messung V = Y Messung

M N,
Apcheasrs — Nalocker

I nachste Partikelklasse ¢ ‘

Abbildung 3.14: Darstellung des mehrstufigen Filtrationspro-
zesses zum Erhalt der Partikelzahl in Partikel-
klasse n.

Im Gegensatz zum einstufigen Prozess kann auch eine geringere
Porenzahl zur Realisierung dieses Prozesses ausreichend sein,
insofern der Bypass an Partikeln moglich ist.

Die dargestellten statischen Filtrationsprozesse haben die zen-
trale Erfordernis, dass eine ausreichend grolRe Anzahl von Po-
ren vorhanden ist, um jederzeit Tiefenfiltration zu ermdglichen.
AulBerdem ist eine sehr genaue Messung des Flusses bzw. des
Druckabfalles Gber die Membran ausschlaggebend fir eine ge-
naue Bestimmung des ZellgroRenprofils.
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3.6.3 Zeitabhangige Filtration

Die statischen Filtrationsprozesse haben den Nachteil, dass ei-
ne ausreichend grof3e Anzahl an Poren vorhanden sein muss,
um den korrekten Ablauf des Prozesses zu ermdglichen. Bei zeit-
abhangiger Filtration wird ein Membranprozess verwendet, der
den zeitlichen Ablauf des Zusetzens der Membran mit Partikeln
(Filterkuchenbildung) zulasst. Dies ermdglicht die Verwendung
einer Membran mit deutlich weniger Poren, bendétigt aber ei-
ne genauere Kenntnis des zeitlichen Ablaufs des Offnens und
Schliel3ens der Poren.

Dabei muss zuerst die Probe ausreichend verdinnt und der Pro-
zess ausreichend langsam durchgeftihrt werden, sodass im Zeit-
raum der Messung die Anzahl an Teilchen NDeckschicht | die an der
Membran ankommen und eine Deckschicht bilden, nicht groRer
ist als die Anzahl der Poren in der Membran Npgen. Die Teilchen-

konzentration in der Probe ergibt sich somit zu

N,
Chrobe < —— e (3.4)

Vi Prozess

Innerhalb der Prozesszeit tprozess Werden also hochstens alle Po-
ren mit einem Partikel blockiert. Gleichzeitig werden die Mem-
branporen zeitabhangig gedffnet. Der Prozess ist in Abbildung
3.15 dargestellt. Dabei wird der aufgrund der Poren&ffnung er-
folgende veranderliche Druckverlust Ap(dMemPran) abgezogen, um
nur die partikelbedingten Druckverluste darzustellen.

Der zeitliche Verlauf des charakteristischen Drucks Uber die Mem-
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Apchar — Apo

lprozess  Zeit

(a) Ungestorter Zusetzungs-/Blockadeprozess. Sind alle Poren durch
Partikel blockiert, ist die maximale Prozesszeit tprozess €rreicht und
bei gleichem vorgegebenem Fluss steigt die Druckdifferenz stark an.

(/Merr'm an

Apchar _ Ap<dMembran)

, o G @4?

(b) Zusetzungs-/Blockadeprozess mit Steuerung der Membran am Bei-
spiel von zwei PartikelgroRBenklassen.

Abbildung 3.15: Kontinuierlicher Membranprozess zum Erhalt
der PartikelgrofRenverteilung.
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bran ergibt nun die Anzahl der Partikel der jeweiligen Grof3en-
klasse.

©

©

®

Initial ist die Membran auf den kleinsten Offnungsgrad ein-
gestellt. Der dabei auftretende Druckverlust betragt Apy.

Pro Zeiteinheit nimmt die Zahl der blockierenden Partikel
und damit der zusatzliche Druckverlust Apcar zu. Wird die
Prozesszeit tprozess €rreicht, sind alle Poren zugesetzt und
es ergibt sich ein divergierender Druckverlauf.

Bei Erreichen der GréRe von Partikelklasse 1 gMembran . g,
kdénnen diese permeieren und der Druckverlust sinkt.

Die Zunahme des Druckverlusts (Steigung) ist nun gerin-
ger, da Teilchen der ersten PartikelgroRenklasse direkt per-
meieren kdénnen, wahrend nur grol3ere Teilchen weitere
Poren blockieren.

Der Durchmesser der groRten Partikel ist erreicht und von
nun an kdénnen alle Partikel direkt permeieren.

Bei ausreichender Verdinnung und korrekter Prozessfihrung
kann mithilfe des beschriebenen Prozesses das ZellgroRenprofil
direkt bestimmt werden. Daflr ist jedoch eine bessere Kontrolle
des zeitlichen Verlaufs der Hydrogelquellung vonnéten, welche
zur Poren&ffnung fihrt.

Fazit des Mechanismenkapitels In Kapitel 3 wurden die Me-
chanismen der Permeation und deren Manipulationsmoglich-
keiten dargestellt. Zentral ist fur die vorliegende Arbeit die Mog-
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lichkeit des GroRRenausschlusses mit aktiven Kompositmembra-

nen, welche mithilfe von Modellierung und Simulation analysiert

und optimiert werden sollen. Die zuletzt dargestellten Membran-
prozesse ermdglichen die Aufnahme eines ZellgréRenprofils. Mit-
hilfe der Modelle und deren simulativer Umsetzungen kdnnen

diese Prozesse charakterisiert werden.
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4 Modelle der Permeation und
Schaltbarkeit

Die in den vorigen Kapiteln vorgestellten Mechanismen der Mem-
branpermeation sowie die Schaltbarkeit derselbigen (Kapitel 3)
sollen durch Modellbildung (Modellierung) mathematisch dar-
gestellt werden. Die Losung des sich ergebenden mathemati-
schen Problems wird in diesem Kontext als Simulation bezeich-
net (siehe Abschnitt 1.1). Das Aufstellen von Modellen auf Ba-
sis der Kontinuumstheorie kann unterschiedlichen Zwecken die-
nen.

Allgemeines Ziel der Modellierung zum Design ist es, durch bes-
seres Verstandnis der Einflussgrof3en, die auf einen fur das Mo-
dell bestimmten Einsatzzweck zugeschnittenen Eigenschaften be-
reitzustellen. Derartige Modelle kdnnen dann verwendet wer-
den, um einen gewtinschten Prozess zu simulieren und daraus
zum Beispiel AbmalRe und geforderte! Prozessparameter abzu-
leiten. Sie kdnnen ebenfalls zur Optimierung eines bereits um-
gesetzten Prozesses verwendet werden.

Zusatzlich kdnnen Modelle eingesetzt werden, um durch geziel-
tes Hervorrufen von Effekten - zum Beispiel durch Schaffung
von Ersatzsystemen - ein besseres Verstandnis der naturlichen
Vorbilder zu erzeugen. In diesem Fall werden die Modelle zum
Erkenntnisgewinn eingesetzt.

"Diese Forderungen ergeben sich aus der Aufgabenstellung, im vorliegenden
Fall die schaltbare Separation von Blutzellen zur Erstellung eines ZellgréRen-
profils.
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Einteilung von Modellen
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Die Einteilung von Modellen in verschiedene Klassen ist als kom-
plexe Problematik Gegenstand aktueller wissenschaftlicher Dis-
kussionen. Wie alle Einteilungen und Kategorisierungen dient
sie der Verbesserung des Verstandnisses durch das Erkennen
von Parallelen sowie zur vereinfachten Kommunikation durch
Abgrenzung der Modelle untereinander. Neue Modellierungs-
ansatze kdnnen gewahlte feingliedrige Ordnungssysteme obso-
let machen, indem sie neue Teilaspekte der Modellierung her-
vorheben oder Konzepte nutzen, die mehreren Kategorien zu-
geordnet sind. Andererseits fuhrt eine zu grobe Einteilung dazu,
dass Modelle sehr unterschiedlicher Art als zu ahnlich missver-
standen werden.

In der interdisziplindren Kommunikation zwischen dem Ingenieur-
wesen (Maschinenwesen, Mikrosystemtechnik und Verfahrens-
technik) und den Naturwissenschaften (Chemie und Biologie) -
deren gemeinsamer Untersuchungsgegenstand die anvisierten
Membransysteme sind - hat sich eine Einteilung in Box-Modelle
je nach Tiefe des physikalischen Hintergrunds bewahrt, siehe
Abbildung 4.1.

(a) Whitebox (b) Greybox (c) Blackbox

Ein I:I Aus Ein - Aus Ein -Aus

o Teilweise Beschreibung

« Beschreibung der phy- der physikalischen Pro- o Keine Feldbeschreibung
zesse

sikalischen Prozesse  Ubertragungsfunktionen
e Nutzung von Analogien

Tabelle 4.1: Einteilung der Modelle in White-, Black- und Grey-
box.
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Gemal dieser Einteilung konnen Modellierungsansatze als (a)
Whitebox-Modelle bezeichnet werden, wenn ihr primares Ziel
die bestmdgliche Beschreibung der zugrunde liegenden physi-
kalischen Prozesse ist. Dabei kdnnen Modelle dieser Art rdum-
lich diskret oder kontinuierlich sein (siehe Abbildung 4.1), sodass
sich nicht von vornherein sagen lasst, ob es sich bei dem dar-
aus entstehenden mathematischen Gleichungssatz um partielle
oder gewdhnliche Differentialgleichungen handeln wird. Neben
der rdumlichen Beschreibung lasst sich auch zeitlich diskret (sta-
tionare oder quasi-stationare Modellierung) oder kontinuierlich
(zeitabhangig, transient, dynamisch) einteilen. Auch die Dimen-
sionalitat der Modelle (siehe Abschnitt 1.1.6) kann unterschied-
lich sein. Parameter von Whitebox-Modellen sind meist physi-
kalische Parameter, die sich unabhangig vom konkreten Aufbau
experimentell bestimmen lassen.

A I B I

\ xr
Umgebung Hydrogel — Feldgleichungen
® = &(Umgebung, Hydrogel) O = d(z,y)
(a) Diskrete Modelle (b) Kontinuierliche Modelle

Abbildung 4.1: Einteilung der Modelle in diskret und kontinu-
ierlich im Bezug auf Hydrogele. Im diskreten
Fall sind die beschreibenden Gréf3en nur fur die
Umgebung U und das Hydrogel H beschrieben,
im kontinuierlichen Fall entstehen Feldgleichun-

geniin (z, y)

Bei (b) Greybox-Modellen werden physikalische Teilprozesse be-
wusst vereinfacht, um Simulationen zu beschleunigen. Auch die
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Nutzung von Analogien (siehe Abschnitt 1.1.4) fallt in diesen Be-
reich. Greybox-Modelle kdnnen ebenfalls diskret oder kontinu-
ierlich sein. Die verwendeten Parameter lassen sich auch in die-
sem Fall meist unabhangig vom konkreten Aufbau bestimmen
und verwenden. Aufgrund der Abstraktion kdnnen dabei jedoch
auch Parameter auftreten, die physikalisch schwer motivierbar
sind.

Die abstrakteste Form der Modellierung gemal} dieser Eintei-
sackbox  lUNE sind (c) Blackbox-Modelle. Sie zeichnen sich dadurch aus,
dass das reine Ubertragungsverhalten zwischen Eingangs- und
AusgangsgroRen fur die Modellierung ausschlaggebend ist. Die
im System auftretenden GréRen, wie zum Beispiel raumliche Ver-
teilungen von physikalischen Grél3en, werden zumeist nicht na-
her betrachtet. Daher sind Parameter dieser Modelle fur einen
bestimmten Anwendungsfall spezifisch und kdnnen somit nicht
unabhangig vom konkreten Aufbau bestimmt werden.

Der Ubergang zwischen Modellierungsebenen durch Abstrak-

astakion  tiON (siehe Abschnitt 1.1.5) gestaltet sich derart, dass Simula-
tionsergebnisse aus einem physikalisch genaueren Modell zur
Anpassung eines abstrahierten Modells verwendet werden kon-
nen. So kann zum Beispiel das Feldergebnis eines (a) Whitebox-
Modells genutzt werden, um Effekte zu identifizieren, die fur be-
stimmte Anwendungsfalle vernachlassigbar sind und in einem
(b) Greybox-Modell entfallen kénnen. Ergebnisse eines (b) Greybox-
Modells wiederum kénnen zum Fitting einer Ubertragungsfunk-
tion flr ein (c) Blackbox-Modell verwendet werden.

Ziel des vorliegenden Kapitels ist es, speziell auf das vorliegen-
de Problem der schaltbaren Membran angepasste Modelle zu
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beschreiben. Die Simulationen zur Charakterisierung des Mem-
bransystems in Kapitel 5 wurden mit diesen Modellen durchge-
fahrt.

Stand der Technik Zur Analyse des avisierten Systems sind
unterschiedliche Modelle auf verschiedenen Modellierungsska-
len notwendig. Die zugehorige Literatur wird in den entspre-
chenden Abschnitten dargestellt. Alternativ kdnnen auch kom-
merzielle Simulationstools aus dem Gebiet der Fluid-Struktur-
Interaktion verwendet werden [82]. Diese beinhalten bereits vie-
le der untersuchten Teilprozesse, sind jedoch aufgrund ihrer ho-
hen Komplexitat nur bedingt dazu geeignet, einzelne Phanome-
ne naher zu betrachten. Die Hauptaufgabe verlagert sich in sol-
chen Simulationstools vom Verstandnis der einzelnen relevan-
ten Prozesse zum Perfektionieren der Handhabung eines Pro-
grammes. Sie sind damit nicht primar geeignet, um das vorlie-
gende Design-Problem zu I6sen.

Inhaltsubersicht Im speziellen Fall der Membranpermeation
eignet sich zusatzlich eine Einteilung gemald der Betrachtung
der Membran und der fluidischen Kompartimente. Die Einord-
nung der Modelle zur Permeation und deren grundsatzliche Cha-
rakteristiken werden in Abschnitt 4.1 naher beschrieben. Die Er-
weiterung dieser Modelle um die Schaltbarkeit erfolgt in Abschnitt
4.2. An dieser Stelle werden auch die speziellen Modelle, mit
denen im folgenden Kapitel Simulationen durchgefihrt werden,
abgeleitet und beschrieben.
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4.1 Modelle der Permeation

Speziell fur die Permeation durch schaltbare Membranen lassen
sich die moglichen Modelle besser gemal Abbildung 4.1 eintei-
len.

Modellierungsansatze

N

Struktur- und Parametermodelle Kontinuumsmodelle | Mikro- und
Verhaltensmodelle Nanofluidikmodelle
L1 e
K2 ~—| K2 °
(EEEﬂ K1 KITM T e e
— Abschnitt 4.1.1 — Abschnitt 4.1.2 — Abschnitt 4.1.3 — Abschnitt 4.1.4

Abbildung 4.2: Ubersicht der klassifizierten Modellarten gemaR
[52].

Diese Einteilung ist nicht geleitet von der physikalischen Genau-
igkeit und Auslassung von Effekten, sondern von der Art und
Weise, wie Membranen und ihre Umgebung betrachtet werden.
Im Gegensatz zur oberen, allgemeinen Einteilung (Abbildung 4.1)
ist diese nicht streng hierarchisch: Parametermodelle kdnnen
denselben physikalischen Hintergrund haben wie Kontinuums-
modelle und sich dabei nur in diskret und kontinuierlich unter-
scheiden.

Im Folgenden werden Modelle der jeweiligen Kategorie von Mem-
branpermeation aus der Literatur aufgezeigt, welche im nachs-
ten Abschnitt 4.2 um die Selektivitat und die Schaltbarkeit aus
Abschnitt 3.5 erweitert werden, dargestellt.
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4.1.1 Struktur- und Verhaltensmodelle

In der Rubrik der Struktur- und Verhaltensmodelle fur fluidische
Anwendungen kdnnen unterschiedliche Modellierungsweisen zu-
sammengefasst werden. Sie basieren darauf, dass aufgrund des
Analogieprinzips (Abschnitt 1.1.4) die Struktur eines Systems mit-
hilfe einer Schaltung oder einem Netzwerk dargestellt wird. In
dieser Darstellungsform des Problems kénnen dann Methoden
der Elektrotechnik wie Knoten-/Maschenregel, Netzwerkanaly-
se, Frequenzgang etc. zur Losung eingesetzt werden. Aul3erdem
kdénnen nach korrekter Beschreibung aller beteiligten Elemente
die Designparadigmen der Netzwerkauslegung eingesetzt wer-
den, um zum Beispiel die Hochintegration von Bauteilen auf mi-
krofluidischen Chips zu erreichen [29, 124].

Greybox-Netzwerkmodellierung Diese Methoden nutzen Netz-

werke mit gekoppelten Quellen zur Darstellung verschiedener gekoppete queien
Prozesse in mikrofluidischen Aufbauten [107,161]. Dies kbnnen

zum Beispiel die thermische Domane mit dem Warmeleitpro-

blem, die polymere Domane mit dem Quellverhalten des Hy-

drogels und die fluidische Domane mit der Durchstrémung ei-

nes Ventils sein. Die verschiedenen Domanen sind dabei durch
gesteuerte Quellen miteinander gekoppelt. Die Darstellung aller
Teilprozesse auf diese Art ermdglicht die Nutzung von Design-

Tools zur Auslegung mikrofluidischer Chips.
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Schaltungsdarstellung von biologischen Systemen Ebenfalls
in diese Rubrik kann die Modellierung mithilfe von aquivalenten
squivalente Netzwerke - N€tZWeErken aufgenommen werden. Es handelt sich hierbei um
einen Blackbox-Ansatz, da das Verhalten des Fluids, der Partikel
und der Membranstruktur nicht ndher betrachtet wird. Im biolo-
biologische scharkreise - giSChen Kontext sind dies zum Beispiel Modelle, welche sich auf
das Verhalten von spannungsgesteuerten lonenkanalen in neu-
ronalen Zellen konzentrieren [50]. Wichtige Modelle auf diesem
Gebiet sind zum Beispiel das HODGKIN-HUXLEY-Modell, welches
die Zyklen in der Aktivierung und Erholung von Nervenzellen
im Strom-Spannungsverlauf wiedergibt [78, 79]. Das FITZHUGH-
rrnue-acumomodel NAGUMO-Modell stellt eine Vereinfachung dieses Modells dar.

Beschreibung mit Signalflusspldnen Signalflussplane sind aus

der Mess- und Automatisierungstechnik bekannt [43]. Dort wer-

den sie eingesetzt, um ein System Uber eine Reihe von Uber-
tragungsgliedern zu beschreiben, welche Uber Signale in Ver-
bindung stehen. Signale sind in diesem Kontext veranderliche
physikalische GréRBen mit zugehorigen Signalparametern, wel-

che die eindeutige Informationszuordnung ermdéglichen. Das sta-

saische  tisChe Verhalten eines Messglieds wird Uber die Kennlinie zwi-
TSI Schen dem Eingangssignal und dem Ausgangssignal beschrie-
ben. Sie kann als Diagramm oder Tabelle vorliegen und wird im
Allgemeinen am Arbeitspunkt linearisiert. An dieser Stelle wird

die Sensitivitat (fur Hydrogele in Abschnitt 1.3.3) des Ubertra-

veretung - gUNESElieds bestimmt. Eine Verkettung von Signalgliedern ge-
schieht Uber Reihenschaltungen oder Signalverzweigungen und
-mischstellen. Bei zeitabhangigen Prozessen erfolgt die dynami-

anamische - SChe Charakterisierung durch proportionale, integrale sowie dif-

Charakterisierung
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ferentielle Glieder (PID), deren verkettetes Verhalten sich im Fre-
qguenzraum l6sen lasst. Auf diese Weise kdnnen auch Regelkrei-
se ausgelegt werden.

Die Beschreibung des Durchstrémungs- und Blockadeverhaltens
von Membranen mithilfe von Signalflussplanen kann eingesetzt
werden, um bei bekannten Ein- und AusgangsgroRen schnelle
und einfache Ergebnisse zu erhalten. Die Aussage der Modellie-
rung beschrankt sich jedoch auf genau das gemessene System
innerhalb des gemessenen Parameterbereichs. Fur die hier vor-
gesehene initiale Auslegung ist dieser Modellierungsansatz da-
her nicht geeignet.

Neuronale Netze Neuronale Netze (Artificial Neural Networks,
ANN) kénnen ebenfalls zur Modellierung von Transportprozes-
sen durch Membranen eingesetzt werden [3]. Im Vergleich zu
konventionellen Blackbox-Modellen, bei denen das Ubertragungs-
verhalten vorher analysiert und entsprechende Parameterfor-
meln gefunden werden mussen, sind ANNs universell einsetz-
bar. Sie miUssen mit groBen Datensatzen trainiert werden und
ergeben dann das Ubertragungsverhalten einer Membran in-
nerhalb eines bestimmten Membranprozesses. Neuere Entwick-
lungen basieren auf mehrstufigen neuronalen Netzen (deep lear-
ning), bei denen die Informationen einer Neuronenschicht in wei-
tere, tiefer liegende Neuronenschichten tbertragen werden. ANNs
kdénnen fur bekannte Prozesse mit groRen verfigbaren Daten-
mengen aullerst wirkungsvoll eingesetzt werden. Dabei ist in-
nerhalb des Modell jedoch keine physikalische Information ent-
halten. Fur die vorliegende ingenieurwissenschaftliche Aufgabe
sind ANNs daher nicht nutzlich.
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Hydraulische Netzwerkanalyse Die hydraulische Netzwerk-
analyse (Hydraulic Circuit Analysis nach KIRBY et al. [91]) basiert
auf der Nutzung des HAGEN-POISEUILLE-Gesetzes (siehe Abschnitt
1.2.1)fur die einzelnen Bauelemente eines mikrofluidischen Auf-
baus.

Dabei wird das Durchstrémungsverhalten eines passiven Bau-

fudische widerstande  €l€@ments mithilfe von fluidischen Widerstanden auf héherer Ebe-
ne reprasentiert (Abstraktion) [45]. Es ergeben sich lineare Zu-
sammenhdange fiir angelegte Stréme (Volumenstrom V oder Teil-
chenstrom J) und daraus resultierende Spannungen (Druckdif-
ferenzen Ap). Diese werden im einfachsten Fall in Analogie zum
OHMschen Gesetz

) Ap
V= (4.1)
Raidisch

mithilfe des fluidischen Widerstands Rpqyigisch dargestellt. Fur die
Parallel- und Reihenschaltung von fluidischen Elementen kon-
nen die aus der Elektrotechnik bekannten
KIRCHHOFFschen Regeln sowie die Formeln des Spannungs- und
Stromteilers genutzt werden. Das zeitliche Verhalten von sich
fullenden Behaltern wird Uber die Analogie der Kapazitaten be-
schrieben, die Beschreibung schaltbarer Elemente kann Uber Tran-
sistoren erfolgen. Ein auf Basis der hydraulischen Netzwerkana-
lyse angelegtes Modell fur schaltbare Porenmembranen ist in
Abschnitt 4.2.3 dargestellt.
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4.1.2 Parametermodelle

Die Gruppe der Parametermodelle zeichnet sich dadurch aus,
dass die durchstromte Membran nicht als separates Gebiet be-
trachtet wird. Sie stellt vielmehr eine reine Trennschicht zwischen
zwei diskreten Kompartimenten dar. Flusse Uber die Membran
werden mit den entsprechenden Feldgleichungen in diskreter
Form beschrieben. Modelle dieser Art lassen sich entsprechend
als Greybox- oder Whitebox-Modelle bezeichnen. Parametermo-
delle sind besonders in der Verfahrenstechnik weit verbreitet
[167]. Je nach betrachtetem Membranprozess werden diffusi-
onsbasierte, konvektionsbasierte oder gemischte Modelle ver-
wendet.

Diffusionsbasierte Parametermodelle In nicht-porésen Mem-
branen (Abschnitt 2.1.2) ist der Transport- und damit auch der
Selektivitatsmechanismus durch die Ldslichkeiten und Diffusi-
vitaten der Permeate gekennzeichnet. Das Losungs-Diffusions-
Modell (LDM) geht davon aus, dass sowohl das Tragerfluid als
auch der geldste Stoff in der Membran 16slich sind und entlang
ihres jeweiligen Gefalles im chemischen Gradienten unabhangig
voneinander diffundieren [104, 173]. Die Anderung des chemi-
schen Potentials p,, der Spezies « setzt sich aus einem konzen-
trationsabhangigen und einem druckgetriebenen Anteil zusam-
men

Ape = RT In(Aay) + 74 Ap, (4.2)

111

nicht-porose
Membranen

Losungs-Diffusions-
Modell

Anderung des
chemischen Potentials



Wasserfluss

Fluss der
Permeatspezies

Limitationen und
Erweiterungen des LDM

Adrian Ehrenhofer 11.04.2019

wobei sich die Aktivitat a, = 7(a)ca aus dem Aktivitatskoeffi-
zienten v, und der Konzentration ¢, zusammensetzt. 7, stellt
das molare Volumen und Ap die Uber der Membran angelegte
Druckdifferenz dar, R ist die universelle Gaskonstante. Es wird
davon ausgegangen, dass aus Gleichgewichtsgrinden ein kon-
tinuierlicher Ubergang des chemischen Potentials zwischen der
Membran und den beiden Kompartimenten gegeben ist, siehe
Abbildung 4.3. Es ergibt sich ein Wasserfluss J;PM in Normalen-
richtung der Membran von

JEPM — A (Ap — An), (4.3)

wobei der Parameter A aus weiteren experimentell bestimmten
Parametern wie dem Wasser-Diffusions-Koeffizienten und dem Was-
ser-Membran-Anteilskoeffizienten zusammensetzt. Der Wasser-
fluss Gber die Membran der Dicke dMemPran jst in diesem Modell
somit abhangig von der Differenz im Druck- und chemischen Po-
tential. FUr den Fluss der Permeatspezies J-PM ergibt sich

TPV = B (em — cp) (4.4)

mit dem Parameter B, welcher aus der Permeat-Diffusivitat in
der Membran und dem Permeat-Anteilskoeffizienten (solute-mem-
brane partition coefficient) besteht.

Das Losungs-Diffusions-Modell ist sehr vereinfachend und ver-
nachlassigt die Bildung von Grenzschichten auf beiden Seiten
der Membran-Kompartiment-Grenze. Auch Effekte wie Konzen-
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trationsabhangigkeiten von Diffusivitaten, Loslichkeit, etc. wer-
den vernachlassigt. Mit entsprechend an bestimmte Prozesse
angepassten Parametern A und B l3sst es sich jedoch in der Ver-
fahrenstechnik zum Beispiel fur Umkehrosmose, Nanofiltration
und Pervaporation (Abschnitt 3.4) einsetzen [167]. Erweiterun-

gen sind zum Beispiel das Losungs-Diffusions-Imperfektions-Modell,

welches weitere Effekte in die Modellierung integriert [178].

K2
K1

Ha —\ fe —\
P p \—
[ [ Qo

— —>

dMembran dMembran
Losungs-Diffusions-Modell Porenflussmodell

Abbildung 4.3: Annahmen zu den Verldufen des chemischen
Potentials p,, des Drucks p und der Aktivitat a,
innerhalb einer Membran mit der Dicke ¢Membran
fUr das Losungs-Diffusions- und das Porenfluss-
Modell. Das Kompartiment K1 (links) auf der
Hochdruckseite ist stromauf der Membran.

Konvektionsbasierte Parametermodelle Fir porése Mem-
branen werden konvektive Parametermodelle wie das Poren-
flussmodell (PFM) verwendet. Im Gegensatz zum vorangehen-
den Modell bestimmt der konstante Druckgradient in diesem
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Fall den Fluss, siehe Abbildung 4.3. Dies fuhrt fir den Wasser-
fluss auf das DARCY-Gesetz

C

TeM = = (pr ~ 1) (4.5)
Pore

und fur das Permeat zu
D
PFM 2 2
= — — 4.
T = (v}~ 7}) (4.6)

mit den Transportparametern fiir Wasser C' und den gelésten
Stoff D, wobei darauf zu achten ist, dass aufgrund von Tortuo-
sitat die Porenlange lpore > dMembran sein kann. Das Modell ist
in seiner Grundform nur zur Beschreibung weniger Prozesse
brauchbar, da die Rolle der Gestalt von Pore und Permeat nicht

erenzenund e DErUCksichtigt werden. Fur spezielle Anwendungen wurden da-

ST her eine grofRe Zahl an Erweiterungen vorgeschlagen, die zum
Beispiel Partikel-Porenoberflachen-Interaktionen [106] beinhal-
ten.

Gemischte Parametermodelle In der Literatur ist eine Rei-
he von gemischten Modellen mit individuellen Annahmen und
dazu passenden Anwendungsfallen zu finden [50, 167]. Modelle
auf Basis der irreversiblen Thermodynamik verknUpfen Transport
mit Differenzen im osmotischen Druck IT und hydraulischen Druck
keoewkarcnase- . EiN Beispiel hierflr ist das KEDEM-KATCHALSKY-Modell (KK-Modell)

Modell
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[77,94]. In diesem wird zusatzlich ein Reflexions-Parameter &
eingesetzt, es ergibt sich damit ein Wasserfluss von

JRM — I (Ap — & AII) 4.7)
und ein Teilchenfluss von
JM = B Acy + (1 —6) cq JEM, (4.8)

Die beiden phanomenologischen Parameter dieses Modells sind
neben dem Reflexionsparameter die Wasserkonduktivitét L, und
die Solvat-Permeabilitat Ps. Auch fur dieses Modell existieren di-
verse aufeinander aufbauende Erweiterungen, welche das Mo-

dell fur spezielle Phdnomene anpassen, zum Beispiel das SPIEGLERenweiterungen des

KeDEM-Modell zur Anpassung an die Konzentrationsabhangig-
keit des Transports [3,174]. Neben der rein experimentellen Be-
stimmung der Parameter des KK-Modells werden auch Versu-
che unternommen, diese im Rahmen des Skalentberganges (Ab-
schnitt 1.1.5) aus Nanofluidik-Modellen zu gewinnen [26].

Fur die Permeation von Elektrolyten wird das Erweiterte NERNST-
PLANCK-Modell als Parametermodell verwendet. Die Hintergrin-
de dieses Modells werden im Rahmen der Kontinuumsmodelle
naher beschrieben, siehe Abschnitt 4.1.3. Im Gegensatz zur dort
dargestellten Kontinuumsbeschreibung wird das Modell als Pa-
rametermodell in diskreter Form fur konstante Werte in jedem
Kompartiment verwendet.

Die Klasse der Parametermodelle basiert auf der einfachen Be-
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schreibung von Transportprozessen mit parametrisierten Glei-
chungen. Die Parameter der Modelle, gekennzeichnet mit (-),
geben eine Wichtung der treibenden Ursachen des Transports,
wie dem hydraulischen oder osmotischen Druck, an. Der Ein-
fluss der Membranstruktur und des vorherrschenden Selekti-
vitatsmechanismus kann auf diese Weise nur schwer wieder-
gegeben werden. Daher mussen sie jeweils an den vorliegen-
den Membranprozess und die Struktur der Membran angepasst
werden. FUr Parametermodelle wird daher auch der Terminus
structure-performance-Modelle verwendet. Auch bei der Verwen-
dung von Verbundmembranen 2.2 sind spezielle Erweiterungen
- sogenannte mixed-matrix membrane- und composite membra-
ne-Modelle - notwendig.

4.1.3 Kontinuumsmodelle

Kontinuumsmodelle fir die Durchstrémung der Membran kén-
nen als Greybox oder Whitebox-Modelle bezeichnet werden. Die
Membran wird ebenso wie die Kompartimente stromauf und
stromab als eigenstandiges, kontinuierliches Gebiet mit entspre-
chenden FeldgréRBen beschrieben. Nachdem im Abschnitt 3.2
auf die Mechanismen von Konvektion, Diffusion und Migration
eingegangen wurde, liegt der Fokus an dieser Stelle auf der zu-
gehodrigen mathematischen Beschreibung auf Basis der Konti-
nuumstheorie, vgl. Abschnitt 1.1.

An dieser Stelle muss besonderes Augenmerk auf die Grenzen
der Kontinuumsbeschreibung beim Transport in Membranen ge-
legt werden [34, 35]. Der relevante Punkt ist dabei nicht die Ge-
nauigkeit der Aufldsung - die Kontinuumsbeschreibung ist ma-
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thematisch selbst an infinitesimalen Volumenelementen definiert
- sondern die Dominanz der Effekte. Dies kann, wie in Abschnitt
3.2 dargelegt, die mittlere freie Weglange der Molekule Uber die
KNUDSEN-Zahl sein, bei der sich der Diffusions-Mechanismus an-
dert. Bei der genauen Betrachtung von Membranen spielt die
Starke der Gradienten im Vergleich zur Strukturlange des Mem-
branmaterials (polymere Kettenldnge) eine Rolle. Bei der Inter-
aktion von geladenen Teilchen/Molekulen mit Oberflachen ist
die Abschirmlange (DEBYE-Lange) von zentraler Bedeutung [85].
Untersuchungen von CORRY et al. [34,35] Uber den Vergleich von
Nanofluidik-Modellen (Abschnitt 4.1.4) ergaben Grenzen im Be-
reich von 14 A. Das in der vorliegenden Arbeit betrachtete Mem-
bransystem ist in seinen Abmessungen um funf Grél3enordnun-
gen groBer und damit nicht von dieser Problematik betroffen.

PoissoN-NerRNST-PLANCK-Modell Das in der Literatur oft als
POISSON-NERNST-PLANCK-(PNP-)Formalismus bezeichnete gekop-
pelte elektrochemische Modell basiert auf der Whitebox-Beschrei-
bung des gekoppelten Feldproblems aus Elektrostatik und Kon-
zentrationsfeldbeschreibung. Die Herleitung kann zum Beispiel
aus [11,40, 144, 159] entnommen werden. Es fuhrt auf die Pois-
SON-Gleichung des elektrostatischen Potentials ¥

v, =2 (4.9)

€r€o’

welches sich Uber die von der Ladungsverteilung hervorgerufe-
ne Raumladungsdichte pe = > z,¢, bestimmt. Hierbei flie3t fur
alle geladenen Spezies a die lokale Konzentration ¢, sowie de-
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ren Valenz z, ein. Mit dem Einsetzen der NERNST-PLANCK-Glei-
chung in die Konzentrationsbilanz fihrt dies auf die Konvekti-
ons-Diffusions-Migrations-Gleichung [11, 143]

Ocg, zq F
7:Do¢ o a
Cq, -+ RTC

8t \Ij,i —+ (Ca’l}i)’i . (410)

N2

Hierbei bezeichnet D, die Diffusivitat der Spezies a, F die FARA-
DAY-Konstante, R die universelle Gaskonstante und v; die Stro-
mungsgeschwindigkeit (bzw. deren Koordinate) des Tragerfluids
(Kotransport) in z;-Richtung.

Das PNP-Modell kann durch explizite Mittelung der BROWNschen
Trajektorien aller Teilchen aus Molekulardynamik-Simulationen
hergeleitet (abstrahiert) werden [154]. Mit der mean-field-Appro-
ximation wird die Anwesenheit von Partikeln verschmiert?, so-
dass die FeldgroBe der Konzentration entsteht. Dabei werden
Effekte, die der diskreten Natur der Partikel entstammen, ver-
nachlassigt. Die Reimplementierung dieses Effekts wird im size-
modified PNP [154] vorgenommen.

Die Modellierung mithilfe des POISSON-NERNST-PLANCK-Forma-
lismus eignet sich fur die Durchstromung von geladenen Mem-
branen und die Implementierung der DONNAN-Exklusion. Im Kon-
text von Hydrogelen kann sie zur Beschreibung polyelektrolyti-
scher Gele verwendet werden [143].

2Die Eigenschaften der diskreten Partikel werden auf den umliegenden, leeren
Zwischenraum Ubertragen.

118



Kapitel 4: Modelle der Permeation und Schaltbarkeit

Theorie Poréser Medien Die ursprunglich aus der Beschrei-
bung von losen Teilchenschittungen stammende Theorie po-
réser Medien kann auch im Kontext der Beschreibung von Hy-
drogelen eingesetzt werden [1,101, 102]. Sie basiert auf der An-
wesenheit verschiedener Phasen innerhalb eines Volumenele-
ments, welche durch ihren jeweiligen Volumenphasenanteil be-
rdcksichtigt werden. Die gekoppelte Feldbeschreibung gilt dann
flr das gesamte homogenisierte Gebiet und beinhaltet Ladungs-
transport, elektrisches Feld und Wasserfluss.

Die Theorie Pordser Medien kann auch fur die Durchstromung
von Membranen eingesetzt werden [59], wobei das DARCY-Gesetz
der Durchstromung des pordsen Mediums mit der FORCHHEI-
MER-Erweiterung [55] einen quadratischen Geschwindigkeitsterm
(Tragheitseffekte) erhalt.

Weitere Kontinuumsmodelle basieren zum Beispiel auf dem
MAXWELL-STEFAN-Ansatz der Diffusion [96] oder dem POISSON-
BoLTzMANN-Ansatz [39]. Allgemein eignen sich Kontinuumsmo-
delle fur die Beschreibung des Membrantransports sowie fir die
Erweiterung mit Schaltbarkeit. Daflir missen die Transport- und
Selektivitatsmechanismen auf der Ebene von physikalischen
Wechselwirkungen beschrieben und in homogenisierter Form
als Eigenschaft des Membrangebiets implementiert werden. Dies
ermoglicht dann zum Beispiel die Untersuchung der zeitlichen
und raumlichen Entwicklung einer Deckschicht oder die Darstel-
lung sich entwickelnder elektrischer Felder bei der Filtration von
Ladungstragern. In Abschnitt 4.2.4 wird ein derartiges Modell
vorgeschlagen.
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4.1.4 Mikro- und Nanofluidikmodelle

Modelle der mikro- und nanofluidischen Porendurchstrémung

sind im Allgemeinen Whitebox-Modelle, da sie die physikalischen

Fluss-Effekte in einzelnen Membranporen beschreiben. Dabei

sind die dominierenden Molekul-Interaktionseffekte ausschlag-

gebend daflr, ob mikro- oder nano-Modelle verwendet werden

kdnnen/mussen [39]. Die Zulassigkeit der Kontinuummsbeschrei-
bungen wurde bereits im Rahmen der Kontinuumsmodelle in

Abschnitt 4.1.3 diskutiert.

Mikrofluidikmodelle Mikrofluidik bezeichnet die Modellierung
der Stromungsvorgange in Kanalsystemen mit sehr geringen Ab-

messungen, wobei die Gultigkeitsgrenzen der Kontinuumstheo-

rie [34,35] noch nicht unterschritten sind. Es handelt sich somit

um klassische Kontinuumsstrémungen, welche Aufgrund der Ab-
messungen des Systems im Stromungsregime der schleichen-

den Stromungen stattfinden, siehe Abbildung 1.9. Die dafur re-

levante Kennzahl ist die REyNOLDs-Zahl, siehe Gleichung (1.6).

In Anwendung auf die Problematik der Membrandurchstrémung
bedeutet Mikrofluidik, dass innerhalb einer einzelnen Membran-
pore ein Kontinuumsfluss angenommen wird. Dafir mUssen die
physikalischen Voraussetzungen erfillt sein, d. h. werden die
Poren zu klein oder die Teilchenmenge zu gering, so muss von
einer freien Gasstromung ausgegangen werden, da Interaktions-
effekte mit den Wanden das Gesamtverhalten gegentber den
Teilchen-Interaktionen dominieren. Bei ausreichend groRen Po-
ren - wie auch beim vorliegenden schaltbaren Membransystem
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- kann das Fluidverhalten mithilfe der NAvIER-STOKES-Gleichun-
gen bzw. deren eindimensionalen Vereinfachungen (Schichten-
stromung und Stromfadentheorie, siehe Abschnitt 1.2) beschrie-
ben werden. Auf Basis dieser Uberlegungen kénnen auch die
Kontinuumsmodelle aus Abschnitt 4.1.3 fir die Modellierung der
Strémungen in Kandlen und Poren verwendet werden.

Das in Abschnitt 4.2.2 beschriebene BERNOULLI-Durchstrémungs-
modell ist ein um den schaltbaren GroRenausschluss erweiter-
tes Mikrofluidik-Modell.

Nanofluidikmodellierung Werden (i) die charakteristischen
physikalischen Voraussetzungen fur Kontinuumsstrémungen un-
terschritten oder wird (ii) eine Herleitung von makroskopischen
Modellen unter Berucksichtigung von molekularen Interaktions-
effekten bendtigt, so muss auf nanofluidische Modelle zurtck-
gegriffen werden. Dabei werden die Molekule des Tragerfluids,
der geldsten Stoffe und der Poren-Wandstruktur einzeln darge-
stellt. Jedes dieser Molekule hat eine Geschwindigkeit und wird
durch Wechselwirkungen mit anderen Molekulen beschleunigt
oder Ubertragt Impuls durch StéRe. Die Stromungsgeschwindig-
keit fur den Durchtritt durch eine Membran kann durch Mitte-
lung der Teilchengeschwindigkeiten gewonnen werden. Im Fol-
genden wird ein kurzer Uberblick Giber die Hintergriinde und die
Nutzung von Nanofluidikmodellen zur Abgrenzung und Motiva-
tion von Kontinuumsmodellen gegeben. Dabei sind die in Ab-
schnitt 3.1 dargestellten grundlegenden Wechselwirkungen re-
levant. Simulationen auf Nanofluidik-Basis sind im vorliegenden
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Fall nicht notwendig, da das untersuchte Porensystem alle An-
nahmen eines Kontinuumsfluss-Problems rechtfertigt.

sementare kinetische  B€1 der elementaren kinetischen Diffusionstheorie liegt das Haupt-

Pifusenstheore augenmerk auf den StoRRen, die zwischen dem Tragerfluid, den
geldsten Teilchen und den Wanden eines pordsen Mediums vor-
kommen [26]. Das Produkt c;cy der Konzentrationen des Sol-
vents ¢; und des Tragerfluids/Losungsmittels ¢, ist dabei das
Mal3 fur die Haufigkeit dieser Stol3e. Der Unterschied zwischen
deren mittleren Geschwindigkeiten (v 1 — 7y2) stellt den mitt-
leren Impulsaustausch der - als spharisch, glatt und starr an-
genommenen - Molekule dar. Durch Bildung der Impulsbilanz
lassen sich aus diesen Annahmen die Gleichungen des KEDEM-
KATCHALSKY-Modells (Abschnitt 4.1.2) ableiten [26].

wolekularynamik - Die Methoden der (Ungleichgewichts-)Molekulardynamik konzen-
trieren sich auf die Beschreibung von Molekulen und deren Wech-
selwirkungen Uber Kraftfelder [18,89, 125, 139]. FUr jedes Atom
innerhalb eines Ensembles werden dabei die NEwTONschen Be-
wegungsgleichungen geldst, wobei U(x;) die potentielle Ener-
gie darstellt, welche die Wechselwirkung der Atome und Mo-
lekUle beschreibt. Das Potential wird auch als Kraftfeld (force
field) bezeichnet und setzt sich im Allgemeinen additiv aus den
einzelnen Wechselwirkungen von chemischen Bindungen, La-
dungen und anderen Wechselwirkungen zusammen. Die beson-
dere Schwierigkeit liegt dabei in der Bestimmung der Parame-
ter dieser Bestandteile, welche zum Beispiel experimentell oder
durch quantenchemische Rechnungen bestimmt werden mus-
sen. In geeigneten mikrokanonischen Ensembles - zum Beispiel
NpT-Ensembles mit konstanter (N) Teilchenzahl, (p) Druck und
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(T) Temperatur - lassen sich aus der kinetischen Energie aller
Einzelteilchen makroskopische GréRen bestimmen [37,126]. Me-
thoden der Molekulardynamik kénnen auch dazu eingesetzt wer-
den, die rdumliche Anordnung (Primar-, Sekundar- und Terti-
arstruktur) von Makromolektlen, wie zum Beispiel Phospholi-
piden oder Kanalproteinen im Lésungsmittel, zu untersuchen
[31,130].

Bei der stochastischen Dynamik werden nur die Trajektorien der swochastische bynamic
Solvat-Molekule berechnet. Hierbei besteht ein Potential der mitt-
leren Kraft der Losungsmittelmolekule, d. h. diese werden nicht
explizit berechnet. Die LANGEVIN-Bewegungsgleichung beinhal-
tet eine deterministische Reibungskraft und eine stochastische
Kraft, welche von der relativen Position zu anderen Partikeln
abhangt. Der stochastische Anteil nimmt verschiedene Verlau-
fe an und kann nur in seiner statistischen Gesamtheit charak-
terisiert werden. Die Wirkung der nicht explizit dargestellten L&-
sungsmittelmolektile wird Gber die zufalligen Fluktuationen dar-
gestellt.

Nanofluidische Kanaldurchstromungsmodelle kénnen auch bei
Kontinuumsstrémungen verwendet werden, sind fur diese An-
wendung jedoch aufgrund des hohen Berechnungsaufwandes
numerisch aufwandig und damit kostspielig. Ihre Starke liegt in
diesem Kontext vielmehr im gezielten Einsatz zur Untersuchung
einzelner Selektivitats- und Schaltbarkeitsmechanismen.
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4.1.5 Multi-Scale und Skaleniibergang fiir das schaltbare
Membransystem

In der Literatur werden Modelle verschiedener Skalen auch kom-
biniert eingesetzt, um bestimmte Teile der Berechnung zu ver-
einfachen. Dies ist immer dann mdglich, wenn einzelne Teilpro-
zesse unabhangig voneinander betrachtet werden kénnen, zum
Beispiel das Grenzschichtverhalten unabhangig vom Bulk-Ver-
halten [74].

Fir die vorliegende Aufgabe der Beschreibung und Auslegung
des schaltbaren Membransystems (Abschnitt 2.4) eignen sich
Modelle auf verschiedenen Ebenen. So beginnt nach der Be-
schreibung des Offnens und SchlieBens der Membranporen die
Modellierung der Durchstrémung von schaltbaren Poren mit Vor-
betrachtungen auf Basis eines mikrofluidischen Modells. Im mi-
krofluidischen Rahmen werden auch die Durchstromung und
Blockade der Poren beschrieben. Im nachsten Schritt werden
dann SkalenUbergange zu Kontinuums- und Netzwerkmodellen
getatigt, um einerseits das dreidimensionale Durchstrémungs-
verhalten in komplexen Aufbauten beschreiben zu kénnen und
andererseits eine einfache Beschreibung der schaltbaren Mem-
bran im Kontext eines Lab-on-a-Chip-Aufbaus zu erméglichen.

4.2 Modelle der Schaltbarkeit

Die im vorigen Abschnitt dargestellten Modelle kénnen um die
Schaltbarkeit gemall Abschnitt 3.5 erweitert werden oder sind
in ihrer Formulierung bereits entsprechend veranlagt, d. h. sie
beinhalten bereits entsprechende Selektivitatsmechanismen. Da-
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bei ist ausschlaggebend, was mit dem entsprechenden Modell
erreicht werden soll. So kann zum Beispiel mit Netzwerkmodel-
len der mikrofluidische Gesamtaufbau eines Lab-on-a-Chip si-
muliert werden, wahrend ein Kontinuumsmaodell fur die Darstel-
lung von komplexen Geometrien besser geeignet ist.

Fur den elektrostatischen (DONNAN) und magnetischen Ausschluss
eignen sich die Modelle der Nanofluidik (zum Beispiel Moleku-
lardynamik), da bei diesen durch entsprechende Potentialdefi-
nitionen die zusatzlichen auReren Einwirkungen einfach einge-
fugt werden kénnen. Im nachsten Schritt kénnen diese dann,
sofern der physikalische Aufbau der betrachteten Membranen
die Kontinuumshypothese zuldsst, im Rahmen von mikrofluidi-
schen Kontinuumsmodellen ndher beschrieben werden.

Ein ahnliches Vorgehen ergibt sich auch fur das vorliegende schalt-
bare Membransystem auf Basis des GroRRenausschlusses, sie-
he Tabelle 4.2. Im Folgenden ist jedoch aufgrund der Abmes-
sungen des Membransystems der direkte Einsatz von Kontinu-
umsmodellen gerechtfertigt. In Abschnitt 4.2.1 wird die Grof3en-
und Gestaltanderung der Poren im Hydrogel-Kompositsystem
beschrieben. Darauf aufbauend kénnen Untersuchungen zur Durch-
stromung auf Basis der Stromfadentheorie sowie zu Schichten-
stromungen (Abschnitt 4.2.2) durchgefihrt werden. Daraus lasst
sich durch Abstraktion in Abschnitt 4.2.3 eine Netzwerkbeschrei-
bung fur viele schaltbare Poren ableiten. Beschreibungen mit ei-
nem Kontinuumsmodell werden in Abschnitt 4.2.4 dargestellt.
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Ziel Modellart Abschnitt
Verhalten der schaltbaren Poren Kontinuumsmodell 4.2.1
Durchstromung und Blockade der Poren Mikrofluidikmodell 422
Beschreibung der Filtrationsprozesse Netzwerkmodell 423
Gesamtverhalten der schaltbaren Membran Kontinuumsmodell 4.2.4

Tabelle 4.2: Ziele und Modellierungsansatze fur das schaltbare
Membransystem.

4.2.1 Porenmechanikmodell fiir die Schalbarkeit

Zur Beschreibung der schaltbaren Poren eignet sich ein Kontinu-
ums-Greybox-Modell, welches einen Analogie-Ansatz nutzt: Das
isotrope Quellungsverhalten von Hydrogelen wird auf dieselbe
Art beschrieben, wie die thermische Expansion eines konventio-
nellen Werkstoffs [152].

Dieses Modell ermdglicht die zweckmaRige Beschreibung des
Hydrogels als geometrisch festgelegte Porenflache, auf welche
die Folgerungen zur Durchstrémung und Blockade von Partikeln
gestutzt werden kénnen. AuBerdem kann das Modell mithilfe
von kommerziellen Finite-Elemente-Programmen einfach umge-
setzt werden, was eine gute Reproduzierbarkeit der Ergebnisse
ermoglicht.

Die Bezeichnung als Temperatur-Expansions-Modell wurde be-
wusst gewahlt, um es von der thermischen Expansion abzugren-
zen. Diese |3sst sich physikalisch auf temperaturabhéangige Git-
terschwingungen in kristallinen Festkérpern zurtckfuhren, wel-
che fur das Quellen der beschriebenen Hydrogele nicht ausschlag-
gebend sind, siehe Abschnitt 1.3.2.
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Die Modellierung kann als Analogie (siehe Abschnitt 1.1.4) be- anaioge
zeichnet werden, da davon ausgegangen wird, dass die Quel-

lung eines Hydrogels durch dieselben mathematischen Gleichun-

gen beschrieben werden kann, wie die thermische Expansion. In

den vorliegenden Untersuchungen zum Offnungs- und SchlieR-
verhalten der schaltbaren Poren wurden die Grenzen dieser Ana-
logiebeschreibung noch nicht erreicht. Je nach vorliegendem Quell-
mechanismus ist jedoch davon auszugehen, dass Effekte der
Hydrophilizitat und Ladungsverteilung zu Abweichungen fihren.

Temperatur-Expansions-Modell (TEM)

Die einfachste Art der Beschreibung auf dieser Basis erfolgt mit
linearer Kinematik. Gemal der Grundlagen zu Materialmodel-
len (Abschnitt 1.1.3) ist an dieser Stelle neben der thermischen
Expansion auRerdem eine Modellierungsannahme zum mecha-
nischen Verhalten zu treffen.

Dieses kann im vorliegenden Fall als linear elastisch angenom-
men werden: Bei der additiven Zerlegung der sichtbaren Deh-
NUNE &, Mitm,n = 1,2, 3 in die Anteile des isotropen Quellens  adive zeriegung
eh und den Anteil der elastischen mechanischen Verformung
¢ wird jeweils ein Materialverhalten benétigt. Ist das sichtbare
Gesamtverhalten ¢,,,, - wie im vorliegenden Fall - gréRtenteils
von freier isotroper Quellung gepragt, so ist ein nichtlineares
Materialverhalten fur den mechanischen Anteil nicht notwen-
dig. Wird die Quellung aufgrund von mechanischen Zwangen je-
doch behindert, so wird die Abweichung zum nichtlinearen Ma-
terialmodell groRRer.
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Der beschreibende Gleichungssatz des aktiven Werkstoffs be-
steht somit aus den mechanischen Gleichgewichtsbedingungen
(1.3), der Kinematik kleiner Deformationen (A.5) und dem thermo-
mechanisch gekoppeltem Materialverhalten (A.23).

Bilanzen Oklk + f1=0, Okl = Ok 4.11)
. . 1
Kinematik Ehl = §(uk’l +ur k) (4.12)

Materialverhalten 01t = Erimn (Emn — 0 6pn AY). (4.13)

Eonn
Das nichtlineare Quellungsverhalten wird durch ein Fitting des
thermischen Expansionskoeffizienten als Funktion der Tempe-
ratur o> = f(0) implementiert. Die Modellparameter (siehe Ta-
belle 4.3) werden aus Experimenten der freien Quellung als Ma-
terialverhalten extrahiert, siehe Abschnitt C.1.2. Die Hintergrin-
de des linearen Temperatur-Expansions-Modells sind in eigener
Literatur dargestellt [51,54]. In der vorliegenden Arbeit wird das
Modell fur poly(N-isopropylacrylamid) (PNIPAAM) [8] eingesetzt.

Zusammen mit geeigneten Rand-, Ubergangs- und Sprungbe-
dingungen kann das Modell rechnerisch umgesetzt werden. Da-
fur eignen sich kommerzielle Finite-Elemente-Programme wie
Abaqus oder Ansys, in denen die thermische Expansion stan-
dardmaRig implementiert ist, siehe Anhang C.1.1. Simulationen
mit dem TEM fur das Porensystem und der Vergleich mit expe-
rimentellen Daten sind in Abschnitt 5.1 dargestellt.

Hydrogele verhalten sich bei Belastung aufgrund des mit der
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Parameter

Beschreibung

Kalibrierung

as'l(ﬁ)

Elastizitatsmodul

PoissoN-Zahl

Expansionskoeffizient

Beschreibt die Interaktion mit ande-
ren deformierbaren Strukturen und
den mechanischen Widerstand ge-
gen Verformung.

Querkontraktionszahl des homoge-
nisierten Werkstoffs Hydrogel. Beein-
flusst bei starrer Einspannung die
auftretenden Verschiebungen.

Temperaturabhangiger Expansions-
koeffizient fur Stimulusresponsivitat.

Zugversuch,
Interaktions-
experimente wie in
Abbildung 1.19

Kompressibilitats-/
Auspressversuch,
Quellen einer
eingespannten
Struktur

Experimente der
freien Quellung

Tabelle 4.3: Parameter des geometrisch linearen Temperatur-
Expansions-Modells.

Dehnung gekoppelten Wasserflusses visko-elastisch (Abschnitt viskoses verhatten
1.1.3). Dieses Verhalten wird in der aktuellen Implementierung

des Temperatur-Expansions-Modells nicht bertcksichtigt, da fur

die aktuellen Simulationen nur der statische Zustand und quasi-

statische Anderungen berUcksichtigt werden. Fur die korrekte
Implementierung des viskosen Verhaltens bei héheren Belas-
tungsgeschwindigkeiten wird auRerdem eine bessere experimen-

telle Basis bendtigt. Werden schnell ablaufende Prozesse be-

trachtet, so mussen auch die quellbestimmenden zeitlichen Ef-

fekte naher untersucht werden.

Erweitertes Temperatur-Expansions-Modell (ETEM)
Da Hydrogele wahrend des Quellvorganges im Allgemeinen grof3e

Deformationen ausfuhren, ist die Erweiterung des TEM zum Er-
weiterten Temperatur-Expansions-Modell (ETEM) mit nichtlinea-
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rer Kinematik notwendig. Entsprechend ist auch die Bilanzie-
rung in der Impulsbilanz gemal der Beschreibungsform im mo-
mentanen sowie im Ausgangs- oder Zwischenzustand zu bertck-
sichtigen.

Die Argumentation zur Nutzung eines linear-elastischen Verhal-
tens wie beim linearen TEM kdnnen trotz grof3er Deformationen
beibehalten werden: Die Gesamtdehnung - beschrieben mit dem
Deformationsgradienten Fjx (siehe Anhang A.1) - wird multipli-

mutipliative zerlegung Kativ in einen Anteil des isotropen (spannungsfreien) Quellens
F™ und einen Anteil der volumenerhaltenden mechanischen Ver-
formung F,j-‘}{ zerlegt [62], siehe Gleichung (A.18)

Fpre = FERL. (4.14)

Das Gesamtverhalten wird im vorliegenden Falle der schaltba-
ren Pore durch freie Quellung dominiert, damit ist ein nichtlinear-
elastisches Verhalten fur Fg}, nicht notwendig.

Als vollstandiger Gleichungssatz ergibt sich mit der wahren
(CAUCHY-)Spannung oy,

Bilanzen Oklk + fl =0, Okl = Ok (4.15)
1
Kinematik &, = 5 n(Br) (4.16)

Materialverhalten o4 = Ejimn (g;‘m — gl M) . (4.17)

Auch nichtlineare Kinematik ist fur gewdhnlich korrekt in kom-
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merziellen Finite-Elemente-Programmen implementiert und kann
daher fur Simulationen mit dem ETEM genutzt werden. Die kon-
krete Umsetzung in der hier genutzten Finite-Elemente-Software
Abaqus ist in Anhang C.1.1 dargestellt.

Normalisiertes Erweitertes Temperatur-Expansions-Modell
(NETEM)

Auf Basis der in Abschnitt 1.3.3 beschriebenen Grundlagen las-
sen sich beliebige andere Hydrogel-Materialien mithilfe des ETEM
beschreiben, sofern die zugrundeliegenden Quellmechanismen
auf isotrope Quellung zurtickzufiihren sind. Als Stimulus S, wel-
cher zur Quellung fihrt, kann neben der Temperatur zum Bei-
spiel der pH-Wert, Konzentration oder Lichtintensitat sein [48].
Durch Ersetzen der Temperatur ¢ in Gleichung (A.23) mit dem
Stimulusverhéltnis FStimulus

fStimulus _ Stimulus S

~ Referenzstimulus _ Sref (4.18)

ergibt sich ein geanderter der Term der thermischen Expansion
in Gleichung (4.17), welcher ein beliebiges isotropes Quellen in
Analogie beschreibt.

Dabei wird das Expansionsverhalten mit dem normalisierten nicht-
linearen und von FStmults ghhingigen Stimulus-Expansionskoef-
fizienten g>" und der Differenz

AFStimqus _ FStimqus _ FStimqus,O (4.19)
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zum Ausgangs-Stimulusverhaltnis. Hintergrinde der Implemen-
tierung des normalisierten Quellverhaltens im Rahmen des NE-
TEM wurden in einem Konferenzbeitrag veroffentlicht [53]. Dort
sind auch beispielhafte Simulationen mit einem Hydrogel-Bieger
unter Temperaturgradienten dargestellt.

Die Parameter des Temperatur-Expansions-Modells und seiner
Erweiterungen werden experimentell kalibriert. Damit ist die-
se Modellierung als Greybox-Modell gemal3 Abbildung 4.1 ein-
zuordnen. In Anhang C.1.1 wird die Umsetzung des Modells in
Abaqus dargestellt.

Als vollstandiger Gleichungssatz ergibt sich mit der wahren
(CAUCHY-)Spannung oy,

Bilanzen Oklk + fi=0, Okl = Ok (4.20)
. . 1
Kinematik &l = 5 n(Br) (4.21)
Materialverhalten k1 = Erimn (e,ﬁ‘m — g AFS“”‘“'“S> .
(4.22)

Simulationen mit dem erweiterten TEM werden im Kontext des
mechanischen Verhaltens von Hydrogel-Verbundmembranen in
Abschnitt 5.3 verwendet.
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4.2.2 Mikrofluidische Modelle fiir die Porendurchstromung

Der Fluidfluss durch eine einzelne schaltbare Pore kann in ei-

nem Mikrofluidik-Modell (siehe Abschnitt 4.1.4) als HAGEN-
POISEUILLE-Strdmung in einem nicht-runden Kanal angesehen

werden. Dieser wird aufgrund der sehr kleinen charakteristischen
Abmessungen (zum Beispiel Porendurchmesser dpgre) durch ei-

ne inkompressible schleichende - und damit inharent laminare  stomungsregime
- Stromung angesehen [148]. Dies folgt aus einer sehr geringen
Poren-ReyNOLDS-Zahl gemald Gleichung (1.6)

_ dPore v

Re = <1, (4.23)

wobei v die mittlere Fluidgeschwindigkeit durch die Pore und
n die dynamische Viskositat der Tragerfluid-Teilchen-Mehrpha-
senstromung (Abschnitt 3.1) darstellt.

Stromfadenbetrachtung mit der BERNOULLI-Gleichung

Um die verschiedenen Stadien der Durchstrémung einer Pore
naher zu betrachten, wird zunachst ein Modell der Stromfaden-
theorie verwendet. Die Grundlagen davon wurden in Abschnitt
1.2.2 naher beschrieben. Die vereinfachte Betrachtung einer ein-
zelnen durchstréomten Pore ist in Abbildung 4.4 dargestellt.

Die BERNOULLI-Gleichung (BGL) mit Rohrreibung (siehe Abschnitt
1.2.2) folgt aus der Energieerhaltung auf einer Stromlinie zwi-
schen dem Einstrombereich (), der Pore (¢) und dem Ausstréom-
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Stromlinie Membran
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Abbildung 4.4: Mikrofluidisches Membrandurchstromungs-
Modell auf Basis der BERNOULLI-Gleichung
entlang der Stromlinie. Die Punkte sind ®
fr Einstromgebiet, ¢ fur Pore und (® flr
Ausstromgebiet.

bereich (». Die Gleichung (1.10) ohne Potentialanteil (horizon-
awendungdersc. taler Aufbau) angewendet auf den vorliegenden Aufbau, lautet
zwischen der Einstromseite und der Pore

P

Ap
/ET s+—\E / ~dp+ pV 0. (4.24)
E

Aus der Kontinuitatsgleichung (A.24) lasst sich fur den Aufbau
einer durchstromten Membran mit V Poren der Flache Ape die
Stromungsgeschwindigkeit in der Pore vpore bestimmen:

/ p(vin;)dS =0 (4.25)
s
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N
~vein Aein + Y Ubote Avre = 0 (4.26)
VEin Agin = N Vpore Apore (4.27)
1 AEin

Upore — NmUEin (4.28)

Unter den Voraussetzungen, dass die Strdomung stationar, in-
kompressibel und ohne Héhenunterschied ist, vereinfacht sich
die Gleichung (1.10) zwischen den Punkten (E) und (P) zu
va V&,  pauss  PE . Apy
b n - =+ —=0 (4.29)

— 04
2 2 p p p

Der Druckverlustterm setzt sich aus den drei in Abbildung 4.4
dargestellten Anteilen zusammen:

Apy = Apy, Ein + Apy, pore + Ay, Aus - (4.30)
——— —— N——
0] (i) (ii))
An der Stelle der (i) Einstrémung tritt eine Einschnirung der

Strémung mit Rezirkulationsgebieten auf. Der zugehorige Druck-
verlust ist

02 1—-@ 2
Apgin = p—P;e (a ) , (4.31)

wobei @ die Kontraktionsziffer, also das Verhaltnis zwischen Po-
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renflache Apore und Einschnirungsdurchmesser Aginschnirung =
@ Apgre darstellt. Der Wert lasst sich analytisch [147] fur den ebe-
nen Spalt zu @spae = 0,61 berechnen. Fir eine kreisrunde Off-
nung fihren numerische Untersuchungen zu @reis = 0,58. FUr
die im vorliegenden Fall relevanten Porenformen (Kreis, Recht-
eck, Dreieck, Kreuz) ist eine ahnliche Kontraktionsziffer zu er-
warten, da diese von ihren Durchstromungseigenschaften zwi-
schen dem ebenen Spalt und der Kreisform liegen.

Nach einer bestimmten (laminaren) Einlauflange Ig, =

laminare Rohrstomung dpore Repore /32 bildet sich eine (ii) laminare Rohrstrémung aus.
Der dortige Druckverlust wird durch Reibung gemaR des vorlie-
genden Stromungsregimes beschrieben. Fur eine schleichende
Strdmung ist dies die DARCY-WEISBACH-Gleichung

— 1
Apy, pore = A Pore £ Ugore- (4.32)
dPore 2

Der DARCY-Reibungskoeffizient A = 64/Repore kann aus der Poren-
REYNOLDS-Zahl bestimmt werden.

assomung [N darauf folgenden (i) Ausstromgebiet tritt der CARNOTSsChe
Stol3verlust auf, der durch die BORDA-CARNOT-Gleichung

ApV, Aus = (’UPore - UAus)z (4-33)

[N IS

beschrieben wird. Dieser Druckverlust wird auch als Impulsver-
lust bezeichnet, da beim Ubergang in den unendlich ausgedehn-
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ten Halbraum der gesamte Impuls der in der Stromung vorhan-
denen Teilchen dissipiert wird [147].

Beim Vergleich der drei Druckverlustanteile in Gleichung (4.30) vergieich der
|5sst sich feststellen, dass aufgrund der sehr geringen Strémungs-"
geschwindigkeiten und geometrischen Abmessungen in der Mi-
krofluidik der Rohrreibungsterm immer dominiert. Es kann so-

mit davon ausgegangen werden, dass allein durch die Kenntnis

des Stromungsprofils im ausgebildeten laminaren Teil der Stro-

mung das Gesamtverhalten der durchstrémten Pore beschrie-

ben werden kann.

Stréomungsprofile in den Poren mit der PoissoN-Gleichung

Nachdem im vorigen Abschnitt das kontinuierliche Porendffnungs-
verhalten beschrieben wurde, soll an dieser Stelle noch auf den
diskreten Blockadezustand mit dem Blockadeparameter B < [0, 1]
eingegangen werden, siehe Abbildung 4.5.

Ziel der Untersuchungen im Rahmen der Schichtenstromungen  zeider
(Abschnitt 1.2.1) ist die Durchstrémung nichtrunder Porenquer- "
schnitte bei verschiedenen Offnungszustdnden im freien und
blockierten Zustand. Die PoissoN-Gleichung fir die einzige Ge-
schwindigkeitskomponente ist

vy i(@,y) = —%, (4.34)

wobei die treibende Grolle K = —9dp/9dz der konstante Druck-
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Abbildung 4.5: Darstellung verschiedener Zustdnde des kon-
tinuierlichen GroéRenanderungsvorgangs uber
die Temperatur ¥ und des diskreten Blockade-
vorgangs mit dem Blockade-Parameter B, vgl.
Abbildung 3.5.

gradient Uber die Membran ist. Die Lésung dieses Feldproblems
ergibt ein Geschwindigkeitsprofil v, (z,y) in z-Richtung, woraus
sich durch Integration der Gesamtvolumenfluss

V= / v, (2,y) dA (4.35)
A

berechnen lasst. Als Simulationsgebiete kommen beliebige Zu-
stande der Blockade und des Offnungszustandes von Poren im
schaltbaren Membransystem infrage. Simulationen, die auf Ba-
sis des Durchstromungsmodells durchgefihrt wurden, sind in
[52] veroffentlicht und in Abschnitt 5.2 dargestellt.
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(b) Gesteuertes fluidisches Netz-
(a) Rein fluidisches Netzwerk werk

Abbildung 4.6: Fluidisches und gesteuertes fluidisches Netz-
werk.

4.2.3 Fluidisches Netzwerkmodell fiir viele Poren

Das Verhalten der aktuierten und durchstrémten/blockierten Mem-
bran kann aus Simulationsergebnissen der oben dargestellten
Modelle abstrahiert werden. Zur Bestimmung des Gesamtver-
haltens vieler durchstromter Poren in einer Membran, eignet
sich ein fluidisches Netzwerkmodell (Abschnitt 4.1.1) [91]. Die-
ses kann verwendet werden, um die in Abschnitt 3.6 beschrie-
benen Filtrationsprozesse zu simulieren. Simulationen des ein-
fachen Filtrationsprozesses werden in Abschnitt 5.4.1 durchge-
fahrt.

Dabei kdnnen die einzelnen Schaltkreis-Modellierungsebenen se-
parat betrachtet und spater zusammengesetzt werden, siehe
Abbildung 4.7.

Im vorliegenden Fall wird zur Steuerung des Prozesses von ei-
ner stromungsmechanischen Druckquelle ausgegangen, wobei orucquele
im mikrofluidischen Einsatz auch Flussquellen - zum Beispiel russquete
in Form von Spritzenpumpen - realisiert werden kénnen. Das
fluidische Netzwerkmodell ermdglicht durch die aus der elek-
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trischen Schaltkreisbetrachtung bekannte Transformation von
Spannungs- in Stromquellen einen einfachen Ubergang fir die-
sen Fall.

Rein fluidisches Netzwerk (Abbildung 4.6a) Das rein fluidi-
sche Netzwerk besteht aus einer Druckquelle und einer Reihe
von i parallel geschalteten Poren mitihren jeweiligen fluidischen
Widerstanden R;. Aus einer angelegten treibenden Druckdiffe-
renz Ap folgt ein Fluss, welcher aufgrund der Parallelschaltung
in jeder Pore gleich ist:

J; = ) (4.36)

Aufgrund des vorliegenden Strémungsregimes der schleichen-
den Stromung ergibt sich eine lineare Skalierung des Flusses mit
angelegtem Druck gemal der PoissoN-Gleichung (4.34), also ein
mit Ap veranderlicher fluidischer Widerstand R; = f(Ap). Der
Gesamtfluss fur ¢ Poren ergibt sich damit aufgrund der Parallel-
schaltung zu

A
ggsgesteuert Z Z p (4.37)

Gesteuertes fluidisches Netzwerk (Abbildung 4.6b) Zusatz-
lich zur Druckabhangigkeit des fluidischen Widerstands R; er-
gibt sich bei den steuerbaren Poren eine Temperaturabhangig-
keit, d. h. R; = f(Ap, A9). Diese Abhangigkeit kann aus der Stro-
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vo L e N(d)T)AP o

T (b) Partikel-Fluss-Filtrations-
(a) Partikel-Netzwerk(e) Netzwerk

Abbildung 4.7: Verschiedene Teilmodelle des fluidischen Netz-
werks.

mungssimulation mit dem mikrofluidischen Modell (Gleichung
(4.35)) bestimmt werden. An dieser Stelle zeigt sich der Blackbox-
Charakter dieser Modellierungsweise: Das reine Ubertragungs-
verhalten zwischen den EingangsgroRen Druckdifferenz Ap und
Temperatur A9 mit der AusgangsgréRe V wird als Funktion aus
den vorherigen Simulationen ermittelt. Der Gesamtfluss des ge-
steuerten fluidischen Netzwerks ergibt sich zu

N oren
jgesteuert _ PZ Ap (4.38)
Bes ~ R(ap. AD) |

Partikel-Netzwerk(e) (Abbildung 4.7a) Das Netzwerk, welches
das Blockadeverhalten der Poren beschreibt, ist eine Uberlage-
rung von Einzelnetzwerken fur die jeweilige PartikelgroRenklas-
se. Dabei kann die Quelle des Netzwerks aufgrund der begrenz-
ten Partikelgesamtzahl fur eine (Blut-)Probe als Batterie darge-
stellt werden. Die Ladung der Batterie reprasentiert die Men-
ge an Partikeln dieser Grol3e. Einer Entladung entspricht im mi-
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krofluidischen Aufbau ein Sammelgebiet hinter der Filtrations-
membran, in dem die permeierten Partikel aufgefangen wer-
den. Fur die Partikel wird somit kein Kreislauf realisiert.

Erreicht ein Partikel der entsprechenden Gréf3e dpaytikel €ine Po-
re mit kleinerem Passagedurchmesser dpore < dpartikel, SO tritt ein
Blockade-Fall ein. Der fluidische Widerstand muss somit noch
einen diskreten Parameter fur den Blockadezustand B € [0, 1]
besitzen, d. h. R; = f(Ap, A, B). Der fluidische Widerstand die-
ser Pore springt im Blockadefall vom freien Durchstromungs-
zustand mit R; = f(Ap, Ad,0) zur blockierten Linie mit R, =
f(Ap, A9, 1). Diese blockierte Widerstandslinie wird ebenfalls aus
den mikrofluidischen Simulationen gewonnen. Das elektrische
Element zur Darstellung der diskreten Blockade ist ein Transis-

tor.

Fur jedes Partikel der passenden GroRenklasse kann nur eine
Pore blockiert werden. Im elektrischen Analogon bedeutet dies,
dass gemald der vorhandenen Ladung nur eine bestimmte An-
zahl an Widerstanden geschaltet werden kann. Es folgt eine An-
zahl freier Ny und blockierter Npjockiert POren mit entsprechen-
dem temperatur- und druckabhangigem Widerstandsverhalten.

Partikel-Fluss-Filtrations-Netzwerk (Abbildung 4.7b)Das Netz-
werk, welches sich aus der Synthese der vorherigen Teilmodelle
ergibt, bertcksichtigt den Kotransport von Fluid und Teilchen.
Mit dem diskreten Blockadezustand kann der Gesamtfluss der
schaltbaren und druckabhangigen Durchstrémung (Gleichung
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(4.37)) in den Anteil blockierter und unblockierter Poren aufge-
teilt werden:

i A Nblockiert A
jGesamtnetzwerk _ Z p Z .
ges R;i(Ap, AY,0) B R;(Ap, A, 1) .

(4.39)

Zusammen mit dem parallelen Partikelnetzwerk, welches fur die
Schaltung der Transistoren (Blockade von Poren) durch mittrans-
portierte Partikel verantwortlich ist, 1asst sich auch das zeitli-
che Verhalten des Messprozesses beschreiben (Abschnitt 3.6.3).
In der vorliegenden Arbeit soll jedoch nur auf den einstufigen
(Abschnitt 3.6.1) und mehrstufigen Membranprozess (Abschnitt
3.6.2) eingegangen werden. Simulationen auf Basis dieses Mo-
dells werden in Abschnitt 5.4.1 dargestellt.

4.2.4 Kontinuumsmodell der schaltbaren Filtration

Aus den Erkenntnissen Uber Blockade und Durchstromung auf
mikrofluidischer Ebene lasst sich neben der Prozessbeschrei-
bung mit dem Netzwerkmodell auch eine raumliche Beschrei-
bung mit einem Kontinuumsmodell ableiten.

Im einfachsten Fall kann dabei die Partikelblockade mithilfe des
Prinzips des gehinderten Transports modelliert werden. Fir ein
Partikel einer GroRenklasse « ist dann die Konvektions-Diffusions-
Gleichung (4.10) zu I16sen. Die Grél3enklassen orientieren sich an
der Einteilung gemafd der PRICE-JONES-Kurve aus Abschnitt 3.1.4.
Es ergibt sich fir den Gesamtfluss
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Ja,gesamt — B(a) (19 co‘) (_Ja,diffusiv _ Ja,konvektiv) (4.40)

wobei der Blockadefaktor B(®) (¥, ¢*) das aus dem Mikrofluidik-
modell bestimmte Blockadeverhalten als Sprungfunktion wie-
dergibt:

1 flr 4« > dBIocker(ﬁ)
B@) (9, ) = (4.47)
0 sonst

und damit den Kopplungseffekt zum Temperaturfeld darstellt.
Die dreidimensionale Erweiterung dieses Flussmodells muss die
gerichtete Natur der Poren einbeziehen. Im Gegensatz zur Theo-
rie poréser Medien (Abschnitt 4.1.3) handelt es sich bei den Po-
ren nicht um statistisch verteilte und gewundene (tortuos) Po-
ren, sondern um klar definierte Strukturen, welche nur einen
Durchfluss entlang ihrer Ausrichtung zulassen. Diese Ausrich-
tung ist wiederum von der durchbiegungsabhangigen lokalen
Verdrehung abhangig und kann durch die Normalenrichtung der
Membranoberflache bestimmt werden. Um das mechanische
Verhalten der Membran einzubeziehen, ist somit eine Schalen-
theorie notwendig.

Die beschriebenen Schritte zur Erstellung des Kontinuumsmo-
dells der schaltbaren Filtration zeigen auf, dass dieses Modell
von sehr hoher Komplexitat ist. Gleichzeitig hat es eine geringe-
re Aussagekraft als ein dreidimensionales mikrofluidisches Mo-
dell mit aufgeldsten Partikeln und Porenstrukturen im Strémungs-
feld. Zukunftige Arbeiten zur Modellierung mit dem Ziel des De-
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signs komplexer Filtrationsstrukturen sollten sich daher auf die
Fluid-Struktur-Kopplung in der Stromungssimulation konzentrie-
ren.

Fazit des Modellierungskapitels In Kapitel 4 wurden Model-
le zur Beschreibung der Permeation aufgezeigt und zum besse-
ren Verstandnis der Schaltbarkeit weiterentwickelt. Diese kon-
nen nun eingesetzt werden, um das vorliegende aktive Verbund-
system zu analysieren und zu optimieren.
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5 Simulation des schaltbaren Hydrogel-
PET-Verbundsystems

Basierend auf dem Selektivitdatsmechanismus des GrélRenaus-
schlusses wurde an der Professur fur Mikrosystemtechnik der
TU Dresden ein Aufbau entwickelt, welcher Schaltbarkeit gemafd
Abschnitt 3.5.2 ermdglicht. Es handelt sich dabei um ein Ver-
bundsystem aus den in Abschnitt 1.3 eingefUhrten aktiven Hy-
drogelmaterialien und einer passiven PET-Membran. Dabei stellt
das System sowohl im verfahrenstechnischen als auch im me-
chanischen Sinne eine Membran dar.

Das in Abschnitt 2.4 naher beschriebene System basiert auf schalt-
baren Poren. Ausgangspunkt ist eine PET-Tragermembran, in die  schattbare poren

kreisféormige Aperturen eingebracht werden. Diese werden im
nachsten Schritt mit dem temperatursensitiven Hydrogel poly(N-
isopropyl-acrylamid) (PNIPAAmM) beschichtet. Schlussendlich wird
durch Laserstrukturierung eine frei gestaltbare Porenstruktur
eingebracht, siehe Abbildung 2.6a. Zur Evaluation des Prinzips
wurden verschiedene Porenformen (kreisférmig, rechteckig und
kreuzférmig) von Dipl.-Ing. Georgi Paschew experimentell reali-
siert. Das Vorgehen bei den Experimenten und die daraus abge-
leiteten Erkenntnisse flur die Modellierung werden in Anhang B
aufgezeigt.

Als Membransystem - im Gegensatz zur schaltbaren Einzelpo-
re - soll im Folgenden eine Membran mit einer ausreichenden
Anzahl von Poren bezeichnet werden, damit es die Aufgabe der
ZellgréRenprofilmessung erfiillen kann. Der Ubergang von der
Einzelpore zum Membransystem geschieht unter der Annahme,
dass die Poren ausreichend Abstand zueinander haben, um als
voneinander unabhangig zu gelten.
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Die im vorliegenden Kapitel betrachteten Teilaspekte sind die
Untersuchung der Schaltbarkeit der Einzelpore, die Blockade durch
Partikel, die daraus folgende Durchstrdémung sowie das mecha-
nische Verhalten des Membransystems, siehe Abbildung 5.1. Aus
jedem der Punkte auf dem Weg dieser Entwicklung ergeben sich
AnknUpfungspunkte zur detaillierteren Untersuchung in zukinf-
tigen Arbeiten, siehe Abbildung 6.1.

Ausgangspunkt
N
¥

Abbildung 5.1: Ubersicht der im vorliegenden Kapitel behan-
delten Teilaspekte des schaltbaren Membran-
systems. Basierend auf den vorgestellten Ergeb-
nissen werden in Abbildung 6.1 Weiterentwick-
lungsmoglichkeiten aufgezeigt.

Aktuelles System

.=

Stand der Technik Die Entwicklung des vorliegenden Systems
ist primar im Rahmen eigener Arbeiten erfolgt. Dabei wurden
erste Experimente und deren Auswertung mit vergleichenden
Simulationen dargestellt [51]. Die folgenden Arbeiten beschaf-
tigten sich mit der Nutzung dieser Erkenntnisse zum besseren
Verstandnis des Einflusses der Porengeometrie auf Filtration [54]
und Durchstrémung [52]. Weitere Arbeiten fokussierten sich auf
die Weiterentwicklung des Temperatur-Expansions-Modells [48,
53] zur Verwendung bei beliebig sensitiven Hydrogelen.
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Inhaltsubersicht Im vorliegenden Kapitel wird auf die Ergeb-
nisse der Simulationen des Offnungs- und SchlieBverhaltens der
schaltbaren Poren mit dem Temperatur-Expansions-Modell ein-
gegangen, siehe Abschnitt 5.1. Ergebnisse der Durchstrémungs-
berechnung mit dem mikrofluidischen Modell werden in Abschnitt
5.2 aufgegriffen. Zur Optimierung des Systems werden die me-
chanischen Aspekte der belasteten und aktuierten Verbundmem-
bran in Abschnitt 5.3 mithilfe des erweiterten Temperatur-Ex-
pansions-Modells ndher betrachtet. Die einzelnen Erkenntnis-
se Uber das Verbundsystem werden in Abschnitt 5.4 zu einem
Netzwerkmodell zusammengeflhrt. Dieses kann zur Auslegung
und Optimierung des realen mikrofluidischen Aufbaus verwen-
det werden. Weiterhin wird die Durchbiegung des Membransys-
tems eingeschatzt. Die Modelle und zugehdrigen Abschnitte in
diesem Kapitel sind in Tabelle 5.1 dargestellt.

Abschnitt | Beschreibung Modell gemaR | Abbildungen
5.1 Porenéffnung mit dem TEM Abschnitt 4.2.1 | 5.3-5.9

5.2 Durchstrémung mit dem MF-Modell | Abschnitt4.2.2 | 5.11-5.15
53 Mechanisches Verhalten Abschnitt 4.2.1 | 5.19-5.20
5.4.1 Netzwerkmodell der Durchstrémung | Abschnitt4.1.1 | 5.25-5.28
5.4.2 Durchbiegung des Membransystems | Abschnitt4.2.1 | 5.30

Tabelle 5.1: Ubersicht der in diesem Kapitel dargestellten Simu-
lationsergebnisse.
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5.1 Simulationen mit dem Porenmechanikmodell

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Simulationen durch-
gefUhrt, die zum Vergleich mit Experimenten, durchgefiihrt von
Mitarbeitern der Professur flir Mikrosystemtechnik, dienen soll-
ten [51]. Darauf aufbauend wurden zusatzliche Simulationen un-
ternommen, um das System weiterzuentwickeln und einen Ver-
suchsstand auszulegen. In diesem sollen erste Versuche zur Er-
stellung eines PartikelgréRenprofils durchgefuhrt werden, wel-
che auch als Validierung der hier dargestellten Modelle verwen-
det werden kdnnen.

Zum Verstandnis des Verhaltens der schaltbaren Poren wurde
zunachst das in Abschnitt 2.4 beschriebene schaltbare Verbund-
membransystem simulatorisch umgesetzt, siehe Abschnitt 5.1.1.
Im Folgenden wurden neben der Kreuzform weitere Porengeo-
metrien naher betrachtet und in Hinblick auf ihre Tauglichkeit
zur Erstellung eines GréRenprofils eingeschatzt, siehe Abschnitt
5.1.2. Die Modellierung geschah auf Basis des geometrisch li-
nearen Temperatur-Expansions-Modells, welches in Abschnitt 4.2.1
beschrieben wurde.

5.1.1 Initiale Versuche mit der Kreuzpore

Das zugehorige Simulationsmodell' der allseitig eingespannten
Hydrogel-Struktur (siehe Abbildung 5.2) wurde gemal3 der Mess-
daten und physikalischen Dimensionen mithilfe von Abaqus CAE

"Im Sinne von Geometriebeschreibung, Randbedingungen, Elementdefinition
und Vernetzung.
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erstellt, mit geeigneten Randbedingungen und Feld-Vorgaben
beaufschlagt, vernetzt und der Simulationsroutine zugefuhrt.

Abbildung 5.2: Zur Porendffnungssimulation genutztes
Abaqus-Simulationsmodell und Vernet-
zung [51]. Die Benennung der verschiedenen
Geometriemerkmale ist in Abbildung B.2 zu
finden.

Simulationsmodell Zur Erstellung eines Simulationsmodells
der eingespannten Pore fir den Referenzzustand wurden die
Langen und Dicken aus Mikroskopiemessungen (Anhang B.2) ge-
nutzt. Es ergab sich eine Kreuzstruktur gemal3 Abbildung 5.2.

Die komplexe Struktur fihrte bei den vorliegenden Verformungs-
zustanden bei der automatischen Netzgenerierung auf ein un-  vermetung
geeignetes Netz: Die Elemente in den Ecken wurden bei Quel-

lung und Entquellung stark verzerrt. Daher musste das Modell
partitioniert werden und geeignete Elemente flur die zu erwar-
tenden Verformungszustande gefunden werden. Dies fihrte da-

zu, dass in den Ecken des Kreuzes Keilelemente (wedges C3D6)

zum Einsatz kamen, wahrend auBerhalb dieser Bereiche gewdhn-
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liche Hexaederelemente (hexahedrals C3D8R) eingesetzt werden
konnten.

Zur Darstellung des Quellverhaltens von PNiPAAmM wurde auf
das lineare Temperatur-Expansions-Modell (siehe Abschnitt 4.2.1)
zuruckgegriffen. In den jeweiligen Elementen wurde somit ge-
mal Anhang C.1.1 die thermische Expansion mit temperatur-
veranderlichem Expansionskoeffizienten implementiert.

Rand- und Anfangsbedingungen Im vorliegenden Fall wird
aufgrund des groRRen Unterschieds in der Gesamtsteifigkeit der
Porenstruktur und der umgebenden PET-Membran eine feste
Einspannung am Rand angenommen, siehe Abbildung 5.2.

Aufgrund der vorliegenden Symmetrien erwies sich die Simula-
tion mit einem Viertel-modell als zielfiUhrend. Die weitere dia-
gonale Symmetrieebene fuhrte zu einer weitaus komplexer zu
implementierenden Symmetriebedingung an dieser Diagonal-
flache.

Die Flachen der Kreuzflanken, die sich bei schlieBender Poren-
struktur (Abkuhlung) berthren, wurden mithilfe von Selbstkon-
takt des Bauteiles und Kontakt mit analytischen (Symmetrie-)
Ebenen realisiert.

Die Temperatur wurde im Ausgangszustand als Anfangsbedin-
gung bei 32°C festgelegt und in den weiteren Simulationsschrit-
ten auf 38°C erwarmt (Offnungsvorgang) und auf 23°C abge-
kUhlt (SchlieBvorgang). Die Einbringung der Temperatur wurde
in Abaqus mithilfe eines vorgegebenen Feldes realisiert (predefi-
ned field).
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Lésungsalgorithmus Zur Losung des sich ergebenden linea-
ren thermo-mechanischen Feldproblems wurde der Solver von
Abaqus/Standard verwendet. Dabei handelt es sich um einen
impliziten Lésungsalgorithmus auf Basis der NEwWTON-Iteration
bzw. der Riks-Methode (Bogenlangenverfahren). Bei schwach be-
setzten Matrizen kommt ein sparse solver zum Einsatz?. Zur Zei-
teinsparung wurde aulerdem eine Parallelisierung auf bis zu 10
Kernen durchgefuhrt.

Die zur Berechnung verwendete Simulationsinfrastruktur besteht simuiations-
aus einem Application Server mit 2 AMD Opteron 2.6 GHz Pro- """
zessoren (2 x 12 Kerne), 128 GB Hauptspeicher und dem Be-
triebssystem Debian Wheezy 64bit.

Ergebnisse der Simulationen fiir die Kreuzpore Das genutz-
te Modell kann die experimentell erhaltenen Porendéffnungen
fur die jeweilige Temperatur sehr gut wiedergeben. Dies l3asst
sich optisch durch Ubereinanderlegen der einfach gespiegelten
Simulationsergebnisse (sodass sich eine Halbpore ergibt) und
den Mikroskopiebildern veranschaulichen, siehe Abbildung 5.3.

Die Grol3en des Diagonal- und Normalabstandes innerhalb der
Kreuzpore, sind besonders relevant fur die Partikeldurchlassig-
keit der Pore. Im Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen
ergibt sich ein Unterschied im Verlauf, siehe Abbildung 5.4.

An dieser Stelle ist festzustellen, dass in der Anwendung des
Temperatur-Expansions-Modells der Parameter der PoIssoN-Zahl
v (siehe Abschnitt C.1.2) eine wichtige Rolle spielt: Eine Erho- rolie der quer-

kontraktionszahl

2Abaqus Analysis User’s Guide 6.13.
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(@)v =23°C (b) ¥ =32°C ()9 =38°C

Abbildung 5.3: Vergleich der Simulationen mit dem Tempe-
ratur-Expansions-Modell (jeweils linker Bildteil,
zur besseren Vergleichbarkeit in vertikaler Rich-
tung kopiert und gespiegelt zur Darstellung ei-
ner Halbpore) mit den Mikroskopiebildern der
schaltbaren Pore (jeweils rechter Bildteil) bei
verschiedenen Temperaturen im Schaltbereich
¥ = 23°C bis 38 °C. Eigene Abbildung aus [51].

hung der Querkontraktionszahl fihrt zu einer starkeren simu-
lierten Quellung und somit zu groBeren Abweichungen zu den
experimentellen Ergebnissen. Dies ist beim SchlieRen aufgrund
des Selbstkontakts zwischen Kreuzflanke und Kreuzende beson-
ders auffallig.

Die durchgefthrten Simulationen liefern einen Hinweis darauf,
dass im Temperatur-Expansions-Modell fir PNiPAAmM die gew6hn-
lich fur Polymere eingesetzte Querkontraktionszahl von v = 0,5
(Inkompressibilitat) aufgrund der hohen Abweichungen zu den
experimentellen Ergebnissen nicht genutzt werden kann. Die bei
v # 0,5 fur das Polymernetzwerk auftretende Kompressibilitat
[8sst sich derart interpretieren, dass Wasser aus dem homoge-
nisierten Material (Wasser und Polymer gemal3 den Volumenan-
teilen) herausgedruckt werden kann, wobei der dafir bendtigte
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Abbildung 5.4: Verlaufe des diagonalen und normalen Abstan-
des der Kreuzporenstruktur bei verschiedenen
Querkontraktionszahlen. Eigene Abbildung aus
[51].
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hydrostatische Druck dem osmotischen Druck entspricht. Das
Wasser selbst ist dabei fur die vorliegenden Driicke nach wie
vor inkompressibel.

Aus den Verlaufen in Abbildung 5.4 Iasst sich beobachten, dass
im gequollenen Zustand (¢ < 32°C) eine héhere Querkontrakti-
onszahl vorliegen musste. Dies ist in Hinweis darauf, dass in die-
sem Zustand aufgrund des hohen Wasservolumenanteils das
inkompressible Verhalten des Wassers dominierend ist. Im ent-
quollenen Zustand (¢ > 32°C) musste eine niedrigere Querkon-
traktionszahl angenommen werden, die Kompressibilitat des Po-
lymernetzwerks wirde in diesem Fall dominieren.

Eine quellungs- und lastabhangige Querkontraktionszahl kann
im vorliegenden Fall aus den Verlaufen invers errechnet wer-
den. An dieser Stelle werden jedoch gezielte Experimente be-
notigt, welche die aufgrund der komplexen Struktur vorliegen-
den Quereffekte eliminieren und sich speziell mit der Frage der
Kompressibilitat von Hydrogelen beschaftigen. Wie in Abschnitt
5.1.2 dargestellt, eignet sich dafiir auch die freie Quellung einer
allseitig eingespannten Kreisscheibe.

Gleichzeitig spielt gemal} den durchgefihrten Parameterstudi-
en der Elastizitatsmodul keine Rolle bei den Verschiebungser-
gebnissen, wohl aber bei den sich daraus ergebenden Spannun-
gen, siehe Anhang C.2. Dies ist darauf zurtickzufiihren, dass die
Steifigkeit nur in Interaktion mit nachgiebigen Materialien einen
Einfluss auf die Verschiebung hat (siehe Abbildung 1.19). Expe-
rimentelle Daten zur Bestimmung dieses Parameters werden
somit erst in Abschnitt 5.3 bei der Untersuchung des mecha-
nischen Verhaltens des Verbundsystems bendtigt.
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5.1.2 Vergleich mit anderen Porengeometrien

Neben der Kreuz-Geometrie kénnen auf einfache Art und Wei-
se (siehe Abschnitt 2.4) auch andere Porenstrukturen in die PET-
Membran eingebracht werden. Im Folgenden werden diese aus-
gehend von den Ergebnissen der Kreuzpore ndher untersucht.
Dabei ist das Ziel der Vergleich der Eignung verschiedener Po-
renformen fir die vorliegende schaltbare Filtrationsaufgabe [54].
Die untersuchten Porenformen sind in Abbildung 5.5 dargestellt.
Dabei ist darauf zu achten, dass aufgrund der fehlenden wei-
teren Symmetrieebene fur Fall IV (Dreieckspore) eine Halbpore
statt einer Viertelpore simuliert werden muss.

Fall I: Fall I1: Fall 1l Fall IV:
Kreispore Rechteckspore Kreuzpore Dreieckspore

PET Membran PNiPAAM Simulationsgebiet

Abbildung 5.5: Simulationsgebiete der verschiedenen Poren-
geometrien.

Aufgrund der guten Ubereinstimmungen mit den experimentel-
len Ergebnissen, die in Abschnitt 5.1.1 dargestellt sind, wurden
fur diese Versuche dieselben Modellierungsgrundsatze, Rand-
bedingungen, Symmetrien etc. verwendet. Als Querkontraktions-
zahl wurde konstant v = 0,2 genutzt, wobei auch v = 0,3 geeig-
net gewesen ware. In zuklnftigen Arbeiten muss an dieser Stelle
der gemessene Verlauf von v verwendet werden.
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Um die Vergleichbarkeit der Porengeometrien zu gewahrleisten,
wurde derselbe hydraulische Durchmesser d, = 4A/U =
85,8447 um fUr die verschiedenen Geometrien verwendet. Dieser
ist Uber die Querschnittsflache A und den benetzten Umfang
U definiert und charakterisiert die Durchstromung im Grund-
zustand. Die konkreten Abmessungen sind entsprechend der
experimentell realisierten Kreuzporenabmessungen (Abbildung
B.2) gewahlt.

Bei gleichem hydraulischem Durchmesser kénnen die Poren-
geometrien variiert werden, sodass sich zum Beispiel aus der
Rechtecksform ein Quadrat ergibt. Die Verhaltnisse der verschie-
denen Geometriebestandteile (Hohe, Breite) werden Uber den
Schlankheitsfaktor X reprasentiert. Die Diskussion zur Variation
des Schlankheitsfaktors ist in Anhang C.3 dargestellt.

Fall I: Kreispore Die Grundlage der Untersuchungen anderer
Porengeometrien bildet die Kreispore. Die L6sung des aus Sym-
metriegrinden eindimensionalen Scheibenproblems ist im An-
hang C.2 dargestellt. Der sich ergebende Passagedurchmesser
kann direkt aus der Lésung der Differentialgleichung (C.3) mit
entsprechenden Randbedingungen erhalten werden, siehe Ab-
bildung 5.6. An dieser Stelle ist auch der Einfluss der Querkon-
traktionszahl ersichtlich: GroRBere Kompressibilitat (kleineres v)
fUhrt zu geringerer Verschiebung des Innenrands der Pore. Fur
die Kreispore lasst sich feststellen, dass die Porenform beim Off-
nen und Schliel3en jederzeit beibehalten wird, sofern keine Ober-
flacheninstabilitaten (siehe Abschnitt 1.3.4) auftreten. Ist eine
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Kreispore blockiert, so ist kein Vorbeistromen von Partikeln oder
Fluid (Bypass) moglich.
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Abbildung 5.6: Analytisch berechnete Offnungsverlaufe der
Kreispore.

Fall ll: Rechteckspore Zur Bestimmung des Passagedurchmes-
sers dpassage der Rechteckspore wurden die Simulationsergeb-
nisse aus Abaqus exportiert und ein Algorithmus zur Bestim-
mung des groliten dpassage eNtwickelt. Dies fuhrt zu der Beob-
achtung, dass bei sich schlieBenden Rechtecksporen der maxi-
mal zur Verfugung stehende Platz - und damit auch der Pas-
sagedurchmesser - nicht mehr in der Mitte, sondern am Rand
liegt, siehe Abbildung 5.7a. Es bilden sich somit fur eine derar-
tige Pore zwei Gebiete mit berechenbarem Passagedurchmes-
ser, was in Abschnitt 5.2.1 bei der Simulation der Durchstro-
mung und Blockade relevant ist. Bei Offnung der Pore (Abbil-
dung 5.7a) bildet sich eine Form ahnlich der Kreispore. Bei der
Rechteckspore wurden zwei Varianten naher untersucht. Dies
ist zum einen die quadratische Pore und zum anderen die Recht-
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Abbildung 5.7: Bestimmung der GroRRe des blockierenden Parti-
kels fir verschiedene Porengeometrien. Als Off-
nungszustande sind neben dem Grundzustand
(Mitte) jeweils der geschlossene (links) und der
geodffnete Zustand (rechts) dargestellt.
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eckspore mit doppelter Breite wie Hohe. Es lasst sich beobach-

ten, dass mit héherer Schlankheit der Unterschied im Blocka-

dedurchmesser zwischen offenem und geschlossenem Zustand

groller wird. Dies lasst sich durch die groRere Materialmenge

in Richtung Einspannung erklaren, die bei gleicher thermischer

(Quell-)Dehnung zu groBeren Randverschiebungen fuhrt. Mit gro-
Rerem Schlankheitsfaktor sinkt jedoch gleichzeitig der Passage-

durchmesser im Referenzzustand. Bypass von Partikeln und Fluid
ist moglich; beim Schliel3vorgang bilden sich zwei Zonen, in de-

nen der maximale Passagedurchmesser vorliegt. Uberall sonst

- also in den freien Zonen - kann Bypass stattfinden. Beim Off-

nungsvorgang geht die rechteckige Porengeometrie verloren: Sie
nahert sich der duBeren Kreisstruktur an.

Fall Ill: Kreuzpore Die Kreuzgeometrie besteht aus zwei Uber-
lagerten Rechtecken und weist damit ahnliche Eigenschaften auf.
Beim SchlieBvorgang ergibt sich ein maximaler Passagedurch-
messer aul3erhalb der Mitte, siehe Abbildung 5.7d. Dabei wird
die kritische Temperatur, bei der dies geschieht, genau dann er-
reicht, wenn der diagonale Abstand zwischen den Kreuzflanken
dem maximalen Durchmesser in den Kreuzarmen entspricht.
Die Kreuzpore erméglicht den groRten Unterschied zwischen Off-
nungs- und SchlieB-Passagedurchmesser. Wasser und Partikel
kdnnen auch bei gedffneter Pore passieren, sofern die Kreuze-
cken (Abbildung B.2) die Partikel zurtickhalten kénnen. Mit schlan-
kerem Aufbau Agreuz | (vgl. (C.12)) lasst sich hdherer Bypass er-
zielen mit dem Nachteil, dass der Passagedurchmesser entspre-
chend reduziert ist.
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Fall IV: Dreieckspore In den vorliegenden Simulationen wur-
de ein gleichseitiges Dreieck betrachtet, siehe Abbildung 5.7h.
Dabei musste aufgrund der fehlenden Mehrfachsymmetrie im
Gegensatz zu den anderen Fallen ein Halbmodell simuliert wer-
den. Die gleichseitige Dreieckspore ermaéglicht im Vergleich zu
den anderen Geometrien durchschnittliche Differenzen des Pas-
sagedurchmessers zwischen offenem und geschlossenem Zu-
stand. Gleichzeitig kdnnen weniger Wasser und Partikel vorbei-
stromen. Bei Poren6ffnung ergibt sich eine zunehmend kreisfor-
mige Kontur. Beim Schlievorgang bleibt die Dreiecksform er-
halten, dies fuhrt jedoch auch dazu, dass die Ecken sich schlie-
Ren und den Bypass weiter reduzieren, siehe Abbildung 5.7g.
Bei Blockade entstehen drei Bypass-Gebiete, welche selbst an-
nahernd dreieckig sind. Der Bypassdurchmesser ist fraktal ver-
teilt mit der Eigenschaft d3ales, /dpiie e’ ~ 3.03, was interessan-
te Eigenschaften in Kombination mit fraktal verteilten Partikel-
grollen erwarten Iasst, siehe Abbildung 5.8.

3. Stufe
2. Stufe

1. Stufe

Abbildung 5.8: Fraktale Verteilung der Bypass-Partikel in einer
Dreieckspore .
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Vergleich der Porengeometrien Die oben dargestellten Geo-
metrien mit jeweils gleichem hydraulischem Durchmesser wur-
den mithilfe des Temperatur-Expansions-Modells simuliert und
die Verlaufe des Passagedurchmessers in Abbildung 5.9 gegen-
Ubergestellt.

200 T T
—o— Kreis
Rechteck A =1
Rechteck A = 2
——Kreuz
—— Gleichseitiges Dreieck

—_

ot

o
T

=
=
(=]

Passagedurchmesser dpassage/1tm
b

|
24 26 28 30 32 34 36 38
Temperatur 9/°C

Abbildung 5.9: Vergleich der Porent6ffnungen Uber die Tempe-
ratur bei allen untersuchten Porengeometrien.

In Tabelle 5.2 sind die Bewertungsparameter flr die verschiede-
nen Formen gegenUbergestellt. Diese sind an die Membranper-
formance-Parameter aus Abschnitt 2.3 angelehnt. Der Passage-
durchmesser und der Schlielmultiplikator (Verhaltnis zwischen
maximalem und minimalen Passagedurchmesser dpi,.. /diblcqe)
sind Kennwerte, die eine Aussage Uber die Schaltbarkeit der je-
weiligen Porengeometrie zulassen. Der Durchfluss ist relevant
far die moglichen Prozessgeschwindigkeiten im Vergleich mit den
anderen Geometrien. Bypassfluss und -durchmesser geben ei-
ne Aussage Uber das Vorbeistromen, welches zum Beispiel fur
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den mehrstufigen Membranprozess (Abschnitt 3.6.2) notwendig
ist.

Kreis | Quadrat | Rechteck | Kreuz | Dreieck

- 00 @00
00 @00
OO0 O 00

Passagedurchmesser dpassage o ++ +++ ++
SchlieBmultiplikator 2,3 3,0 7,9 10,8 45
Durchfluss V o + ++ + +

Bypassfluss Veypass | - - o + ++ +
Bypassdurchmesser dgypass -- o + ++ +

Tabelle 5.2: Einschatzung der Membranperformance im oben
genannten Sinne.

Aus den Untersuchungen und Simulationen lasst sich schlie3en,
dass die Form der aulleren Einspannung, die hier immer als
kreisférmig angenommen wurde, eine wichtige Rolle im Offnungs-
verhalten spielt. Daher war in allen untersuchten Fallen das Schliel3-
verhalten von grolRerem Interesse, da die Form besser gewahrt
bleibt. In zuklnftigen Arbeiten sollte deshalb angestrebt wer-
den, auch die Form der duBeren Berandung zielgerichtet einzu-
stellen, siehe Kapitel 6. Im Folgenden wird die Durchstrémung
und der Bypass der unterschiedlichen Porenformen naher be-
trachtet, um Gesetzmaligkeiten im Druckunterschied im Fall ei-
ner Blockade abzuleiten.
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5.2 Simulationen mit dem
Porendurchstromungsmodell

Nachdem im vorangehenden Abschnitt das Offnen und Schlie-
Ben der Hydrogel-Porenstrukturen mithilfe des Temperatur-Ex-
pansions-Modells untersucht wurde, soll im vorliegenden Kapi-
tel das Gebiet des Poreninneren und dessen Durchstrémung be-
trachtet werden. Daflr ergeben sich im Gegensatz zu oben (Ab-
bildung 5.5) andere Simulationsgebiete gemal3 Abbildung 5.10.

Fall I: Fall I1: Fall 1l Fall IV:
Kreispore Rechteckspore Kreuzpore Dreieckspore

SRR

PET Membran PNiPAAM Simulationsgebiet

Abbildung 5.10: Simulationsgebiete fur die verschiedenen Po-
renformen. Eigene Abbildung aus [52].

Die Simulationen wurden auf Basis des mikrofluidischen Mo-
dells fur die Porendurchstrémung durchgefuhrt, welches in Ab-
schnitt 4.2.2 behandelt wurde. Daraus ergaben sich lokale (orts-
aufgeldste) Feldlosungen, die in Abschnitt 5.2.1 dargestellt wer-
den. Die daraus abgeleiteten globalen (integralen) Schlussfolge-
rungen flr eine Pore - die dann im nachsten Schritt durch Ab-
straktion in einem Ersatzschaltkreismodell verwendet werden -
sind in Abschnitt 5.2.2 dargestellt. Alle Ergebnisse, die an dieser
Stelle vorliegen, wurden in einer eigenen Publikation [52] verof-
fentlicht.
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Die physikalischen Vorgaben fir das System wurden fur einen
typischen mikrofluidischen Aufbau gewahlt. Der Vorgabedruck
(Druckdifferenz) ist in diesem Fall Ap = 12Pa, als Tragerfluid
kommt Wasser mit der dynamischen Viskositat n = 1-1073Pas
zum Einsatz.

5.2.1 Lokale Ergebnisse der Durchstromungssimulation

Die im vorangehenden Kapitel dargestellten Viertel- beziehungs-
weise Halbgeometrien der eingespannten Poren wurden als Aus-
gangspunkt genommen, um Uber den hydraulischen Durchmes-
ser hinaus die zu erwartenden raumlich aufgeldsten Stromungs-
profile zu berechnen. Dabei wurde der kontinuierliche Offnungs-
/Schlielvorgang und der diskrete Blockade-Zustand (frei, blo-
ckiert) gemald Abbildung 4.5 beriicksichtigt. Die Temperatur- und
Blockadezustande wurden fir ¢ € [23;32]°C in 0,01 K-Schritten
im freien und blockierten Zustand definiert.

Die Randbedingungen wurden sowohl an den duf3eren Randern
des Durchstrémungsgebiets I'"and als auch fiir die duBeren Be-
randungen der blockierenden Partikel T2tkel als no-slip-Rand-
bedingungen (DIRICHLET-RB mit v, (I'Wand A pPartikel) — () festge-
legt. An Symmetrielinien T'SYmmetrie ywyrden NEUMANN-Randbe-
dingungen v’ (I'>ymmetrie) — ( yorgegeben.

Fur jeden dieser Zustande wurde die PoIssON-Gleichung der Pol-
SEUILLE-Stromung (4.34) mithilfe des in Matlab integrierten Lo6-
sers fur partielle Differentialgleichungen zur Simulation genutzt.
Die Konvergenz der Lésungen wurde mit Netzverfeinerung tber-
pruft.
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Fur die verschiedenen Testfalle ergaben sich die in Abbildung

5.11 und 5.12 dargestellten Stromungsgeschwindigkeitsprofile. Lssungsdarsteltung
Dabei ist darauf zu achten, dass die Falschfarbenplots (Farbko-

dierung fur v = wv.(x,y)) mit teils sehr unterschiedlichen Ska-

len versehen sind, da eine einheitliche Darstellung aufgrund der

groBen Geschwindigkeitsunterschiede in den Extremfallen (of-

fen/frei und geschlossen/blockiert) zu nicht unterscheidbaren

Profilen geflhrt hatte.

In den Darstellungen der Stromungsprofile lassen sich folgende
Beobachtungen tatigen:

e Wenn die Pore durch ein Partikel blockiert ist, kann eine
Bypass-Stromung auftreten (untere Bilder). Diese ist bei
Offnung und damit bei sukzessiver Annaherung an ein run-
des Profil geringer.

e Beim SchlieBvorgang, also fur ¢ < 32°C, ist es mdglich,
dass mehr als ein Blocker vorliegt.

e Zwischen gedtffnetem und geschlossenem Zustand erge-
ben sich Unterschiede der maximalen Strémungsgeschwin-
digkeit von zwei GréRenordnungen.

Die Profile der Stromungsgeschwindigkeit kdnnen als Ausgang
far die Ableitung globaler Ergebnisse verwendet werden. Die
gewahlte Darstellung ist nur gtiltig, sofern Tiefenfiltration vor- arenzen der
herrscht, siehe Abschnitt 3.3.1: Wird die Stromungsgeschwindig- pescrebune
keit zu hoch, so kénnen Partikel nicht schnell genug durch die
Poren abtransportiert werden; es bildet sich ein Filterkuchen.
Der dannvorherrschende Prozess der Oberflachenfiltration kann
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Abbildung 5.11: Durchstromung der Quadrat- und Recht-

eckspore bei verschiedenen Temperaturen
und korrespondierenden Offnungsgraden un-
ter vorgegebener konstanter Druckdifferenz.
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spondierenden Offnungsgraden unter vorge-
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mit dem vorliegenden Modell nicht dargestellt werden, da die
zugrundeliegende Porenform keinen Einfluss mehr auf das Durch-
stromungsverhalten hat. Auch andern sich die grundlegenden
Voraussetzungen sobald weiche Partikel betrachtet werden, wel-
che bei Blockade ihre runde Form nicht beibehalten.

5.2.2 Globale Ergebnisse der Durchstromungssimulation

Zur Realisierung des ZellgroBensequenzierungsaufbaus, wie er
in Kapitel 1 beschrieben wurde, kann die Druckdifferenz zwi-
schen freiem und blockiertem Zustand als Messparameter in
verschiedenen Filtrationsprozessen verwendet werden, siehe Ab-
schnitt 3.6. Diese Druckdifferenz kann fur jede Porenform aus
den Geschwindigkeitsprofilen als globales (integrales) Ergebnis
bestimmt werden.

Fur die jeweilige Porenform ist in Abbildung 5.13a der integrale
Fluss Ve durch die freie Pore, welcher gemald Gleichung (4.35)
aus dem Geschwindigkeitsprofil berechnet werden kann, tber
der Temperatur dargestellt. Im Fall der Blockade durch ein Par-
tikel ergeben sich Verlaufe gemal? Abbildung 5.13b.

Dabei wird davon ausgegangen, dass die maximale Anzahl an
blockierenden Partikeln vorliegt. Ist dies nicht der Fall, Iasst sich
der Fluss-Anteil aus der Anzahl der vorliegenden Partikel im Ver-
gleich zur maximalen Blockerzahl, ableiten

NBIocker NBIocker, max — NBIocker

Vieilblockiert = VBypass + Virei-

NBIocker, max NBIocker, max

(5.1
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(b) Temperaturabhangiger Volumenfluss im blockierten Zustand.

Abbildung 5.13: Darstellung der temperaturabhangigen Volu-
menflisse im freien und blockierten Zustand
fur die verschiedenen Porenformen.

Diese Annahme ist gerechtfertigt, da die einzelnen Gebiete der
Blockade ausreichend weit voneinander entfernt sind, sodass

die Stromungsgeschwindigkeit unabhangig ist. Dies lasst sich nach-
vollziehen, indem die Einflusslange der Geschwindigkeitsande-

rung durch Blockade eines Partikels bestimmt wird. Diese Be-
trachtungen erfolgen analog zu den Betrachtungen der Abklinglan-

ge des Spannungsunterschieds, welcher in Abschnitt 5.3.1 geta-  askinginge
tigt wird (Prinzip von DE SAINT VENANT).
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(b) Verlauf des Bypass-Flusses im blockierten Zustand.

Abbildung 5.14: Vergleich der Flisse Uber den Partikeldurch-
messer.

Unter Nutzung des Zusammenhangs zwischen Temperatur und
Passagedurchmesser (siehe Abbildung 5.9) lasst sich der Volu-
menfluss Uber dem Passagedurchmesser gemald Abbildung 5.14a
und 5.14b auftragen. Diese Art der Auftragung ermdglicht es,
einfach festzustellen, wie hoch bei passend eingestellter Pore

(dpassage = dpartikel) der Fluss-Unterschied zwischen freiem und
blockiertem Zustand ist.
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Mit der normierten Darstellung des Fluss-Abfalles

Normierter Differenzfluss = M (5.2)
Vfrei

bei einer Blockade gemal Abbildung 5.15 lasst sich bestimmen,

dass die Kreuzpore das grof3te Potential zur Nutzung im schalt-

baren Membransystem hat: Ein gréRerer Differenzfluss ermdog-

licht eine bessere Messbarkeit, ob eine Pore blockiert ist.

1 - -
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Abbildung 5.15: Normierter Differenzfluss zwischen freiem und
blockiertem Zustand bei entsprechend einge-
stellter Partikelgrol3e.

Diese Untersuchung setzt jedoch voraus, dass immer Tiefenfil-
tration vorherrscht. Dadurch wird die Durchstrémungsgeschwin-
digkeit bei einer festen Porenanzahl limitiert, sodass jederzeit
genau so viele Partikel ab- wie antransportiert werden. Da die
Anzahl der Poren die Membranstruktur schwacht, soll im Fol-
genden dieser Einfluss naher betrachtet werden.
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5.3 Einfluss der Membranmechanik

In diesem Abschnitt soll dargestellt werden, wie mithilfe eines
einfachen Laminatmodells auf Basis des Temperatur-Expansions-
Modells (Abschnitt 4.2.1) sowie mithife von komplexeren mecha-
nischen Untersuchungen mit der Finite-Elemente-Methode das
Verhalten von schaltbaren Membranen besser verstanden wer-
den kann. Dabei wird davon ausgegangen, dass eine konstante
- gemald Abschnitt 5.2.2 bestimmte - Druckdifferenz Ap Gber
der Membran angelegt wird. Die zu erwartenden Verformungen
und der Aufbau sind in Abbildung 5.16 dargestellt.

Stréomungsrichtung
Partikel @ ®
Passive PET Schicht
DruckdifferenzAp

lllll lli&

Aktive Hydrogelschicht

Porenstruktur Neutrale Faser

Kanalwand Biegelinie

Abbildung 5.16: Darstellung des Membranverbundsystems in-
nerhalb des mikrofluidischen Aufbaus. Die
Stromungsrichtung verlauft von oben nach un-
ten.

Zunachst soll in Abschnitt 5.3.1 darauf eingegangen werden, in
welchem Abstand die Poren auf der Membran voneinander ent-
fernt sein kénnen. Dann soll ndher auf die Anordnung der Po-
renim Sinne einer Mesostruktur eingegangen werden, siehe Ab-
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schnitt 5.3.2. Das durch Homogenisierung daraus abgeleitete
Gesamtverhalten wird in Abschnitt 5.3.3 dargestellt.

5.3.1 Bestimmung des minimalen Porenabstandes
(Abklinglange)

Da eine moglichst hohe Zahl an schaltbaren Poren, charakteri-
siert Uber die Porenintegrationsdichte (PID) Poren-

integrationsdichte

Porenflache  Apore

PID = Gesamtfliche = Ages

(5.3)

einen schnelleren Filtrationsvorgang ermdglicht, ist diese Zahl

fUr ein optimiertes Design zu maximieren. Dabei ist jedoch dar-

auf zu achten, dass die bereits betrachteten Offnungs- und SchlieR-
eigenschaften erhalten bleiben. Jede Pore soll dabei unabhan-

gig vom mechanischen Zustand der Nachbarporen gemal3 Ab-

schnitt 5.1 aktuiert werden. Zur Bestimmung des minimalen Ab-

standes d;"irﬁﬁga, zwischen zwei Poren (siehe Abbildung 5.17a) wird

das Abklingen der Spannungsdifferenzen hin zum ungestoérten
Zustand betrachtet. Die Einflussbereiche in Form des Einflussra-

dius rEnfluss der Poren kénnen sich berthren. Fur einen gréRe-

ren Abstand dforen > 2 pEinfluss st yon einer wechselwirkungs-

freien Porenverteilung in der Membran auszugehen.

Das diesen Untersuchungen zugrunde liegende SAINT-VENANTSche
Prinzip besagt, dass in einem bestimmten Abstand zu einer Std-  sunrvenanr-
rungsstelle der ungestérte Grundspannungszustand erreicht wird:"
Da die vorliegende Verbundstruktur (siehe Abbildung 2.6a) kom-
plexist, sind dafir numerische Untersuchungen nétig. Die kreis-

formige Pore bildet auch hierbei aufgrund der Rotationssymme-
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Einflussgebiet ;poren

Simulationsgebiet

(a) Beeinflussungsregionen von (b) Aufbau des Simulationsge-

Poren. biet unter Nutzung von Sym-
metrien.
Abbildung 5.17: Um den (a) minimalen Abstand dfn‘};?gal ZWi-

schen zwei Poren zu bestimmen, mussen (b)
Simulationen des Viertelaufbaus durchgefuhrt
werden, um das Abklingen der Spannungen
beim Abstand r = rEnfluss zy bestimmen. Der
Abstand zur dul3eren Lagerung ist ausreichend
gewahlt, damit der Einfluss bis zum Beginn der
Pore abgeklungen ist, siehe Abbildung 5.18

trie und der daraus folgenden eindimensionalen Betrachtungs-
moglichkeit eine geeignete Voruntersuchung, siehe Anhang C.4.
Das betrachtete Simulationsgebiet ist in Abbildung 5.17b dar-
gestellt. Die Koordinate r zur eindimensionalen Auftragung der
Spannungsunterschiede wurde diagonal gewahlt, da in dieser
Richtung (im Gegensatz zum Beispiel zur horizontalen Auftra-
gung) das meiste aktive Material im Vergleich zum Porendurch-
messer vorliegt und an dieser Stelle auch der grof3te Einflussra-
dius gefunden werden kann.

FUr den ungestdrten Aufbau kann die Klassische Laminattheo-
rie (Abschnitt A.5) verwendet werden. Flr die PET-Schicht ergibt
sich aufgrund der aufReren allseitigen Einspannung ein span-
nungsfreier Zustand. In der oberen und unteren Hydrogelschicht
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PNiPAAmM-Beschichtung — 4004m

\

PET-Membran

10pm

Z" :y
x

Abbildung 5.18: Aufbau und Abmessungen des Simulationsge-
biets zur Bestimmung der Abklinglange. Ver-
netzung und Randbedingungen sind analog zu
Abbildung 5.2.

hingegen findet Quellung statt. Da die Quelldehnungen durch
die feste Anbindung (Oberflachenpolymerisation) in z- und y-
Richtung behindert werden, treten stattdessen Quellspannun-
gen auf. Es ergibt sich eine vON-Mises-Vergleichsspannung im
Grundzustand von g¢rundzustand — 273 pa an der Oberflache. Finite-
Elemente Simulationen einer unperforierten Verbundmembran
ergaben denselben Spannungswert, siehe Anhang C.6.

FUr den Porenaufbau ergibt sich unter Nutzung von Symme- rorenaubau
trien ein dhnliches Simulationsmodell wie fir den Grundspan-
nungszustand, siehe Abbildung 5.18. Das Modell wurde als drei-
dimensionales Modell mit einer weiteren Symmetrieebene in z-
Richtung realisiert; die Randbedingungen sind analog zu Abbil-
dung 5.2. Der Ubergang zwischen PET und PNiPAAm ist an die-
ser Stelle starr implementiert. Es wird somit keine Bildung einer
Ubergangsschicht mit gednderten Eigenschaften angenommen,
wie dies zum Beispiel von SoBCzYk [143,144] durchgefuhrt wird.
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Zur Simulation des Quellverhaltens des Hydrogels wurde das

verew  Nichtlinear erweiterte Temperatur-Expansions-Modell (NETEM,
Abschnitt 4.2.1) verwendet. AuRerdem wurde ein mit der Tem-
peratur veranderlicher Elastizitdtsmodul gemaR SEuss et al. [135]
implementiert, siehe Anhang C.5.

smuaions: N den Simulationsergebnissen lasst sich erkennen, dass die Kreuz-

"™ flanke eine durch Querkontraktion hervorgerufene, merkliche
Ausdehnung in z-Richtung vollzieht. In diesem Bereich ist ein be-
sonders hoher Unterschied zum Grundzustand zu erwarten, da
wegen der frei moglichen Ausdehnung geringere Spannungen
auftreten, siehe Abbildung 5.19a.

quanifizienng - Di€ Quantifizierung der Abklinglange fur Spannungen bedarf der
dersHinginee Festlegung auf ein geeignetes MaR flr diese Spannung. In Abbil-
dung 5.19b sind die Uber die Diagonale von der Porenmitte r = 0
(Definition von r siehe Abbildung 5.17b) aufgetragenen Span-
nungen dargestellt. Darin lasst sich erkennen, dass die Normal-
spannungen der Membranebene (o,, und o,,) ebenso wie die
Schubspannung ., fur die Festlegung der Abklinglange infrage
kommen. Die aus allen Spannungskomponenten berechenba-
re VON Mises-Vergleichsspannung weist wegen des anfanglichen
Einflusses der Schubspannungen ein wiederabnehmendes Ver-
halten auf. Da sie zuletzt ihren stationaren Wert erreicht, wird oy
im Folgenden verwendet, um die Abklinglange zu quantifizieren.

Nach der Festlegung auf oy als geeignetes Mal3 fur das Abklin-
wan fur das abkingen - g€N des Porenstruktureinflusses kann die Abklinglange fur ver-
schiedene Temperaturen aufgetragen werden, siehe Abbildung
5.20. Dabei ist erkennbar, dass die ortlichen Spannungen beim
Quellen fur ¥ < 30,5 °C wieder abnehmen. Dies ist damit zu be-

178



Kapitel 5: Simulation

S, Mises

{Avg: 75%)
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(a) Simulationsergebnis des Porenzustands.
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Abbildung 5.19: Simulationsergebnisse fur den Porenzustand
bei FSIMUlus — (.8125 bzw. ¥ = 26 °C.
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grunden, dass nach Erreichen der maximalen Quelldehnung der
Elastizitatsmodul gemal der implementierten Temperaturkurve
(Abbildung C.11) weiterhin abnimmt.

1074
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S Clov=273Pa ¢ %, 498859 TV
S ——— TR, S0, o ap R RERT TR RRRERRER | 9 =32°C
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> By g I
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Abstandskoordiante zum Porenmittelpunkt r/um

Abbildung 5.20: Auftragung der voN Mises-Vergleichsspannung
Uber der Abstandskoordinate zur Bestimmung
der Beeinflussungsregionen von Poren. Fur
9 = 26 °C ist exemplarisch die aus dem Grund-
zustand berechnete Vergleichsspannung ein-
getragen.

Far die vorliegende Porengeometrie ergibt sich eine in gerin-
gem Malle vom Quellzustand abhangige Abklinglange, welche
zum Beispiel fur ¢ = 26°C mit dem 95 %-Kriterium bei 172 um
liegt. Als sichere Abklinglange und damit als Einflussbereich wird
pEINfUss — 200 um = 4/3rAPeTWUr festgelegt, wobei nun rAPETr —
150 um die Grol3e der Apertur in der PET-Membran darstellt (ver-
einfachtes System). Die Sicherheit wurde aufgrund der mogli-
chen Exzentrizitat der Porengeometrie innerhalb der Apertur

sichere Abklinglange
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gewahlt. Daraus ergibt sich flir das vorliegende System ein mi-
nimaler Abstand der Porenmittelpunkte von

minimal —

dPoren _ grApertur = 400 . (5.4)

Werden die schaltbaren Poren auf der Membran in mindestens
diesem Abstand voneinander angeordnet, kann gemal3 der Be-
trachtungen davon ausgegangen werden, dass diese unabhan-
gig voneinander aktuiert werden. Die in Abschnitt 5.2 bestimmte
Abklinglange des Einflusses auf die Stromungsgeschwindigkeit
v, bei der Blockade durch ein Partikel ist sehr viel kleiner. Da-
mit kann auch davon ausgegangen werden, dass sich die Stro-
mungszustande zwischen zwei Poren bei Blockade durch ein Par-
tikel in dieser Anordnung ebenfalls nicht beeinflussen. Damit
sind die gezogenen Schlussfolgerungen fur das Schaltbarkeits-
verhalten und das Blockadeverhalten zuldssig und kénnen in
der Synthese der Simulationsergebnisse (Abschnitt 5.4) einge-
setzt werden, um im mechanischen und fluidischen Sinne von-
einander unabhangige Poren in Parallelschaltung zu simulieren.

5.3.2 Poren-Mesostruktur

Nachdem im vorangehenden Abschnitt 5.3.1 der minimale Ab-
stand zwischen den Poren bestimmt wurde, kann nun die An-
ordnung der Poren auf der Membran naher betrachtet werden.
Dabei sind grundsatzlich verschiedene Formen der Packung von
Kreisen - das zweidimensionale Problem der dichtesten Kugel-
packung - moglich. Steht nur eine begrenzte Flache zur Verfu-
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gung, fuhrt dies auf das Behalterproblem zuriick, welches ein
Optimierungsproblem darstellt, bei dem in einer begrenzten Fla-
che die maximale Anzahl an Kreisen untergebracht werden muss
[66,70]. Die sich ergebenden Anordnungen sind im Allgemeinen
nicht regelmaRig, da der Einfluss des Randes eine wesentliche
Rolle spielt.

Im vorliegenden Fall ist die Zahl der gepackten Kreise - die Po-
ren mit ihrem Einflussradius 7Enfluss — sehr groR, der Einfluss
des Randes auf die Packung ist damit gering. Zur Optimierung
der Membranstruktur kdnnen somit regelmaRige Gitteranord-
nungen verwendet werden, welche am Rand auslaufen. Grund-
satzlich sind funf verschiedene regelmalige Gitteranordnungen
im zweidimensionalen EUKLIDischen Raum aus der Kristallogra-
phie (BRAVAIS-Gitter) bekannt. Die hexagonale Anordnung ge-
mal Abbildung 5.21e bietet dabei die dichteste Packung.

(a) rechte- (b) quadra-  (c) rhom- (d) schief- (e) hexago-
ckig tisch bisch winklig nal

Abbildung 5.21: Verschiedene regelmalige Gittertypen
(BRAVAIS-Gitter), in denen die Poren ange-
ordnet sein konnen.

Das an dieser Stelle verwendete Hydrogelmaterial stellt bereits
selbst eine homogenisierte Mikrostruktur aus vernetzten Poly-
merketten und Wasser dar, siehe Abschnitt 4.2.1. Die Anord-
nung der Poren auf der Membran kann damit als Mesostruktur
bezeichnet werden. Als Makrostruktur lasst sich dann der Auf-
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bau der Membran innerhalb des mikrofluidischen Systems und
die daraus folgenden Randbedingungen fur die sich durchbie-
gende Membranstruktur bezeichnen, siehe Abbildung 1.6.

Aus dem minimalen Porenabstand lasst sich flr die hexagona-
le Anordnung die maximale Porenintegrationsdichte (Gleichung
(5.3)) bestimmen. Diese betragt gemall des THUEschen Theo-
rems [22,28] Gber hexagonale Anordnungen

) . , )
Poreneinflussflaiche = (rE'nf'USS)

Gesamtflache A (5.5)

WTB ~ 0,90690 ~ 91 %.

PIDhexagonaI _

Innerhalb einer schaltbaren Membran, wie sie hier beschrieben
wurde, ist es aufgrund der Fertigungsmechanismen moglich, ge-
maR eines beliebigen Musters Poren in die Membran einzubrin-
gen, siehe Abschnitt 2.4. Dies ermdglicht auch, innerhalb der
Membran an unterschiedlichen Stellen verschiedene Porengeo-

THUEsches Theorem

metrien zu verwenden. Zum Beispiel kdnnen bei belasteten Mem- rorenform-

branen (vgl. Abbildung 5.16) weiter aul3en - im Gebiet der gro-
Beren vorherrschenden Biege- und Schubeinflisse - Porengeo-
metrien mit weniger schwachendem Einfluss (vgl. Tabelle 5.2)
eingesetzt werden.

Neben einer derartigen Porenformverteilung ist mit der Ferti-
gungsmethode auch eine PorengréRenverteilung moglich, um
zum Beispiel die aufgrund des Stromungsprofils im Kanal weiter
aufRen befindlichen groRen Partikel (vgl. Feldflussfraktionierung)
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zu gesonderten Poren zu bringen. Da unterschiedliche Poren je-
doch entsprechend unterschiedliche Leistung in Filtrationsgro-
Ren wie Blockade, Bypass und Schaltbarkeit liefern, ist eine sol-
che Unterteilung der Membran im vorliegenden Fall nicht sinn-
voll3.

Rechnerisch 13sst sich der Einfluss einer derartigen nicht-regel-

quantifizienng - MARigen Mesostruktur quantifizieren, indem entsprechende un-
terschiedliche Steifigkeiten punktuell in der Gesamtmembran vor-
gegeben und dann im Sinne der Homogenisierung auf die Ma-
kroskala Ubertragen werden. Dies fuhrt zu Gradienten in der
Steifigkeit. Regelmalige Mesostrukturen aus unterschiedlichen
Porenformen und -gréBen kénnen untersucht werden, indem
Erkenntnisse zur Homogenisierung von Gittern mit eingelager-
ten Fremd-atomen [22] Ubertragen werden.

5.3.3 Homogenisierung

Die Homogenisierung ist eine Methode des SkalenUberganges,
siehe Abschnitt 1.1.5. Der Ubergang der mechanischen Struk-
tur erfolgt hierbei von der Mesoskala, wie sie im vorangehen-
den Kapitel beschrieben wurde, zur Makroskala der belasteten
Membran im mikrofluidischen Aufbau gemaf3 Abbildung 5.16.
Entsprechend des hexagonalen Gitters zum Erhalt der dichtes-
ten Packung kdnnen reprasentative Volumenelemente (RVE) ab-
geleitet werden, siehe Abbildung 5.22.

Aus der Beaufschlagung dieser RVEs mit zweidimensionalen Span-
spannungszustande - NUNESZUStanden 1asst sich mithilfe der Spannungs-Dehnungskurve

3Sie kann fir ein rdumliches Trennsystem (kleine Teilchen weiter oben, groRe
weiter unten) verwendet werden.
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2

(a) Parallelogramm RVE (b) Finite-Elemente-Modell

Abbildung 5.22: Reprasentatives Volumenelement fur die hexa-
gonale Anordnung bei dichtester Packung un-
ter Berucksichtigung des Einflussbereichs je-
der Pore.

die jeweilige Steifigkeit in einer Richtung bestimmen. Aus der
Arbeitsaquivalenz (Gleichung (1.4)) ergibt sich der Ersatzelasti-
zitdtsmodul. Da die betrachtete schaltbare Membranstruktur im
mechanischen Sinne membranartig (vernachlassigbare Biegestei-
figkeit) und zweidimensional approximierbar ist, muss dabei nur
der Scheibenzustand (keine Komponenten in z-Richtung) betrach-
tet werden. Durch Uberlagerte Zug- und Schubspannungen in
der z-y-Ebene lassen sich die zugehdrigen Steifigkeiten in belie-
biger Richtung bestimmen. Es ergibt sich ein Polardiagramm der
Verbundstruktur, wie es aus dem Leichtbau bekannt ist.

Entsprechende Untersuchungen kénnen durch die Aufbringung
periodischer Randbedingungen realisiert werden. Daflr eignet
sich im vorliegenden Fall der hexagonalen Struktur das Paral-
lelogramm (Abbildung 5.22a), da nur zwei parallele Flachen be-
schrieben werden mussen, in deren Normalenrichtung die Struk-
tur fortsetzbar ist.

Vorarbeiten mit dem NETEM und entsprechend aufgebrachten
periodischen Randbedingungen in Abaqus ergaben, dass das
mechanische Verhalten beim vorliegenden Membransystem auf-
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grund des grof3en Unterschieds im Elastizitatsmodul Eper > Fyg
im Wesentlichen von der gelochten PET-Membran bestimmt wird
(vgl. Abbildung 1.19).

Dies ist der Fall, obwohl die Porenintegrationsdichte bereits ma-
ximiert wurde und damit die maximale Schwachung der Stutz-
struktur eintritt. Dies bedeutet einerseits, dass die Dicke der Stiitz-
membran im Sinne der Trennung zwischen mechanischer Funk-
tion und Porendffnungs-Funktion ausreichend ausgelegt wurde.
Andererseits ergibt sich jedoch noch Potential flr eine Optimie-
rung der Stutzstruktur in Form einer Verringerung der Dicke.

5.4 Synthese der Simulationsergebnisse

Die in diesem Kapitel bisher dargestellten Simulationsergebnis-
se zeigen verschiedene Aspekte des Poren- und Durchstrémungs-
verhaltens fur das schaltbare Membransystem auf, siehe Abbil-
dung 5.23. Dabei sind sie jedoch einzeln zu betrachten, da sie
auf verschiedenen Modellierungsebenen angesiedelt sind. Die
daraus einzeln gewonnenen Erkenntnisse kdnnen nun im Rah-
men eines Ersatzschaltkreismodells (Abschnitt 5.4.1) soweit ab-
strahiert werden, dass die Durchstromung einer Membran mit
vielen Poren in einem Membranprozess simuliert werden kann.
Gleichzeitig kénnen die Erkenntnisse aus den Simulationen des
mechanischen Verhaltens des Systems genutzt werden, um die
Durchbiegung des Membransystems unter der vorliegenden
Druckbelastung zu bestimmen, siehe Abschnitt 5.4.2. In zukinf-
tigen Arbeiten kénnen dann die Ergebnisse aus diesen Simu-
lationen mit entsprechenden Experimenten verglichen und in
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einem Kontinuumsmodell zusammengefthrt werden, welches
einen Einblick in die sich raumlich entwickelnden Felder gewahrt,
siehe Abbildung 5.23.

Porenéffnung Durchstréomung Abklinglangen Mesostruktur
Abschnitt 5.1 Abschnitt 5.2 Abschnitt 5.3.1 Abschnitt 5.3.2
Prozessmodell Durchbiegung

Abschnitt 5.4.1 Abschnitt 5.4.2

- .-
Kontinuumsmodell
(zukiinftige Arbeiten)

Abbildung 5.23: Darstellung zur Synthese der in Kapitel 5 dar-
gestellten Simulationsergebnisse.

In den vorherigen Abschnitten wurden einzelne Poren und der
Ubergang zu einer allgemeinen Anordnung der Poren in einer
Membran betrachtet. Das betrachtete System ist im dargestell- vorgavesystem
ten Aufbau (Abbildung 1.1a) mit einer Breite von byempran = 2,5 mm

und der Lange Iyembran = 5 mm realisiert, siehe Abbildung 5.24a.

Die sich ergebende Membranflache betragt Amembran =

1,25 - 10~°>m?. Bei Anordnung der Poren mit Einflussgebiet ge-

maR Gleichung (5.4) Aporeneinfluss = 7 (200 um)? = 1,2566 - 10" m?

und mit einer Porenintegrationsdichte in hexagonaler Anord-

nung PID"®@°" (Gleichung (5.5)) ergeben sich

hexagonal
PID & AMembran

Porenanzahl =
APoreneinﬂuss (5 6)

_ m —90,21.

APoreneinﬂuss
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Aufgrund des Randbereichs, in dem keine Poren eingebracht
werden kdénnen, ergibt sich eine Porenanzahl von Npgren = 72
gemald Abbildung 5.24.

Inlet und Outlet

lMembran = 5000 pm

Position der Membran bmembran = 2500 um
(a) AuRerer Aufbau (b) Porenanzahl
Abbildung 5.24: Aufbau des mikrofluidischen Systems, wie es
am Institut fur Halbleiter- und Mikrosystem-

technik realisiert wurde und fur welches die
Modellierung durchgefthrt wird.

5.4.1 Netzwerkmodell zur Prozessoptimierung

Zum besseren Verstandnis des Filtrationsprozesses wurde in Ab-
schnitt 4.2.3 ein Ersatzschaltkreismodell fur viele Poren entwi-
ckelt. Dafur werden folgende EingangsgrofRen bendtigt: Aus den
integralen Durchstrémungsergebnissen (Abschnitt 5.2.2) 1&sst sich
gemal Gleichung (4.39) der temperaturabhangige fluidische Wi-
derstand im freien und blockiertem Zustand bestimmen, siehe
Abbildung 5.25. Zusétzlich wird der temperaturabhangige Off-
nungsgrad gemaf Abbildung 5.4 zur Bestimmung des Blockade-
Parameters bendtigt, welcher im fluidischen Modell eine Aussa-
ge Uber den Blockadezustand zulasst.
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Bei Verwendung der Kreuzpore muss darauf geachtet werden,
dass der Blockadedurchmesser bei SchlieRen nicht langer in der
Mitte sondern im Bypass-Gebiet liegt, siehe Abbildung 5.12. Au-
Rerdem tritt bei Anwesenheit eines Partikels nur eine Teilblocka-
de auf, der fluidische Widerstand im Blockadefall muss daher
gemal Gleichung (5.1) kleiner werden.

-10*2 -10'2
1.2 T T T 2.5 T T
o + —— Kreuz frei o ¢ —+— Kreuz blockiert
E l° —— Rechteck frei || E —+— Rechteck blockiert
1% . %] = . H
© Quadrat frei o 2 Quadrat blockiert
3 08l —=— Dreieck frei 3 —=— Dreieck blockiert
c i i i c
g —o— Kreis frei 8151, -
2 4 -
g 0.6 4 f ] °
= i z g .
v
T 04| Go, . 5 %05,
S Oy 40 S v %a
0 0 4
T o02f AO% 1 5 05 et )
=] AAAAA?KO 6000, 5
[ Bk 0 [
0 I | % e Ponennpaneanes 0 I
25 30 35 25

Temperatur/°C Temperatur/°C

(a) Fluidische Widerstande (frei). (b) Fluidische Widerstande (blo-

ckiert).

Abbildung 5.25: Aus den Simulationen in Abschnitt 5.2 berech-
nete fluidische Widerstandskurven im freien
und blockierten Zustand flur verschiedene Po-
rengeometrien.

In der vorliegenden Arbeit werden Ergebnisse zum einfachen Fil-
trationsprozess gemald Abschnitt 3.6.1 dargestellt. Dabei wird
unter konstanter angelegter Druckdruckdifferenz Apyessung =

12 Pa die vollstandig blockierte Membran der Lange lpore = 100 zm

schrittweise gedffnet und der resultierende Fluss gemessen.
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B Partikelanzahl
— Verteilungskurve

Partikelanzahl

060 70 80 90 100 110 120 130 140
Partikeldurchmesser dpaytikel/ppm

Abbildung 5.26: Vorgegebenes GroRenprofil fur den Testfall
des einfachen Filtrationsprozesses. Die Sum-
me der diskreten Partikelzahl fir die jeweilige
GroRe in 2 um-Abstanden ist Npyytikel = 71.

Unter Vorgabe eines PartikelgroBenprofils kann in diesem Mo-
dell der zugehdrige Membranprozess mit Druckschritten nach-
vollzogen werden. Das vorgegebene PartikelgroRenprofil ist in
Abbildung 5.26 dargestellt. Da das vorliegende Membransystem
noch nicht ausreichend miniaturisiert ist, um eine PRICE-JONES-
Kurve im Durchmesserbereich von 7.5+3um zu erzeugen, wurde
stattdessen ein Partikelprofil im Offnungsbereich des Membran-
systems d5"82"8 ¢ [60 um; 140 um] gewahlt. Die Verteilung wurde
als glatte GAuss-Kurve vorgegeben und gerundet, da nur ganze
Partikel vorhanden sein kénnen. Im realen Messprozess ware
dies das vorliegende ZellgréRBenprofil, welches unbekannt und
durch das System messbar ist. Da die Anzahl der Poren im vor-
liegenden System wie oben beschrieben Npgren = 72 betragt,
kénnen auch nur maximal so viele Partikel als Eingangspartikel
vorgegeben werden.

Uber die Genauigkeit der Temperaturschritte lasst sich eine Ein-
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teilung in Partikelklassen gemal3 Abschnitt 3.1.4 festlegen. Im
vorliegenden Fall handelt es sich um 10 Temperaturschritte
%1 ...010 mit den zugehdrigen Partikelklassen (PK), welche ge-
mal der Porendffnungsergebnisse in Abbildung 5.4 bestimmt
werden konnen. Fir jede GroRenklasse wird ein Partikelnetz-
werk gemal3 Abbildung 4.7a aufgestellt und unabhangig gelost.

Der Gesamtfluss ergibt sich aus Gleichung (4.39), wobei nur eine
Porenart mit ihrem entsprechenden Widerstand vorhanden ist:

_ Ap
(5.7)

Gesamtnetzwerk
J; ges = Nrei

Ap
= N, .
Ri( fp, 21970) + Nplockiert

Dabei findet bei jedem diskreten Pseudo-Zeitschritt ¢;_,5 ein Zu-
standswechsel statt: Die Temperatur wird von ¥, zu ¥, erhéht;
aufgrund der Entquellung 6ffnet sich die Pore und der Fluss
nimmt zu. Wird beim Ubergang zum niachsten Zustand der Po-
rendurchmesser soweit erhéht, dass Partikel permeieren kon-
nen, so sinkt die Zahl an blockierten Poren npjockiert- Da €s sich
um einen quasistatischen Prozess handelt, muss sichergestellt
werden, dass sich innerhalb des Messzeitraumes vor dem Wech-
sel des Zustandes ein neues Quellungsgleichgewicht einstellt.
Simulationen mit dem Netzwerkmodell ergeben eine Zunahme
des Flusses Uber die Pseudozeit gemal Abbildung 5.27.

Gleichung (5.7) ist fur den vorliegenden Prozess eindeutig um-
kehrbar, d. h. aus dem vorherrschenden Fluss kann bei bekann-
tem Druckunterschied und Porendurchmesser die Anzahl an blo-
ckierenden Partikeln bestimmt werden. Die Genauigkeit der Par-
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Abbildung 5.27: Simulationsergebnisse des messbaren Volu-
menflusses bei 10 Partikelklassen (-). Die obe-
re Einhlllende (- -) beschreibt den Fluss, wenn
keine Pore blockiert ist, die untere (- -) den
Fluss im vollstandig blockierten Zustand (nur
Bypass-Stromung).

tikelzahlung ergibt sich aus der Messgenauigkeit des Flusses.
Das aus Abbildung 5.27 extrahierbare PartikelgréRBenprofil ist in
Abbildung 5.28 dargestellt.

Die dargestellten Simulationen mit diesem Modell stellen vor-

laufige Studien zum Ablauf des einfachen Membranprozesses

dar. In zukUnftigen Arbeiten kann es ebenfalls dazu eingesetzt

weiere  Werden, den mehrstufigen Prozess (Abschnitt 3.6.2) und die zeit-
HemerEnererese - abhangige Filtration (Abschnitt 3.6.3) zu simulieren. Bei einer Mi-
niaturisierung des Membransystems muss der konkrete Aufbau
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Abbildung 5.28: Aus Abbildung 5.27 abgeleitetes GroéRenpro-
fil in den Partikelklassen PK mit Anfangs- und
Endwert (in um) der Klasse sowie Anzahl N.

mit geanderten Widerstands- und Porendffnungswerten neu si-
muliert werden.

5.4.2 Durchbiegungsberechnung

Mit den in Abschnitt 5.3.3 bestimmten homogenisierten Steifig-
keitsparametern lasst sich das Biegeverhalten einer einfachen,
allseitig eingespannten Membran unter Druckbelastung bestim-
men. Die Annahme der gleichmaRigen Druckbelastung lasst sich
mithilfe der BERNOULLI-Gleichung (1.10) rechtfertigen: Der lokal
auf die Membran wirkende Druck bestimmt sich aus dem dyna-
mischen und dem statischen Druckanteil. Der Anteil des Umge-
bungsdrucks wirkt allseitig auf die Membran und 16st damit kei-
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ne Verformung aus. Hohe Drilcke aufgrund des instationaren
Schliel3problems treten im vorliegenden Fall nicht auf, da die
Schliel3zeiten der Hydrogelporen sehr langsam in Bezug auf die
daraus folgenden Druckbeitrage in kriechenden Stromungen sind.

Membranartige Strukturen werden oft mit Vorspannung verwen-
det, um die bereits bei geringen Driicken auftretenden Auslen-
kungen der Membran gering zu halten [71]. Die Durchbiegung
[8sst sich fur solche Falle Uber eine PoissoN-Gleichung bestim-
men, welche jedoch nur fir kleine Durchbiegungen definiert ist
und im vorliegenden Fall hohe Vorspannungen in der GroRen-
ordnung der Quellspannung notwendig machen wiirde.

Im vorliegenden Fall wurden die Ergebnisse der Abklinglangen
des Poreneinflusses aus Abschnitt 5.3.1 verwendet, um zusam-
men mit den Mesostrukturuntersuchungen aus Abschnitt 5.3.2
die Membran auszulegen. Die vorlaufigen Studien zur Durch-
biegung des Viertelaufbaus von Abbildung 5.24 wurden mittels
Abaqus durchgefuhrt. Dabei ergaben die Mesostrukturuntersu-
chungen aus Abschnitt 5.3.2, dass die Hydrogelbeschichtung im
vorliegenden Aufbau keinen signifikaten Anteil im Widerstand
der Membran gegen Durchbiegung leistet. Die Porenmembran
kann damit als einfache Lochmembran betrachtet und simuliert
werden, siehe Abbildung 5.29. Das Simulationsmodell nutzt die
Symmetrien in z- und y-Richtung.

Unter gleichmaliiger Druckbelastung ergibt sich eine Durchbie-
gung der Membran gemal3 Abbildung 5.30. Dabei muss die Ver-
formung der Membran stark Uberhoht dargestellt werden, da
die maximale Verschiebung u, max = —0,97 um betragt und da-
mit nicht sichtbar ware.
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gelenkige Lagerung Zhy

Symmetrieebenen

Abbildung 5.29: Simulationsmodell der Viertelmembran unter
gleichmaRiger Druckbelastung von oben. Die
gelenkige Lagerung wurde auf der Membran-
unterseite auf den Linien entlang der hinteren
Seiten eingebracht.

Anhand der durchgefuhrten vorlaufigen Simulationen lasst sich
erkennen, dass die mikrofluidische Druckbeaufschlagung zu sehr
geringen Verzerrungen fuhrt. Damit ist auch die GroRenande-
rung der Porenstruktur vernachlassigbar und die oben durch-
geflihrten Betrachtungen zum Offnungs- und SchlieRBverhalten
sind zulassig.

Miniaturisierung des Zellseparationssystems Mit dem ak-
tuell untersuchten System lasst sich mit der entsprechenden
Porenintegrationsdichte (PID, Gleichung (5.5)) die benétigte Mem-
branflache Apempran fUr eine Filtrationsaufgabe gemal Gleichung
5.6 abschatzen:

Porenanzahl Aporeneinfluss
hexagonal :
PID"®*%8

AMembran = (5-8)
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z
S, Mises Yy
{Avg: 75%)
+2.410e-01

T

+2.210e-01
+2.009e-01
+1.808e-01
+1.607e-01
+1.407e-01
+1.206e-01
+1.005e-01
+8.041e-02
+6.033e-02
+4.025e-02
+2.017e-02
+9.404e-05

Abbildung 5.30: Durchbiegung der Lochmembran mit 200fa-
cher Uberhéhung.

Um die in Abschnitt 3.1.3 beschriebene Erythrozytenzahl mit der
Konzentration von ¢Evthrozyten — 5 3. 103 5=1 yon einem Nano-
liter Blut untersuchen zu koénnen, ist im einfachen Filtrations-
prozess eine ausreichend hohe Porenanzahl notwendig. Fur das
aktuelle System ergibt sich eine benétigte Membranflache von

aktuell _ 2
AMembran =734 mm=,

Dabei ist jedoch zu bedenken, dass mit dem derzeitigen Auf-
bau noch keine Erythrozyten separiert werden kénnen, da im
skalierten System fur diese ein Poren-Passagedurchmesser von
dPassage skaliert o 7\, m benétigt wird. Wenn annahernd davon aus-
gegangen wird, dass der Einflussbereich entsprechend Gleichung
(5.4) skaliert werden kann, ergibt sich der minimale Abstand von
droren skaliert 40 um. Daraus folgt, dass fur die hexagonale An-

ordnung eine Membranflache von Ajkaliert — 7,34 mm? benotigt
wird, was sich innerhalb eines mikrofluidischen Systems - zum

Beispiel mit einer aufgerollten Membran - realisieren lasst.
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Fazit des Simulationskapitels Die in Kapitel 5 aufgezeigten

Ergebnisse der Simulation auf Basis der entwickelten Modelle

erlauben Schlussfolgerungen zum Einsatz des schaltbaren Mem-
bransystems. Dabei wurde aufbauend auf dem Offnungsverhal-

ten einer Einzelpore die Durchstrémung und das mechanische

Verhalten des schaltbaren Membransystems dargestellt. Mit der

Synthese der Ergebnisse in Form eines Ersatzschaltkreismodells

konnte gezeigt werden, wie Messungen mit diesem System zum

Erhalt eines ZellgroRenprofils ausgewertet werden kénnen. Die

Gesamtbetrachtung des mechanischen Verhaltens ergab, dass

die Durchbiegung und die daraus folgenden Verzerrungen auf-

grund des geringen angelegten Drucks fur das betrachtete Mess-
system keine Rolle spielen. Zuletzt wurde gezeigt, dass das Sys-

tem in skalierter Form zur Erflllung der gestellten ingenieurs-

technischen Aufgabe - der Separation von Zellen zur Erstellung

eines GroRenprofils - im mikrofluidischen Aufbau eingesetzt wer-
den kann.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde ein System zur schaltbaren Fil-
tration von Partikeln mit Methoden der Kontinuumstheorie un-
tersucht und optimiert, siehe Abbildung 6.1. Der Ausgangspunkt
ist dabei das aktive Verhalten von Hydrogelen, die den aktiven
Teil im schaltbaren Porensystem bilden. Die passive PET-Schicht
Ubernimmt die stitzende mechanische Funktion, die den Ein-
bau des Systems in ein mikrofluidisches System ermaoglicht. Mit-
hilfe von Modellierungs- und Simulationsmethoden wurde die
Schaltbarkeit in diesem System untersucht, wobei auch die Po-
renform analysiert wurde.

Von der schaltbaren Porenéffnung abgeleitet wurde die Blocka-
de durch Partikel und das Stromungsverhalten des Fluids naher
untersucht. Dies fihrte zur Schlussfolgerung, dass der Druckab-
fall bei Blockade der Pore durch ein Partikel geeigneter GroéRRe
charakteristisch und damit vorhersagbar ist. Um diesen Effekt
jedoch nutzen zu kdnnen, muss eine ausreichende Porenzahl in
der Membran vorhanden sein, sodass jede Pore nur von einem
Partikel blockiert wird.

Die Untersuchung des mechanischen Verhaltens der Verformung
bei Maximierung der Porenintegrationsdichte mit ungestorter
hexagonaler Porenanordnung ergab ein charakteristisches Ver-
haltnis zwischen Poreneinflussflache und Membrangesamtfla-
che von 91%. Die dabei eintretende mechanische Schwachung
des Membransystems wurde gemall den durchgefthrten Ho-
mogenisierungsuntersuchungen und daraus abgeleiteten Durch-
biegungssimulationen als vernachlassigbar identifiziert.
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Abbildung 6.1: Zusammenfassung und Ausblick bezltglich des
Membransystems als Weiterentwicklung der in
Abbildung 5.1 vorgestellten Simulationsuber-
sicht.
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Weiterentwicklung des Membransystems In zukinftigen Ar-
beiten kann mit den beschriebenen Methoden die Schaltbarkeit
der Pore genauer untersucht werden. Aus der Untersuchung
der Porenformen ergab sich eine bessere Wirkung der Kreuzpo-
re im Vergleich zur Kreis-, Dreiecks- und Rechteckpore, da durch
die Kreuzflanken ein besseres Schalt- und Bypassverhalten er-
zielt werden konnte. In folgenden Arbeiten sollte entsprechend
untersucht werden, ob eine weitere VergroRerung des Bypass-
Gebietes beim Ubergang zur Sternform im Filtrationssinne zu
einer Verbesserung des Verhaltens fihrt. AuBerdem wurde aus
den Simulationen gefolgert, dass sich bei Offnung der Poren
(Entquellen des Hydrogels) die Porengeometrie an die Geome-
trie der aulReren Berandung (Kreisform) anpasst. Durch gezielte
Fertigung dieser Aperturform in der PET-Membran kénnte der
nutzbare Quellbereich auch in Richtung des Offnens der Poren
vergroBert werden. FUr diese Untersuchungen eignet sich das
Temperatur-Expansions-Modell.

Das in der vorliegenden Arbeit untersuchte Blockadeverhalten
gilt fur starre Partikel in Interaktion mit starren Membranporen.
Fur die zukunftige Entwicklung eines Systems zur Separation na-
tiver biologischer Zellen im Blut muss das Interaktionsverhal-
ten zwischen diesen verformbaren Partikeln und den Membran-
poren naher untersucht werden [9, 87]. Dabei ist insbesondere
das Kriechverhalten von Zellen, welches aus der Dialyse bekannt
ist [46], naher zu betrachten. Fur diese Untersuchungen eignen
sich Mikrofluidikmodelle mit expliziter Darstellung der (defor-
mierbaren) Zell-Phasengrenze.

Die in der vorliegenden Arbeit betrachtete Durchstromung und
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der sich daraus ergebende Druckverlust wurden fur den stati-
schen Fall ausgefuhrt. Zur Anwendung des Analyseansatzes muss

anayseprozess  daraus ein reproduzierbarer Analyseprozess entwickelt werden.
Flr die Auslegung dieses Prozesses (Dricke, Strémungen) kann
das entwickelte Ersatzschaltkreismodell verwendet werden. Auch
die Beschreibung der mehrstufigen Nutzung von Filtrationsmem-
branen im Sinne von Vorfiltrationsmembran und darauf folgen-
der Messmembran ist mit diesem Modell méglich.

Ob der hohen Beladung an zu detektierenden Partikeln in na-
tiven biologischen FlUssigkeiten wie Blut, ist eine hohe Poren-
zahl in der Membran notwendig. Im (i) statischen Falle wird da-
bei eine Porenzahl bendtigt, die grol3er ist als die Zellenzahl,
beim (ii) zeitabhangigen Filtrationsfall kann mit einer groReren
Porenzahl der Prozess beschleunigt werden. Da die Poreninte-
grationsdichte bereits maximiert wurde, sind nur durch Erho-
hung der Membranflache zusatzliche Gewinne zu erzielen. Das
in der vorliegenden Arbeit skizzierte Kontinuumsmodell kann
genutzt werden, um zum Beispiel spiralférmige (spiral-wound)
voduaubas  Oder mehrblattrige (multileaf) Membranmodule im mechanischen
und fluidischen Sinne auszulegen [12,172]. Am Ende dieser Be-
kommerzieles system  trachtungen steht ein kommerziell einsetzbares System, das die
einfache und unabhangig von biotechnologischen Laboratorien
durchfihrbare Messung von ZellgroRenprofilen im Blut ermdg-
licht. Ein solches System kdnnte in Landern ohne die nétige In-
frastruktur eingesetzt werden, um schnell und einfach Blutpro-
ben auf anormale Zellen zu untersuchen. Damit lieBen sich bei-
spielsweise zirkulierende Tumorzellen frihzeitig erkennen, was
zu friheren und damit erfolgversprechenden Behandlungen fuhrt.
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Kapitel 6: Zusammenfassung und Ausblick

Weiterentwicklung der Methodik Die Untersuchungen, die
im Rahmen der Behandlung des Membransystems durchgefihrt
wurden, fihrten auch zu einer intensiveren Auseinandersetzung
mit den verwendeten Materialien und Methoden.

Hydrogele als intelligente Materialien ermdglichen im vorliegen-
den System die Schaltbarkeit der Permeabilitat. Es scheintin der
Natur intelligenter Materialien zu liegen, Kopplungen zwischen
nichtmechanischen Feldern wie Temperatur oder Konzentrati-
on und dem mechanischen Feld herzustellen. Aktive Polymere
erscheinen dabei als geeignete Kandidaten, um ein allgemei-
nes Konzept der Kopplung in das mechanische Feld herzustel-
len. Aufgrund ihrer (monosensitiven) Aktivitat, kdnnen Hydroge-
le damit auch genutzt werden, um raumliche Verteilungen von
Temperaturen, Konzentrationen oder anderen Stimuli zu visua-
lisieren. Dies ist zum Beispiel im Kontext von biologischen Zell-
Umgebungen von Interesse, in denen Effekte wie Quorum Sen-
sing [108] und interzelluldre Kommunikation eine Rolle spielen.

Aus der Betrachtung der Multisensitivitdt in Hydrogelen lasst
sich auBerdem der Begriff der Intelligenz von Materialien schar-
fer definieren: Materialien kbnnen immer dann als intelligent be-
zeichnet werden, wenn sie auf eine Kombination von dul3eren
Stimuli mit einem intrinsisch logischen Ausgabesignal reagieren,
siehe Abbildung 6.2.

Im ingenieurtechnischen Einsatz zeigt das in der vorliegenden
Arbeit behandelte System die Starken von Hydrogelen auf, so-
fern diese in Form von Verbundwerkstoffen eingesetzt werden.
Die alleinige Nutzung von Hydrogelen ist aufgrund ihrer mecha-
nischen Limitationen nicht zielfihrend. Weitere Arbeiten tber
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Temperaturfeld Hydrogel Konjunktion

(b) Intrinsisch  logisches UND-
(a) Feldvisualisierung Element

Abbildung 6.2: Hydrogele konnten zukinftig (a) zur Feldvi-
sualisierung durch lokales Quellen oder Opa-
zitatsanderungen und (b) als intrinsisch logi-
sche Kombinationssensor-Elemente mit gleich-
zeitiger Aktorfunktion eingesetzt werden.

Hydrogele sollten auch die Einkapselung der FlUssigkeit behan-
deln, damit Hydrogel-Verbunde zukunftig aulRerhalb des wassri-
gen Milieus eingesetzt werden kdnnen.

Fur die Ableitung von Modellen fur aktive Materialien ergeben
sich spannende Konsequenzen: Der Unterschied zwischen den
auf Basis der Modellannahmen korrekten Simulationen und den
experimentellen Messergebnissen sind Effekte, die im Modell
noch nicht berdcksichtigt wurden. Auf diese Weise kénnen 3D-
Effekte in verschiedenen Feldern entdeckt werden. Schlussend-
lich kdnnen aus den durch Simulationen erhaltenen Erkenntnis-
sen Aufbauten konzipiert werden, die speziell auf die Nutzung
dieser Nebeneffekte ausgelegt sind und damit eine Vielzahl neu-
er Moglichkeiten eréffnen.
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A Modellierungshintergrund

Im vorliegenden Anhang wird zunachst auf die Kinematik (A.1),
die Bilanzen (A.2) und das Materialverhalten (A.3) eingegangen.
Darauf folgend wird auf die Herleitung der NAVIER-STOKES-Glei-
chungen dargestellt (A.4). Zuletzt werden die Gleichungssatze
der klassischen Laminattheorie (A.5) aufgezeigt. Darauf folgenin
Anhang B experimentelle Hintergriinde zum untersuchten Mem-
bransystem und in Anhang C Hintergrinde zu den durchgefuhr-
ten Simulationen.

Anmerkungen zur Notation In der vorliegenden Arbeit wird
in grolRen Teilen die Indexnotation verwendet [156]. Dabei be-
zeichnet x; = 1, 10, 3 fUri = 1,2,3 bzw. x; = z,y, 2. Ableitungen
nach der Koordinate z;, werden als (-) , dargestellt. Sofern nicht
explizit anderweitig aufgefihrt, gilt die EINSTEINSChe Summen-
konvention, d. h. Uber in einem Produkt doppelt auftretende
Indices wird summiert. Dies entfallt bei eingeklammerten Indi-
ces, zum Beispiel (-)(®). Es wird vereinbart, dass die Koordinaten
eines Tensors kurz als Tensor bezeichnet werden, also zum Bei-
spiel die Koordinate der Geschwindigkeit v; als Geschwindigkeit.

A.1 Kinematik finiter Deformationen fur
Hydrogele

Im vorliegenden Abschnitt soll die Bewegungs- und Deforma-
tionsbeschreibung dargestellt und fur die Herleitung der Feld-
gleichungen des Hydrogels - zusammen mit den entsprechen-
den Gleichgewichtsbilanzen und Materialbeschreibung - refe-
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renzierbar gemacht werden. Die grundlegenden Erklarungen sind
in Abschnitt 1.1.1 dargestellt.

Die Menge der materiellen Punkte wird im R? abgebildet und
mithilfe eines Koordinatensystems - in diesem Fall kartesisch
mit der Basis {z} und den zugehdrigen Einheitsvektoren ¢, fur
k = z,y,z - messbar gemacht. Damit ist die Lage eines mate-
riellen Punktes zum Zeitpunkt ¢ beschreibbar durch den Vektor

z(t).

Je nach Definition des Koordinatensystems im Bezug auf den (i)
bewegten Korper oder auf den (ii) dulBeren - vom betrachteten
Kérper unabhangigen - Raum unterscheidet man verschiedene
Beschreibungen, siehe Abbildung A.1.

Referenzzustand
t=toy

Momentanzustand
t> 1o

Verschiebu”g e

€k (i) LAGRANGESches Koordinatensystem €k (i) EULERsches Koordinatensystem

Abbildung A.1: Verschiebungsbeschreibung mit den Koordina-
tensystemen beider Betrachtungsweisen.

uennaesche  Bei der (i) LAGRANGEschen Betrachtungsweise, die besonders im
PANIE Bereich der Festkdrpermechanik verwendet wird, ist die Verschie-
bung einzelner Punkte ausschlaggebend [6]. Sie wird auch als

materielle oder referenzbezogene Betrachtungsweise bezeich-

net, da die einem materiellen Punkt X, zugeordneten Eigen-
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schaften dem Teilchen folgen. Das LAGRANGEsche Koordinaten-
system ist somit im Referenzzustand definiert und bewegt sich
mit diesen Teilchen.

Die (ii) EULERsche Betrachtungsweise wird insbesondere in der euiersche
Fluidmechanik praferiert, da die Herkunft der Fluidteilchen (und peahungaueize
damit die Verschiebung derselbigen) nicht relevant ist [147]. Die
Eigenschaften werden in diesem Fall einem Ort z;, zugeordnet.

Die EUuLERsche Betrachtungsweise wird daher auch als raumli-

che oder lokale Betrachtungsweise bezeichnet.

Andert ein materieller Punkt - zum Beispiel aufgrund der Ak-

tuation des aktiven Materials - seine Lage, kann dies in der Zu-
standsformulierung mithilfe des (materiellen) Deformationsgrad-

ienten Deformationsgradient

d:Ck (X]u,t)

dXx (A1)

Fyx =
dargestellt werden. Er beschreibt die Transformationen von
Linien-, Flachen und Volumenelementen vom Referenzzustand
in den Momentanzustand. Unterscheiden sich zwei Deforma-
tionen ausschlieBlich durch eine Translation, so ist Fyx gleich.
Wenn keine Verzerrungen auftreten ergibt sich Fyx = dxx. Da
dieser entstehende Wert nicht besonders anschaulich ist, wur-
den Verzerrungsmalle entwickelt, die im verformungsfreien Zu-
stand Null ergeben [6]. Mit dem rechten CAUCHY-GREEN Defor-
mationstensor Cx; = FyxFyr ergibt sich beispielsweise das
LAGRANGE-GREENSche Verzerrungsmal3

1 1
Exr = 3 (Ckxr —9dkL) = i(uK,L +urp g +upm rumrn) (A2)
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Technische Dehnung
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Andere Verzerrungsmale sind zum Beispiel die logarithmische
HeNcKy-Dehnung

1
e = 5 In(Ckr), (A.3)

welche auch mit dem linken CAUCHY-GREEN Deformationstensor
By = Fri Fii als raumliche HENCKY-Dehnung in EULERscher Be-
trachtungsweise definiert werden kann und in der Entwicklung
des erweiterten Temperatur-Expansions-Modells (Abschnitt 4.2.1)
verwendet wird.

1 1
E,:‘l = §ID(B;€[) = § ln (FkK FlK) . (A4)

Fur kleine Deformationsgradienten entfallt der quadratische Term
in Gleichung (A.2) und es entsteht die technische Dehnung

1
Epl = 5(%,1 + up k). (A.5)

Materielle Zeitableitung und REyNOLDS Transportheorem Die
materielle Zeitableitung D/Dt bzw. (-) beschreibt die zeitliche
Anderung einer physikalischen GréRe fiir den Fall, dass sich das
zugehorige materielle Teilchen nicht andert. Die Definition der
materiellen Zeitableitung ist Teil der Kinematik, da sie die Wir-
kung der Zeitabhangigkeit von Koordinatensystemen aus den
Gegebenheiten der Geometrie darstellt. Dies ist nurin EULERscher
Betrachtungsweise der Fall. Bei der Bildung der Ableitung einer

GroRBe f muss neben der Zeitabhangigkeit auch die Abhangig-
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keit der Koordinate = im totalen Differential berlcksichtigt wer-
den

df_afd +%{dt (A.6)
daf af dv  of

dt ~ Ox dt o (A7)

=v

Neben der lokalen Zeitableitung 0f/0t entsteht ein konvektiver
Term, welcher die Geschwindigkeit v und den 6rtlichen Gradien-
ten 9f/0x enthalt.

Dies lasst sich auch Uber das REyNOLDs-Transporttheorem (RTT)
beschreiben: Bei der Zeitableitung einer tensorwertigen Grol3e,
welche durch die Dichte ¥ Uber einem (mdoglicherweise zeitver-
anderlichen) Volumen dV zusammengesetzt ist, muss dieses Vo-
lumen ebenfalls zeitlich abgeleitet werden:

D 0]
- \I/((L'k,t)dV: f\:[/(x]ﬁt) dV + Nk [\I/(xht)vk(xk,t)] dA.
D

(A.8)

Wird das RTT auf die Massebilanz (Abschnitt 1.1.2) angewendet,
ergibt sich die Kontinuitatsgleichung fur ein stromendes Fluid

L. D 9 _ rrT O
D = gy (pdv) = 5. (podV) =0 — 5P T (Por) k=0
(A.9)

Sie wird in der Fluidmechanik (Abschnitt 1.2) als Teil der NAVIER-
STOKES-Gleichungen verwendet.
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A.2 Bilanzen der Festkdorpermechanik

Die Grundlagen der Bilanzierung sind in Abschnitt 1.1.2 darge-
stellt. An dieser Stelle wird ein kurzer Uberblick Gber die fiir die
vorliegende Arbeit wichtigen Bilanzen gegeben [6]. Dabei wer-
den zum Ubergang zwischen den Darstellungen (EULERsche und
LAGRANGEsche Betrachtungsweise, vgl. Abbildung A.1) die Shif-
ter 0xr = ey - e, eingefuhrt.

Massebilanz Die Massebilanz ist aus der Erhaltungsgleichung
der Baryonenzahl abgeleitet und besagt, dass in einem Volu-
menelement die Masse konstant istm = [ dm = konstant. Nutzt
man daflr die allgemeine Form der Bilanzgleichung (1.2), so er-
gibt sich unter Wegfall der rechten Seite und unter Nutzung des
ReyNOLDs-Transporttheorems (siehe Anhang A.1, Gleichung (A.8))

. D <Euter _Lacrance—s D / _
m= Dt/pdv = Di podV =0 (A.10)

v 14

9
/(P +puy) dv +EULER __LAGRANGE—> %dv —0. (A11)
e v
In EuLerscher Darstellung ergibt sich in lokaler Form die in der
Fluidmechanik zentrale Kontinuitatsgleichung, in LAGRANGESscher

Darstellung die triviale Aussage pp = 0.

Impulsbilanz Der Impulsvektor p, eines Kdrpers ergibt sich
aus der zugehorigen Massendichte, welche die Geschwindigkeit
darstellt
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D = /Uk dm, — /vkpdv <+EULER __LAGRANGE— /UK podV Sk,

m v

(A.12)

und verbindet damit die Geschwindigkeits- und Masseverteilung
[6]. Anderungen des Impulses entstehen durch Volumen- und
Oberflachenkrafte mit ihren zugehdrigen Dichten f; und oy,

]jk:/o'klnlda“r/pfkdv

a v

(A.13)

<EULER __LAGRANGE— /TKLNL dA—i—/podeV Sk
A |4

Nach Umformung mithilfe von Integralsatzen ergibt sich in loka-
ler Betrachtung

o+ fr =0. (A.14)

Drehimpulsbilanz Fur den Gesamtdrehimpulsvektor Dy, o der
Rotation eines Kdrpers um den Punkt O ergibt sich analog zu
den Betrachtungen der Impulsbilanz mit dem Permutationsten-
SOI €kim

Dy0= /pé‘kzmxk vy dv

v

(A.15)

<—EULER LAGRANGE—
= /PEKLM XrgvrdV | Spm.
\'s
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Anderungen des Drehimpulses entstehen aus Kraftwirkungen
der Dichten, die auch fir den linearen Impuls verantwortlich
sind sowie in speziellen Fallen aus Momentendichten.

Do = /PEklmxkvl dv = /P€kzm$k o N da+/l)€kzm$kfl dv

v a v

< EULER __LAGRANGE—

//Jo exim Xk Ty NydA+ /,00 exemXi frdV | Onm.
A v
(A.16)

Ohne vorhandene Momentendichten ergibt sich die Symmetrie
des CAUCHYschen Spannungstensors oy = o, bzw. des 2. PioLA-
KIRCHHOFF Spannungstensors Tk, = T k-

Erhaltungsgleichungen Ein Sonderfall der Bilanzgleichung ist
der Erhaltungssatz, bei dem die lokale zeitliche Anderung ei-
ner sogenannten Erhaltungsgrof3e Null ist, d. h. g = 0. Gemal3
des Satzes von EMMY NOETHER entspricht jeder kontinuierlichen
Symmetrie in eines mechanischen Systems eine derartige Erhal-
tungsgrolle [116,117]. Als Erhaltungsgleichungen bilanziert wer-
den kénnen gemal dieser Symmetrien Impuls (Translationsin-
varianz des Raumes), Drehimpuls (Rotationsinvarianz des Raum-
es), Energie (Homogenitat der Zeit) elektrische Ladung (Symme-
trie der Wellenfunktionen).
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A.3 Hyperelastisches Materialverhalten

Die Grundlagen des Materialverhaltens sind in Abschnitt 1.1.3
dargestellt. Die zugrundeliegenden Prinzipien sind (i) Determi-
nismus, (ii) lokale Wirkung, (iii) Aquiprdsenz, (iv) Objektivitat und
(v) thermodynamische Zulassigkeit [5,6, 72,73, 80, 156].

Elastische Festkorper sind gemal der Einteilung in Abbildung
1.1 ratenunabhangig und ohne Gleichgewichtshysterese. Jeder
Punkt auf der Spannungs-Dehnungskurve ist damit von jedem
anderen Punkt erreichbar, d. h. es existiert eine entsprechende
beschreibende Funktion Tk = f(Fkyr). Kann diese aus einem
Potential abgeleitet werden, so spricht man von Hyperelastizi-
tat. In LAGRANGEscher Beschreibung ergibt sich in der Zustands-
formulierung flr den 2. PIOLA-KIRCHHOFF-Spannungstensor T,

A17
0Fry (A17)

Tk = po
wobei ¢ das von den konstitutiven Variablen - hier (i) vom Ver-
zerrungszustand Ex, und (i) der Temperatur ¢ - abhangige Po-
tential (Energiedichtefunktion) darstellt. Bei Nutzung der EULER-
schen Beschreibungsweise enthalt das Potential aulRerdem den
Deformationsgradienten Fyx, welcher zur Transformation der
Variablen in den Momentanzustand benétigt wird.

Finite Deformationen Fir finite Deformationen kénnen ver-
schiedene Potentialfunktionen verwendet werden, zum Beispiel
lineare Elastizitat mit dem SAINT-VENANT-KIRCHHOFF-Modell oder
nichtlineare Elastizitat mit dem Neo-Hooke-Modell [80]. Bei der
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Nutzung von linear-elastischem Materialverhalten mit finiten De-
formationen kann aulRerdem auf die raumliche HENCKY-Dehnung
e = LIn(Fux Fix) (Gleichung (A.4)) zurlickgegriffen werden.
Die elastischen und thermischen Dehnungen kénnen dann li-
near superponiert werden, da sie bei multiplikativer Zerlegung
des Deformationsgradienten [62] Fyx = F F£L in den volume-
trischen Dehnungsanteil £ und den inkompressiblen (isocho-
ren) elastischen Anteil Fg}. zu

L

1
e = §1U(FkK Fix) = 5 n(F" Fy F* Fy)

1
=P+ o(Fg FR) (A9
N—— 2
H, th v
€l Ez,lel

fihren. FUr lineare Elastizitat zwischen (wahrer) CAUCHY-Span-
nung oy, und raumlicher HENCKY-Dehnung ergibt sich damit bei
Modellierung mit dem nichtlinearen’ thermischen Expansions-

koeffizienten 4™ und der Temperaturdehnung mit et = gl Ay

Okl = Ek-lmn &‘gisl = Eklmn (6':”1 — /B;I'nr:! Aﬁ) . (A1 9)
Das Anfangs-Randwertproblem aus der Bilanz der (wahren) CAUCHY-
Spannungen, der Kinematik (HENCKY-Dehnungen) und dem li-
nearelastischen Materialverhalten ist auf diese Art in Abaqus
implementiert und wird fur temperaturveranderliche isotropen
Expansionskoeffizienten gl.n' = gTnl(y9) 6., in Abschnitt 4.2.1 als

mn

Erweitertes Temperatur-Expansions-Modell verwendet.

"Nichtlinear im Bezug auf die zugrundeliegende Kinematik (geometrisch nicht-
linear), jedoch linear in Bezug auf das Materialverhalten, da direkt proportio-
nal zur Temperatur.
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Kleine Verzerrungen Fur kleine Verzerrungen entfallt die Un-
terscheidung der Betrachtungsweisen in Gleichung (A.17) und
das Potential ¢ lasst sich zum Beispiel durch einen Potenzrei-
henansatz schreiben.

P P(Emn, V) = a® +aMy 4.+ az(czz) €kl
(A.20)

()Eklﬁ-f—...

1
+ 5 Ohin Sk Emn + o+ 4
In der linearen Elastizitat werden dabei nur die konstanten und Lineare erastiitat
linearen Terme in € und ¥ [156] Ubernommen, fur die Spannung
folgt

90(Emn, V) _ ) | @)

O = P g = 0+ e a0 (A21)

Durch Einfihrung einer Referenztemperatur 9 = 9, in dem der  referenztemperatur

Zustand dehnungsfrei ist, also a2 = —al}¥,, ergibt sich das

konstitutive Gesetz

okt = a0 en + ald (9 — V). (A.22)
Die tensoriellen linearen Koeffizienten a,glym = Eiimn (Steifig-  «oefizienten

keitstensor) und a,(j) vor den konstitutiven GroRRen g,,, und AY =
9 — 99 bestimmen dieses Materialverhalten. Fir den linearen?
thermischen Expansionskoeffizienten ! und der Definition des

2Sowohl geometrisch, als auch materiell linear.
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Koeffizienten als a}c‘f) = Eklmnal—}:n kann diese Gleichung um-
geformt werden, es ergibt sich das Hookesche Gesetz mit line-
ar superponierten Dehnungen, welches neben der thermischen
Expansion auch fur andere Aktorgleichungen wie zum Beispiel
Hydrogelquellung (siehe Abschnitt 4.2.1) verwendet werden kann
[49,53]. Im isotropen Fall mit dem isotropen thermischen Expan-

sionskoeffizienten o™ ergibt sich

Okl = Eklmn (5m,n - OéTll 5mn Aﬂ) (A23)

el
Emn

Thermodynamische Zuldssigkeit Die thermodynamische Zu-
[assigkeit eines Material-modells wird mithilfe des zweiten Haupt-
satzes der Themordynamik Uberprift. Dieser stellt eine Unglei-
chung dar und ergibt im Allgemeinen Beschrankungen fur die
Koeffizienten der Materialmodelle.

A.4 NAVIER-STOKES-Gleichungen in der
Mikrofluidik

Die Grundgleichungen des einphasigen Flusses [91] sind zum
Einen die Kontinuitatsgleichung in EULERscher Betrachtungswei-
se, welche aus der Massenbilanz hergeleitet wird

dp B
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wobei p die Dichte und v; die Fluidgeschwindigkeiten mit i €
[z,y, 2] den jeweiligen Raumrichtungen darstellt. Zum Anderen
ist dies die fluidische Impulsbilanz

DUL‘
"Di

= —Dp,i+0ji; +pfi (A.25)

mit dem dynamischen Druck p, dem Spannungstensor o;;, Kor-
perkraften f; und der materiellen Zeitableitung D/Dt. Die NEw-
TONsche Spannungshypothese ist im kontinuumsmechanischen
Sinne eine konstitutive Gleichung fur Fluide. Es ergibt sich

2
0 =1 (Uz',j + v — §5ij Uk:Jc) + 105Uk i (A.26)

mit der Volumenviskositat n’, welche den Widerstand des Fluids
gegen Kompression darstellt. Zusammen mit der STOKESschen
Hypothese der Inkompressibilitat n” = 0, werden diese Gleichun-
gen als NAVIER-STOKES-Gleichungen bezeichnet. Sie sind gultig
fur NEWTONSCHE FlUssigkeiten und bilden ein parabolisch-ellipti-
sches System von partiellen Differentialgleichungen.

0
5P T (i) =0

0 1 n 2
&1}1‘ +vjv; = —;pﬂ; + fi + ; (R ) e 3 5¢j Uk, k

(A.27)

J
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A.5 Klassische Laminattheorie fur aktive
Systeme

Die Klassische Laminattheorie basiert auf der Betrachtung ein-
zelner Schichten in einem Laminat als geschichtete Scheiben [142].
Diese besitzen meist augrund ihrer geringen HOohe eine gegen-
Uber der Zugsteifigkeit vernachlassigbare Biegestefigkeit. Aus der
Uberlagerung aller Schichten ergibt sich das Gesamtverhalten
des Laminats. Die mogliche Verdrehung der Lamina mit ihrem
jeweiligen Schicht-Koordinatensystem im Vergleich zum globa-
len Koordinatensystem fuhrt zum Auftreten zusatzlicher Kopp-
lungsterme.

Flr das vorliegende Laminat aus PET-Stutzschicht und Hydrogel-
Beschichtung ist das zugehorige System in Abbildung 2.6b dar-
gestellt. Das Gleichungssystem fur jede Schicht £ = 1..N in VOIGT-
scher Notation mit thermischer Expansion zur Bestimmung der
elastischen Dehnungen g¢ast

Oug
Exe — ETx 5= — o AT
elast __ _ Ouy
e =ey—ery | = e — ayAT (A.28)
1 [ Ouy ou,
Eay — ETxy 2 ( oy T ('Tz;y) — azy AT

und Krimmungen (ohne Temperaturanteile, da ' = konstant
Uber die Laminatdicke)
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%u,

Kag — a2

= — 8%u
= nyy | = | -2 (A.29)

8%u,

Kay ~ dzdy

ergibt sich mit den Schnittreaktionen in Normalrichtung n =
(ng, ny, ngy) und in Biegerichtung m = (my, my, my,) zZU

n

[l
I
I
|kS
1o

(A.30)

m

s
(]
=3
s
(=)

Die darin enthaltenen Steifigkeitsmatrizen sind die Membran- steiigkeitsmatrizen
/Scheibensteifigkeit A, die Biege-/Plattensteifigkeit D und die Kopp-
lungssteifigkeit B. Die thermischen Expansionskoeffizienten a =  expansions-
(g aty agy) N - und y-Richtung (globales Koordinatensystem) roetaenen
sowie der Kopplungsfaktor «,, folgen aus den Transformations-
beziehungen der Drehung einzelner Lamina im Vergleich zum

globalen Koordinatensystem der Schicht. FUr das vorliegende
Membransystem besteht keine Richtungsabhangigkeit der Ex-
pansionskoeffizienten im Schichtkoordinatensystem, daraus folgt

gy = 0.

Scheiben-/Membranzustand Im mechanischen Sinne wird ei-
ne Scheibe oder Membran nur in ihre Tangentialrichtung belas-
tet. Es ergibt sich die Membran-/Scheibensteifigkeit der k-ten
Schicht zu

étotal = Zék b = Z(zk - Zk*l)ék' (A.31)
k k
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Plattensteifigkeit Im Plattenzustand herrscht eine Biegebe-
lastung vor. An dieser Stelle wird der Einfluss der Lamina mit
dem Abstand z,,, von der neutralen Faser Uber einen STEINER-
Anteil reprasentiert. Der Eigenbiegeanteil enthalt die Schichtdick-
te t;, in der dritten Potenz und ist damit meist vernachlassigbar.
Fur die Plattensteifigkeit ergibt sich

1 .

*E ZklEZE(thVan+ =t}
k Zmk 12
k ~—~—~~

Eigenbiegeanteil

(A.32)

I

STEINERanteil

Kopplungssteifigkeit Bei asymmetrischem Aufbau ergibt sich
eine Kopplung zwischen Scheiben- und Plattenzustand gemal

1
_Z —Zk 1 E —Z(zk—zk_l) §(zk+z;€_1) ék'
V- —_—

k .
Dicke tx  \jittenabstand Zmk

(A.33)

Die klassische Laminattheorie wird in Abschnitt 5.3 als Vergleichs-
wert fur die Finite-Elemente-Simulationen der Abklinglange des
Poreneinflusses eingesetzt. In zukinftigen Arbeiten kann mit-
hilfe der einzelnen Steifigkeitsanteile auch das Verhalten von
asymmetrischen Verbundmembranen - zum Beispiel bei einsei-
tig aufgebrachter Hydrogelschicht - beschrieben werden.
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B Experimenteller Hintergrund

Im Anhang B werden die Hintergriinde zu den durchgefuhrten
Experimenten dargestellt. Die Experimente werden einerseits
bendtigt, um Materialparameter fur die Modellierung zu gewin-
nen, andererseits missen die durchgefiihrten Simulationen auf
dieser Basis validiert werden. Experimente zur Schaltbarkeit der
Poren wurden am Institut fir Halbleiter- und Mikrosystemtech-
nik der TU Dresden durchgefihrt. Dies sind in Abschnitt B.1 die
Herstellung der Proben und des Membransystems sowie die An-
fertigung und Auswertung von Mikroskopiebildern (Abschnitt B.2).

B.1 Materialien und Herstellung des
Membransystems

Schaltbare Einzelporen und das Membransystem wurden durch
Mitarbeiter des Instituts fur Halbleiter- und Mikrosystemtechnik
der Fakultat Elektro- und Informationstechnik an der TU Dres-
den - insbesondere von Dipl.-Ing. Georgi Paschew mit der Un-
terstutzung durch Dipl.-Ing. Gert Bingel und Dipl.-Chem. Marcus
Tietze - hergestellt [51].

Herstellung der Proben zur freien Quellung Das Hydrogel-
Material zur Herstellung der Proben fur die freie Quellung be-
steht aus den folgenden Bestandteilen:

e Monomer: 1,25 mol/I N-isopropyl-acrylamid (NiPAAmM)
e Vernetzer: 1,5 mol % N,N'-Methylenbisacrylamid

e Photoinitiator: 1 mol % 2-Hydroxy-4'-(2-hydroxyethoxy)-
2-methylpropiophenon (98 %)

e LOsungsmittel: Deionisiertes Wasser
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Die Proben wurden in Form von Zylindern mit einem Durch-
messer von 1 mm und einer Hohe von 120 um durch proximity-
Lithographie fUr 45s belichtet. Die UV-Quelle hatte eine Peak-
wellenldnge von 365nm und eine Intensitat von 50 mW /cm?. Es
ergab sich vernetztes net-PN/PAAmM, im Folgenden mit PNiPAAmM
abgekurzt.

Herstellung des Membransystems Die Grundlage des Mem-
bransystems ist eine Mylar (R)-Folie von 25 um Dicke. Zur Erstel-
lung des Membransystems wurden folgende Schritte ausgefuhrt:

1. In die PET-Folie wurden mithilfe von Laserablation runde
Locher mit einem Durchmesser von 290 um eingebracht.

2. Danach wurde das Material fir 60 min in einer Ozon-Atmo-
sphare unter UV-Belichtung aktiviert.

3. Im nachsten Schritt wurde eine 0,1 gew%ige Losung von Ad-
hasions-Verstarker 3-(Dimethyl-chlorosilyl)-propyl methacrylat
in Dicyclohexyl fur 60 min aufgebracht.

4. Das nach demselben Rezept wie fur die Proben der freien
Quellung hergestellte Hydrogel wurde in einem Reaktions-
container aus Glas-Platten und Klebefilm-Spacer polymeri-
siert und kovalent angebunden. Die Belichtungszeit betrug
hierbei 120s.

5. Im letzten Schritt wurde die Porenform durch Laserablati-
on in die luftgetrocknete beschichtete Folie eingebracht.
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B.2 Aufnahme und Auswertung der
Mikroskopiebilder

Die Messungen der Geometrieanderung erfolgte unter einem

Gegenlicht-Makroskop des Typs Leica Wild 450. Makroskope zeich-

nen sich gegenuber gewohnlichen Mikroskopen dadurch aus,
dass nur ein Strahlengang ohne Verkippung der Achse vorliegt,
an dem direkt die Mikroskopkamera zur Aufnahme der Bilder
angeschlossen ist. Die Kalibrierung erfolgte mit einem 20 mm Ka-
librierungs-Normal. Zur Verbesserung der Sichtbarkeit von Kan-
ten der frei quellenden Hydrogelproben wurden Farbfilter ver-
wendet.

Versuchsaufbau und Bilder der freien Quellung Die zylin-
derférmigen PNiPAAM-Proben wurden auf ein 100 xm Borsilikat-
glas aufgebracht und mithilfe eines Spacers vor dem Verkippen
bewahrt. Als minimale Zeit bis zum Erreichen des neuen Quell-
gleichgewichts wurden 25 min angenommen.

Bei den Untersuchungen der freien Quellung einer Kreisschei-
be ergeben sich unterschiedliche Moglichkeiten zur Ermittlung
des Quellgrads. Im einfachsten Falle kann der Durchmesser der
Scheibe zur Berechnung der Dehnung verwendet werden. Aus
Fertigungsgrinden ergeben sich fur die vorliegenden Hydrogel-
Proben jedoch leicht elliptische Querschnitte. Zur Berucksichti-
gung der moglichen Drehungen, welche die Beobachtung der-
selben Richtung problematisch machen, kann stattdessen der
mittlere Durchmesser zwischen groRRer und kleiner Hauptach-
se d” = (d€ein + &%) /2 verwendet werden. Genauer ist die
Berechnung der Ellipsenflache A®liPse — 7 gklein ggrol ynd die Um-
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rechnung in den Durchmesser eines aquivalenten Kreises P =
v dKleinggrok  Ebenso kann unter Annahme isotroper Quellung das
Gesamtvolumen der Probe bestimmt werden und damit die vo-
lumenmaRige Anderung in Aquivalente Durchmesser umgerech-
net werden. Fur die vorliegenden Messkurven ergaben sich nur
sehr geringe Unterschiede zwischen der Nutzung des mittleren
Durchmessers d'" und der Variante tiber die Ellipsenflache v,
Zur Analyse der Fehlerfortpflanzung wurde daher die mathema-
tisch leichter zugangliche Variante gewahilt.

Fir das freie Quellen von PNiPAAmM - hergestellt gemaR dem Re-
zept in Anhang B.1 - ergeben sich Quellkurven, welche zur Kali-
brierung des Temperatur-Expansions-Modells (C.1.2) verwendet
werden kdnnen, siehe Abbildung B.1. Die Bilder wurden mit dem
Open Source Werkzeug Image]) ausgewertet, welches am Natio-
nal Institute of Health (US NIH) entwickelt wurde. Die Auflésung
der Bilder betrug hierbei 4 975 750 px,/m.

= Vertikaler Durchmesser i
Horizontaler Durchmesser
—— PCHIP Mittelwert

Durchmesser d/um

20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44
Temperatur 9/°C

Abbildung B.1: Experimentelle Daten zur Kalibrierung des Tem-
peratur-Expansions-Modells.
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Versuchsaufbau und Bilder des Membransystems Die in-
itiale Geometrie fUr die Simulationen in Abschnitt 5.1 ist in Ab-
bildung B.2 dargestellt. Die Originaldaten dazu wurden in [51]
verdffentlicht.

Kreuzecke

Kreuzende

290 um

Kreuzflanke

160 um

Abbildung B.2: Mikroskopieaufnahme der Pore im Grundzu-
stand bei Referenztemperatur ¢, = 32°C mit
den eingetragenen Bezeichnungen von Kreuze-
cke, -flanke und -ende [51].

Zur Erstellung der Mikroskopiebilder der schaltbaren Membran

wurde die Hydrogel-Verbundfolie direkt auf eine Aluminiumo-  wessaubau
berflache aufgebracht, die durch ein Julabo F25 Kryostat auf Tem-
peratur gehalten wurde. Zur Erstellung der Kavitat zur Messung

wurde ein 200 um Spacer und eine Glasplatte verwendet, sodass

die Membranfolie nicht in direktem Kontakt mit dem Glas war.

Die Temperaturmessung erfolgte mit einem Qtemp 600 ther- remperaturmessung
mocouple device mit einem Messfehler von 0.1 K. Als Zeit zur
Einstellung eines neuen Gleichgewichts wurden 10 min gewahlt.
Vorlaufige Studien hatten gezeigt, dass bei 20 und 40 min kein
Unterschied im Quellzustand erkennbar war. Zwischen 23 °C und
27°C wurden 2 K Temperaturschritte verwendet, zwischen 27 °C
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und 35°C wurde auf 0,5 K-Schritte verringert. Bei hdheren Tem-
peraturen wurden wieder 2 K-Schritte verwendet.

Als Startpunkt fur die Bildauswertung wurde der dehnungsfreie
Referenzzustand bei 9. = 32 °Cidentifiziert. In dieser entspricht
die gequollene Geometrie der ursprunglich durch Laserablation
eingebrachten Zielgeometrie (Kreuz). Die Bilder wurden eben-

sidauswerang TAlIS Mit Image) ausgewertet, Die Auflosung der Bilder betrug
hierbei 2266 180 px/m.
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C Simulationstechnischer Hintergrund

Im Anhang zum Simulations-Kapitel 5 werden neben zusatzli-
chen Simulationsergebnissen auch analytische Vergleichsrech-
nungen dargestellt. Zunachst wird auf die Implementierung des
Temperatur-Expansions-Modells in Abaqus und dessen Kalibrie-
rung eingeangen (Abschnitt C.1). Darauf folgend werden die ana-
lytischen Ergebnisse der Kreispore (Abschnitt C.2) und des Kom-
positporensystems (Abschnitt C.4) dargestellt. Die Temperatur-
abhangigkeit des Elastizitdtsmoduls wird in Abschnitt C.5 und
Simulationsergebnisse der Membranmechanik in Abschnitt C.6
aufgezeigt.

C.1 Implementierung des
Temperatur-Expansions-Modells

Im vorliegenden Abschnitt wird darauf eingegangen, wie das Tem-
peratur-Expansions-Modell (Abschnitt 4.2.1) fur die Simulation
des Offnens und SchlieBens der Membranporen (Abschnitt 5.1)
praktisch umgesetzt wird. Dabei wird zunachst auf die Realisie-
rung des thermoelastischen Verhaltens in Abaqus eingegangen,
siehe Abschnitt C.1.1. Darauf folgend wird die Kalibrierung des
Modells mit experimentellen Daten fur das lineare (C.1.2) und
nichtlineare (C.1.3) Modell behandelt. Aul3erdem wird die Feh-
lerrechnung der Modellparameter dargestellt (C.1.4).

C.1.1 Thermische Expansion in Abaqus

Das thermische Expansionsverhalten (siehe Abschnitt A.3) ist in
der vorliegenden Abaqus-Version 6.14 standardmalig auf zwei

243



Adrian Ehrenhofer Anhang C: Hintergriinde zu den Simulationen

soeansion  Arten implementiert. In der klassischen Variante *EXPANSION
werden absolute thermische Dehnungen verwendet, siehe Ab-
bildung C.1. Die berechnete Dehnung flr eine Temperatur ¢ er-
gibt sich zu

(1) = () (1 — 9"&) — a(9N) (YNt — grehy, (C.1)

Der zweite Term entfallt, wenn als initiale Temperatur 9™t der
Simulation die Referenztemperatur 9" genutzt wird.

'(9)

ﬁref l)in[t 9

Abbildung C.1: Berechnung der Dehnungen aus den Tempera-
turunterschieden mit entsprechendem Expansi-
onskoeffizienten.

Neben der klassischen Variante kann alternativ auch die User

wueean - Subroutine *UEXPAN mit inkrementellen Dehnungen di' = @ dv
verwendet werden. Die dabei genutzten Expansionskoeffizien-
ten werden dann entsprechend aus der Ableitung der Temperatur-
Dehnungskurve gewonnen.

Die Liste der Expansionskoeffizienten a(«}) wird in der Material-

definition hinterlegt. Bei Kombination mit elastischem Verhalten

werden die Dehnungen gemal3 Gleichung (A.23) linear superpo-
Superposition I’]Iert
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Dies ist ebenso bei nichtlinearer Kinematik der Fall, bei der die
nichtlinearen HENCkY-Dehnungen fur mechanische und thermi-
sche Belastung superponiert werden. Dies ist mdglich, da es sich
bei der HENCKY-Dehnung um ein logarithmisches Mal3 handelt,
siehe Anhang A.3.

C.1.2 Kalibrierung und Verifizierung des Temperatur-
Expansions-Modells

Die freie Quellung einer scheibenférmigen Probe wurde gemaf}
Abschnitt B.2 als Durchmesser-Temperatur-Kurve d(9) aufgenom-
men und in technische Dehnungen ¢(¢) umgeformt. Hieraus lasst
sich der Verlauf des temperaturabhangigen Expansionskoeffizi-
enten

(C.2)

fUr das lineare Temperatur-Expansions-Modell berechnen, siehe
Abbildung C.2.

Simulationen an einer kugelférmigen Probe in Abaqus mit dem
Temperatur-Expansions-Modell (TEM, Abschnitt 4.2.1) ergaben,
dass der Durchmesser gemal3 Abbildung C.5 verlauft. Die exak-
te Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten deutet auf
eine korrekte Implementierung hin.
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Abbildung C.2: Aus den experimentellen Daten kalibrierter Ver-
lauf des thermischen Expansionskoeffizienten
(linear).

C.1.3 Kalibrierung und Verifizierung des nichtlinearen
Modells an Experimentaldaten

An denselben experimentellen Daten fur PNiPAAmM kann auch
das nichtlineare erweiterte Temperatur-Expansions-Modell (NE-
TEM) kalibriert werden [53]. Die kalibrierten nichtlinearen Ex-
pansionskoeffizienten 3 mit verschiedenen Referenzpunkten sind
in Abbildung C.3 dargestellt. Der nichtlineare Ansatz lasst sich
gemald Abbildung C.4 rechnerisch Uberprufen.

Zum Nachweis der korrekten Implementierung des NETEM in
Abaqus wurden Testrechnungen durchgefihrt. Ein Vergleich des
freien Quellens einer Probe mit einem Ausgangsdurchmesser
bei ¥ef = 32°C gemal den Originaldaten (Abbildung B.1) mit Si-
mulationen auf Basis des TEM und des NETEM ist in Abbildung
C.5 dargestellt. Die dargestellten Verlaufe zeigen, dass das vor-
gegebene Quellungsverhalten in der Analogie der thermischen
Expansion von Abaqus korrekt implementiert wurde und damit
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Abbildung C.3: Mit dem nichtlinearen Temperaturexpansions-
modell (normalisiert) abgeleitete Ausdehnungs-
koeffizienten.
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B?®(Frg-36) = —2.9514
Fyozs = 12857 >
28°C ,@25‘(5“2) =-1.2042 32°C B3 (Faz36) = —5.3693 36°C

FQHE 0.8750 F6.3, = 0.8889

a3 =23754cm B (o) = 13763 ey BF(Faesa) = 60410 s g 5597 o
< Fyenzs = 07778 |
%°(Fis2) = —3.7946

Abbildung C.4: Uberprifung des nichtlinearen Temperaturex-
pansionsmodells (normalisiert) mit verschiede-
nen Temperaturstufen.

die folgenden Simulationen mit diesem Modell das Quellverhal-
ten ebenfalls korrekt wiedergeben. Die zugehorigen Abaqus-Si-
mulationsdateien werden im Sinne von Open Data bereitgestellt.

C.1.4 Fehlerrechnung

Die Bildauswertung in Abschnitt B.2 mithilfe von Image) kann
mit der Genauigkeit von £5 Pixeln erfolgen, da die Kanten des
Hydrogels nicht klar erkennbar sind. Umgerechnet mit dem MaR3-
stab, ergibt sich ein Messfehler im Durchmesser von +2.21um.
Die Temperatureinstellung erfolgt mit dem zufalligen Fehler von
+1K. Mithilfe der GAussschen Fehlerfortpflanzung lasst sich der
mittlere Fehler des Expansionskoeffizienten bestimmen, siehe
Abbildung C.6.

Durch die Division in der Bestimmung des Expansionskoeffizi-
enten in Gleichung (C.2) ergeben sich groBe Abweichungen in
der Nahe des Referenzpunktes. Diese haben aber aufgrund der
geringen Differenztemperatur bei Bestimmung der thermischen
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—e—Originaldaten i
—o— Simulationen TEM
——Simulationen NETEM | |
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Durchmesser/um
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Temperatur/°C

Abbildung C.5: Uberprifung der korrekten Implementierung
des TEM und des NETEM: Fir das TEM wurde
der gefittete Verlauf wieder halten, fir das NE-
TEM entsteht ein sigmoider Verlauf gemal3 der
Vorgabe in Abbildung C.3.

Dehnung nur einen sehr geringen Einfluss auf die aus der Simu-
lation folgenden Dehnungen.

C.2 Rotationsscheibenproblem der Kreispore

Die Differentialgleichung des eindimensionalen Scheibenproblems
unter Temperatureinfluss ergibt sich gemal BALKE [13] zu

]. /7 ! /
[T (ruy) } ={1+4+v)a(T) (AT) . (C.3)
Hierbei bezeichnet r die radiale Laufkoordinate gemafld Abbil-
dung C.7, v die Querkontraktionszahl und «(7") den temperatur-
abhangigen Expansionskoeffizienten, welcher mit der Tempera-
turdifferenz AT beaufschlagt wird.
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Abbildung C.6: Darstellung des mittleren Fehlers im Verlauf des
Expansionskoeffizienten.

ra

Abbildung C.7: Darstellung der duRerlich eingespannten Loch-
kreisscheibe mit Laufkoordinate r, AuBendurch-
messer r,, Innendurchmesser r; und maxima-
lem Passagedurchmesser dmax gemald [54].

()

Die Losung dieser Differentialgleichung und die abgeleitete Ra-
dialspannung unter Annahme des Ebenen Spannungszustandes
(ESZ) ergibt sich zu

_ K (v+1) Kir(v-1) o(T)AT (r? —r?) (v+1)

Ur Er E 2

(C.4)
Ky, «oT)ATE (7”'2 — r2)
272 ’

(C.5)
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wobei E der Elastizitdtsmodul ist. Durch Einsetzen der Randbe-
dingungen (i) dulRere Einspannung u.(r = r,) = 0 und (ii) innerer
freier Rand o (r = rj) = 0 ergibt sich flur die Integrationskonstan-
ten K1, K>
Ky — _a(D)ATE (r; —rf) (v+1) €6)
2 (v —vri+ri+r?)
o(T)AT Ev} (r2 —12) (v +1)

Ko = — ! . C.7
2 2(1/ri2—1/7‘§—|-7’§—|—ri2) (€7)

Die spezielle Losung der Differentialgleichung ergibt sich somit
zu
wn(r) = _a(T) Al;r? (ra22— r22) (yz—i— 1) (€.8)
T (I/Ti —vry+r; +ri)
a(T) AT Er2 (7“,2 — T2)
or(r) = r2 (vr2 —vr3+r3+r?)
a(T)AT Er2 (’I“IQ + 7"2)

r2 (vt —vri+r2+r?)

(C.9)

o,(r) = (C.10)

An dieser Stelle kann beobachtet werden, dass im Rahmen die-

ser Theorie (Scheibenzustand, ESZ, kleine Verformungen) die Ver-
schiebung des Innenrands unabhangig vom Elastizitatsmodul

des Materials ist. Sie ist somit eine reine Geometriegrof3e und

direkt proportional zur Temperaturdehnung o AT In den Span-

nungen ergibt sich jedoch ein Einfluss des Elastizitdtsmoduls.

Die Anwendung auf das konkrete Porensystem ist in Abschnitt
5.1.2 dargestellt.
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C.3 Variation des Schlankheitsfaktors bei
verschiedenen Porengeometrien

Die vorliegenden Untersuchungen stellen Erganzungen zum in
Abschnitt 5.1.2 durchgefihrten Vergleich der Porengeometrien
dar. Kern der Untersuchungen ist hierbei die Anderung des Schlank-
heitsfaktors A, womit eine Variation der Porengeometrien er-
reicht werden kann. Der Schlankheitsfaktor ist fur jede Form
entsprechend definiert, die zugehdrige Definition der GroRen ist

in Abbildung C.8 dargestellt. Fur Fall I: Kreispore ist keine Varia-
tion der Schlankheit moglich.

Die analytische Herleitung der hydraulischen Durchmesser und
Verhaltnisse wurde mithilfe der symbolischen Toolbox von Mat-
lab durchgefihrt. Die zugehdrigen Skripte sind im Rahmen von
Open Data veroffentlicht.

Fall 1l: Rechteckspore Die Rechteckspore stellt einen allge-
meinen Parallelepiped dar, ein Spezialfall davon ist das Qua-
drat. Aufgrund der groBen Unterschiede zwischen dieser qua-
dratischen Form und langgezogenen Rechtecken werden die-
se in den Simulationen von Abschnitt 5.1.2 separat betrachtet.
Der hydraulische Durchmesser dy und der Schlankheitsfaktor
ARechteck Mit Breite b und Hohe h ergeben sich flr diese Geome-
trie zu

bh

—4
dh =450

b
)\Rechteck = E (C-1 1)
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Abbildung C.8: Darstellung der untersuchten Porenformen
mit ihren entsprechenden Schlankheitsdefini-
tionen.
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(c) Verlauf des Schlankheitsparameters der Dreieckspore.
Abbildung C.9: Schlankheitsvariation
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In Abbildung C.9a sind diese Faktoren sowie die Abhangigkeit
voneinander dargestellt. Dabei wurde dy konstant gehalten, wah-
rend der Schlankheitsfaktor Arecnteck Variiert wurde.

Fall lll: Kreuzpore Die Kreuzpore lasst sich als Uberlagerung
von zwei senkrecht zueinander stehender Rechtecksporen ver-
stehen und weist damit ahnliche Eigenschaften auf. Der Schlank-
heitsparameter Ay ist an dieser Stelle ebenso wie der hydrau-
lische Durchmesser Uber die Armlénge i5 und Armbreite ba (sie-
he Abbildung C.8f) definiert

dbplp + b2 b
dh_ “AR A AKreuz:f~

= C12
4bp + 8la ( )

FUr Ia — 0 und somit Agreuz — oo ergibt sich eine Quadratform.
Durch die Uberkreuzte Anordnung der Rechtecke ergibt sich im
Uberlappungsgebiet eine quadratische Form, welche die Pas-
sage groRerer Partikel erlaubt, als dies beim einfachen Recht-
eck der Fall ist, siehe Abbildung C.8f. Die kritische Schlankheit,
wenn dies nicht langer der Fall ist, lasst sich geometrisch zu
Agritisch — 2/(1/2—1) = 4,83 berechnen. Der Passagedurchmesser

im Grundzustand Uber dem Schlankheitsfaktor bei konstantem
dy éndert sich gemal Abbildung C.9b.
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Fall IV: Dreieckspore Die Schlankheit der gleichschenkligen
Dreieckspore mit dem Spitzenwinkel vs und dem Basiswinkel g
ist durch die Hohe h und Breite b des Dreiecks definiert. Apreieck
und der hydraulische Durchmesser ergeben sich entsprechend
zu

b 452
)\Dreieck = E dh = 2b .
>\Dreieck (2 b+ )

Abreieck

(C.13)

FUr Apreieck = 2/V/3 = 1,1547 handelt es sich um ein gleichseitiges
Dreieck. Unter Beibehaltung des hydraulischen Durchmessers
und Variation der Schlankheit ergab sich ein konstanter Passa-
gedurchmesser dpassage, Sieche Abbildung C.9c. Dabei ist zu be-
achten, dass das Dreieck flaichenmaliig entsprechend gréRer wird,
um bei kleiner werdendem Mpyeieck €ine ausreichend grol3e Ba-
sislange b zur Beibehaltung von dpassage zU ermaglichen. Die HO-
he h divergiert dabei. Fur grolRer werdendes Apreieck ist dies um-
gekehrt.

Fazit der Schlankheitsvariation Die Variation des Schlank-
heitsfaktors fur die verschiedenen Porengeometrien ergibt eine
Anderung der Durchstrémungs- und Schaltbarkeitseigenschaf-
ten. Dabei ist ausgehend von der jeweiligen Grundform (zum
Beispiel mit A = 1) meist die Entwicklung von Teilgebieten inner-
halb der Porengeometrie zu beobachten, die in Bezug auf die
Strémung ungunstig sind. Dies sind zum Beispiel bei Aprejeck > 2
die langgestreckten Spitzen, in denen nur geringer Fluss vor-
herrscht und bei Agewz < 0,5 lange Kreuzarme mit geringem
Durchfluss. In den vorliegenden Simulationen der Schaltbarkeit
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wurden deshalb - bis auf die Unterscheidung zwischen Recht-
eck mit A = 2 und Quadrat mit A = 1 - die jeweiligen Grund-
formen verwendet. Die vorliegenden Simulationsergebnisse er-
méglichen jedoch einen Uberblick tiber die méglichen Auswir-
kungen in Bezug auf Durchstromung, Blockade und Schaltbar-
keit bei der Variation dieser Geometrien im Design eines schalt-
baren Membransystems.

C.4 Die kreisférmige Pore im Verbundsystem

Zur Bestimmung des minimalen Abstandes zwischen zwei Poren
in Abschnitt 5.3.1 wurden analytische Vorbetrachtungen mithilfe
des Rotationsscheibenproblems mit lokaler Temperaturaufbrin-
gung durchgefiihrt. Dabei besteht das Ziel darin, anhand einer
Kreispore nachzuvollziehen, wie weit der Einflussbereich des ak-
tiven Materials ist.

Dazu wurde das Rotationsscheibenproblem (Gleichung (C.3)) fur
einen allgemeinen Temperaturverlauf AT = f(r) aufgestellt. Im
vorliegenden Fall wird eine in groBem Abstand rgang = 1 - 10% um
allseitig eingespannte Rotationsscheibe mit einer eingebrachten
Kreispore mit Innenradius r; = 42,9224 um (gemald dem gleichen
hydraulischen Durchmesser in Abschnitt 5.1.2) untersucht, sie-
he Abbildung C.10a. Der Temperaturunterschied AT = —6K
(Expansionskoeffizient gemaR Abbildung C.2 o™ = 0,0352) wird
nur im Bereich 7 < 7inspannung = 150 um eingebracht. Im vorlie-
genden Fall kann das System in zwei Teilsysteme mit entspre-
chender Ubergangsbedingung aufgeteilt werden. Fiir v = 0,2 er-
gibt sich ein Verschiebungs- und Spannungsverlauf gemal Ab-
bildung C.10.
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AT <0 AT =0

34
Scheibenausschnitt 20|
32 «
o 30 £
< 310
& o9
26
24 OH I I [
0 150 300 600 900 0 150 300 600 900
r/pm r/pm
(a) Temperaturverlauf (b) Verschiebung
. 10-4
o 10
| L
|
|
& 05| —v=0 o
s | — v =0.1 2 0p
S v =0.2 s "‘
—v =03 ‘g‘ —v=0 —v =01
-1 - . -04 v=02—1v=03
! B v =05 Al v=04  v-05
0 150 300 600 900 0 150 300 600 900
r/pm r/pm
(c) Radialspannung (d) Umfangsspannung

Abbildung C.10: Verldufe der Verschiebung, Radial- und Um-
fangsspannung bei der Kreis-Kompositpore.
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C.5 Temperaturverdnderlicher Elastizitatsmodul

In der Literatur sind nur wenige experimentelle Daten zur Be-
stimmung des Elastizitdtsmoduls eines gequollenen Hydrogels
vorhanden. Dazu ergibt sich die Problematik, dass die daftr ein-
gesetzten Methoden teils konzeptionelle Schwachen aufweisen.

Bei der Messung Uber nanoindentation [27] wird ein Prufkorper
in die Hydrogelprobe gedrickt und die resultierende Kraft-Weg-
Kurve zur Bestimmung des Elastizitdtsmoduls mithilfe des Mo-
dells der HErTzschen Pressung bestimmt. Die lokal auftreten-
den Effekte beim Einpressen eines Prufkorpers in ein poroses
Medium sind jedoch noch nicht ausreichend erforscht, sodass
die Verwendbarkeit des Modells der HERTZschen Pressung, wel-
ches auRBerdem nur fur kleine Verformungen definiert ist, Uber-
pruft werden muss. AulRerdem muss eine klare Abgrenzung zur
Oberflachenharteprifung getroffen werden, da dort die Einpres-
sung zur Bestimmung der elastisch-plastischen Oberflachenei-
genschaften verwendet wird und nur sehr begrenzte Aussagen
Uber den Elastizitatsmodul zulasst.

Eine Abwandlung hiervon ist die Pressung einer Kugel mit ei-
nem CANTILEVER-Aufbau. Dabei wird zum Beispiel von SEusSS et
al. [135] mithilfe des Biegebalkens eines atomic force microscope
(AFM) eine Pressung von Hydrogel-Kugeln auf Mikroebene reali-
siert. Der dortige Kugel-Kugel-Pressungszustand wird ebenfalls
mit HERTZscher Pressung modelliert, um einen Elastizitdtsmodul
abzuleiten. Die von SEUSS et al. [135] bestimmten Werte wurden
far die Simulationen in der vorliegenden Arbeit verwendet, sie-
he Abbildung C.11. Auch an dieser Stelle muss darauf hingewie-
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sen werden, dass die Tauglichkeit des Pressungsmodells noch
nicht vollstandig geklart ist. AuBerdem muss geklart werden, ob
bei den verwendeten Mikrogelkugeln Abweichungen vom Bulk-
Verhalten festzustellen sind. Dies ist dann der Fall, wenn die Ef-
fekte der elektrochemischen Grenzschichten das Gesamtverhal-
ten dominieren.

108 ¢

10° £ xx
i —

10t E / E

Elastizitatsmodul E/Pa

e | ! ‘
28 20 30 31 32 33 34 35 36 37 38

Temperatur 9¥/°C

Abbildung C.11: Temperatur-veranderlicher Elastizitdtsmodul
von SEUsS et al. [135].

In der Literatur werden aullerdem Zugversuche realisiert, bei
denen die Hydrogelprobe senkrecht in eine kommerzielle Zug-
versuchsmaschine eingespannt wird [10]. Hierbei ergibt sich das
Problem, dass die Rolle der Verdunstung noch nicht vollstandig
geklart ist. AuBerdem kann beim Einspannen des Hydrogels be-
reits aufgrund der Einspannkraft Wasser verloren gehen, womit
der genaue Zustand der Zugversuchprobe nicht definiert ist. In
zukunftigen Arbeiten am Institut fur Festkérpermechanik wird
die nachvollziehbare Messung des Elastizitdtsmoduls mit einer
Zugversuchsprobe realisiert, wobei die Probenform an Kunst-
stoffzugversuchsproben gemal3 DIN EN ISO 527 [44] angelehnt
ist. Diese Probe wird in einem Wasserbad horizontal gezogen,
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womit die Problematik der bisher in der Literatur vorhandenen
Messmethoden abgemildert werden soll. Die aus diesen Versu-
chen erhaltbaren Werte sind aus ingenieurstechnischer Sicht zu-
verlassiger als die bisher realisierten Ergebnisse.

C.6 Vorberechnungen des Grundzustandes

Zu den Simulationen des minimalen Porenabstandes in Abschnitt
5.3.1 wurden Vor- und Zusatzuntersuchungen durchgefthrt. Mit-
hilfe der Klassischen Laminattheorie (vgl. Anhang A.5) lasst sich

fUr einen veranderlichen Elastizitatsmodul gemal3 Abbildung C.11
und fur einen konstanten Elastizitdtsmodul £ = 1000 Pa die Span-
nung in der Hydrogelschicht bestimmen. Abbildung C.12 ist zu

entnehmen, dass aufgrund des veranderlichen Elastizitdtsmo-

duls bei Quellung (Abnahme der Temperatur und damit auch

von Fstimulusy die Druckspannung erst ansteigt bis Fstimulus ~

0.95 und bei gréRer werdender Quellung Fstimulus < (.95 wieder

abnimmt.

Zusatzliche Berechnung mit dreidimensionalen finiten Elemen-
ten in Abaqus ergaben, dass kein Gradient der Spannung Uber
die H6henrichtung vorliegt. Im Rahmen der numerischen Ge-
nauigkeit ergeben sich die gleichen Spannungswerte wie bei der
Berechnung mit der klassischen Laminattheorie.

Simulationen der Abklinglange flr den Porenzustand (Abbildung
5.18) mit geanderter Querkontraktionszahl ergaben, dass die-
se zwar einen Einfluss auf die Verschiebung und damit auch
auf die Poren6ffnung hat, jedoch die Abklinglange nicht merk-
lich beeinflusst. Bei Anderung der Schichtdicke des Hydrogels
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Abbildung C.12: Grundspannungszustand in der Hydrogel-
schicht aus Berechnungen mit der klassischen
Laminattheorie jeweils mit konstantem und
veranderlichem Elastizitdtsmodul.

im Vergleich zur PET-Schichtdicke ergab sich in Simulationen ei-
ne Anderung des Einflussbereiches. Die Quantifizierung dieser
Anderung wird in zukinftigen Arbeiten vorgenommen.

262



	Symbolverzeichnis
	1 Einführung und Grundlagen
	1.1 Kontinuumsbasierte Festkörpermechanik
	1.1.1 Kinematik
	1.1.2 Bilanzen und Gleichgewicht
	1.1.3 Materialverhalten
	1.1.4 Aktive Materialien und Mehrfeldbeschreibung
	1.1.5 Mehrskalenmodellierung
	1.1.6 Dimensionalität und Übergang 3D   2D   1D

	1.2 Fluidmechanik und Interaktion mit Strukturen
	1.2.1 Stationäre laminare Schichtenströmungen
	1.2.2 Stromfadentheorie
	1.2.3 Mehrphasenströmungen

	1.3 Hydrogele als Beispiel für aktive Werkstoffe
	1.3.1 Aufbau von Hydrogelen
	1.3.2 Quellmechanismen
	1.3.3 Normalisiertes Quellverhalten
	1.3.4 Mechanisches Verhalten von Hydrogelen

	1.4 Aktive Verbundsysteme
	1.5 Simulationsmethoden und Lösungsverfahren

	2 Aufbau, Herstellung und Funktion von Membranen
	2.1 Membranarten
	2.1.1 Biologische Membranen
	2.1.2 Polymere (künstliche) Membranen

	2.2 Verbundmembranen
	2.3 Einschätzung der Membranperformance-Parameter
	2.4 Aufbau und Herstellung des polymeren Membranensystems

	3 Mechanismen der Membranpermeation, Selektivität und deren Steuerung
	3.1 Transportierte Medien
	3.1.1 Trägermedium/-fluid
	3.1.2 Teilchen im Trägermedium/-fluid
	3.1.3 Blut als kolloidales System
	3.1.4 Partikelgrößenverteilungen

	3.2 Transportarten
	3.2.1 Konvektion, Diffusion und Migration

	3.3 Arten der Selektivität
	3.3.1 Größenausschluss
	3.3.2 Elektrostatischer Ausschluss
	3.3.3 Magnetischer Ausschluss

	3.4 Filtration und Membranprozesse
	3.5 Arten der Beeinflussung der Selektivität
	3.5.1 Natürliche Schaltbarkeit
	3.5.2 Künstlich schaltbarer Größenausschluss
	3.5.3 Künstlich schaltbarer elektrostatischer Ausschluss
	3.5.4 Künstlich schaltbarer magnetischer Ausschluss

	3.6 Membranprozesse der schaltbaren Permeabilität
	3.6.1 Einfache Filtration
	3.6.2 Mehrstufige Filtration
	3.6.3 Zeitabhängige Filtration


	4 Modelle der Permeation und Schaltbarkeit
	4.1 Modelle der Permeation
	4.1.1 Struktur- und Verhaltensmodelle
	4.1.2 Parametermodelle
	4.1.3 Kontinuumsmodelle
	4.1.4 Mikro- und Nanofluidikmodelle
	4.1.5 Multi-Scale und Skalenübergang für das schaltbare Membransystem

	4.2 Modelle der Schaltbarkeit
	4.2.1 Porenmechanikmodell für die Schalbarkeit
	4.2.2 Mikrofluidische Modelle für die Porendurchströmung
	4.2.3 Fluidisches Netzwerkmodell für viele Poren
	4.2.4 Kontinuumsmodell der schaltbaren Filtration


	5 Simulation des schaltbaren Hydrogel-PET-Verbundsystems
	5.1 Simulationen mit dem Porenmechanikmodell
	5.1.1 Initiale Versuche mit der Kreuzpore
	5.1.2 Vergleich mit anderen Porengeometrien

	5.2 Simulationen mit dem Porendurchströmungsmodell
	5.2.1 Lokale Ergebnisse der Durchströmungssimulation
	5.2.2 Globale Ergebnisse der Durchströmungssimulation

	5.3 Einfluss der Membranmechanik
	5.3.1 Bestimmung des minimalen Porenabstandes (Abklinglänge)
	5.3.2 Poren-Mesostruktur
	5.3.3 Homogenisierung

	5.4 Synthese der Simulationsergebnisse
	5.4.1 Netzwerkmodell zur Prozessoptimierung
	5.4.2 Durchbiegungsberechnung


	6 Zusammenfassung und Ausblick
	Literaturverzeichnis
	A Modellierungshintergrund
	A.1 Kinematik finiter Deformationen für Hydrogele
	A.2 Bilanzen der Festkörpermechanik
	A.3 Hyperelastisches Materialverhalten
	A.4 Navier-Stokes-Gleichungen in der Mikrofluidik
	A.5 Klassische Laminattheorie für aktive Systeme

	B Experimenteller Hintergrund
	B.1 Materialien und Herstellung des Membransystems
	B.2 Aufnahme und Auswertung der Mikroskopiebilder

	C Simulationstechnischer Hintergrund
	C.1 Implementierung des Temperatur-Expansions-Modells
	C.1.1 Thermische Expansion in Abaqus
	C.1.2 Kalibrierung und Verifizierung des Temperatur-Expansions-Modells
	C.1.3 Kalibrierung und Verifizierung des nichtlinearen Modells an Experimentaldaten
	C.1.4 Fehlerrechnung

	C.2 Rotationsscheibenproblem der Kreispore
	C.3 Variation des Schlankheitsfaktors bei verschiedenen Porengeometrien
	C.4 Die kreisförmige Pore im Verbundsystem
	C.5 Temperaturveränderlicher Elastizitätsmodul
	C.6 Vorberechnungen des Grundzustandes


