Zusammenfassung

Lediglich aus den USA ist fir das Jahr 1998 eine Abschatzung der Schadenssumme aus
infektios bedingten Ruckrufaktionen bekannt, 30 Mrd. US-$. Ein Viertel dieser Kosten
resultiert aus einer mangelnden Hygiene und Anlagenreinigung. Beide, der
Lebensmittelproduzent und der Anlagenbauer, werden hiervon meistens Uberrascht, was in
mittelstandischen Unternehmen zu erheblichen Umsatzverlusten fiihren kann.
Die Minimierung der Adhasionsrate an den Oberflachen einer lebensmitteltechnischen Anlage
ist fir die Gewaéhrleistung der Produktqualitat wesentlich. Diese Garantie kann der Produzent
bzw. Betreiber einer steriltechnischen Anlage nur dann {bernehmen, wenn ihm eine
MaterialkenngroRe zur Verfiigung steht, die die Zusammenhénge zwischen der Rauheit, der
Oberflachenenergie und der Adhasion beschreibt. Der aktuell verwendete Mittenrauhwert R,
erfullt diese Forderungen nicht. Die Ableitung einer diesbezlglichen Materialkenngrofiie ist
somit von essentieller Bedeutung.
Bekannterweise hé&ngt das Ergebnis einer topographischen Messung vom verwendeten
MeRverfahren und der Auswertung der Rohdaten ab. Eine Beurteilung der einzelnen
Methoden und deren fertigungstechnische Aussagekraft ist grundlegend fur die Beurteilung
steriltechnischer Oberflachen.
Die Aussagen werden wesentlich von der Art und Weise der Experimente zur Bestimmung
der Haftungswahrscheinlichkeit beeinflult. Bei der Betrachtung einzelner Zellen bieten sich
Methoden zur Bestimmung der Haftkréfte an, in denen mit einer extern aufgebrachten Kraft
die MeRobjekte von der Oberflache abgeldst werden. Diese Vorgehensweise ist in der
Steriltechnik relevant, da man bereits eine Minimierung der anfanglichen Adhé&sionszustéande
anstrebt.
Mittels umfangreicher Simulationen wurde ein Kennwert als Haftungswahrscheinlichkeit
abgeleitet, der sich aus zwei Teilwahrscheinlichkeiten zusammensetzt. Diese charakterisieren
einerseits Uber die topographieabhdngige Adhé&sionsflache den RauheitseinfluR und
andererseits unter Einbeziehung eines Adhédsionsmodells den EinfluRR der Oberflachenenergie.
Unter Anwendung der an realen Oberflichen gemessenen Oberflachenenergien
(Bundesanstalt fur Materialforschung und —Prufung in Berlin; BAM) konnte die Wirkung
einer Veranderung der Oberflachenenergie, d.h. fur unterschiedliche Materialien und
Oberflachenzustande, auf die Reinigungsfahigkeit abgeschatzt werden. Darlber hinaus
wurden an simulierten Oberfldchen strukturabhé&ngige Charakteristika analysiert. Typisch ist
die Ausbildung eines mehr oder weniger ausgepragten Minimums. Mit den
Trennkraftmessungen des Lehrstuhles fir Maschinen- und Apparatekunde (MAK) konnte die
Tendenz dieses Optimums der Haftwahrscheinlichkeit bei gewissen R,-Werten deutlich
nachgewiesen werden.
Die Lage und die Breite dieses Optimums muR jedoch noch eingehender experimentell
untersucht werden. Die Simulationen und experimentellen Untersuchungen zeigen aber, daf3
auf jeden Fall fir verschiedene Materialkombinationen unterschiedliche Optima zu erwarten
sind. Diese liegen in dem fir die Lebensmitteltechnik interessanten Rauheitsbereich (R;) von
0,4-1,5pum.
Prinzipiell ist zu erwarten, dal
o fir hochenergetische Oberflachen (Email) das Minimum weitaus enger gegenuber
niedrigenergetischen Oberflachen (Teflon) ist. Auf Grund ihrer Oberfldcheneigenschaften
tendieren Stahle zum Verhalten der Email.
o sehr spitze, kammartige Profile einfacher zu reinigen sind als langgezogene wellige
(geringe Adhasionsflache).
o die viskoelastischen Eigenschaften des Biofilmes die Adhdsionsflachen und somit die
Reinigbarkeit beeinflussen.



o ein Polieren auf immer kleinere R,-Werte nicht zu empfehlen ist. Die
Haftwahrscheinlichkeit, entsprechend die gemessenen Trennkrafte, steigen wieder an.
o die bearbeitungsindizierten Anisotropien und Oberflachendefekte einen wesentlichen
Einfluss haben.
Die bisherigen Untersuchungen mit unterschiedlichen Topographien und Oberflachenenergien
sowie die Trennkraftmessungen und Simulationen fixierten grundlegende Eckpunkte zur
Ermittlung einer optimal reinigbaren Oberflache. Mittels weiterer Untersuchungen, v.a. mit
niedrig energetischen Oberflachen und héheren Rauheiten, soll ein Katalog von ,,guten* und
»Schlechten” Oberflachen zusammengestellt werden.
Ein spezifisches Problem fur kmU’s sind die stdndig steigenden Anforderungen an die
Verbesserung der Oberflachenqualitdt, wu.a. infolge sich standig veranderter
Qualitatssicherungs- und Sicherheitskonzepte (z.B. HACCP) der Lebensmittelindustrie.
Dieser Entwicklung kénnen aus Kostengriinden kmU’s kaum folgen, so daB sie gegeniiber
GroRunternehmen eindeutig im Nachteil sind.
Die Ergebnisse  fanden unter  Mitwirkung der BAM Eingang in die
Standardisierungsdiskussion des VDI/VDE Fachausschuss 3.43 ,Kalibrierverfahren und
Normale“. Der Richtlinienentwurf fur das kalibrierte Messen mit Rastersonden -
Mikroskopen ist ab diesen Jahres (2003) verfligbar. Grundsétzlich kénnen alle Unternehmen
diese Richtlinie nutzen.
Die Forschungsergebnisse eroffnen kmU’s die Chance, leicht zu reinigende Oberflachen
mittels der Rauheit (Bearbeitung) und der Oberflachenenergie (Materialauswahl) zu gestalten.
Desweiteren wurden die Grundlagen flr eine KenngroBe geschaffen, die als ein
Qualitatskriterium fur steriltechnische Oberflachen gelten kann. Die kmu’s kdnnen Garantien
hinsichtlich Hygieneanforderungen an Oberflachen geben (z.B. nach Maschinenrichtlinie,
Lebensmittelhygienerichtlinie, GMP-Richtlinie). Dies ist zum einen ein Wettbewerbsvorteil
und hilft andererseits kostspielige, sogar produktverschlechternde Oberflachenbearbeitungen
zu vermeiden. Die Ergebnisse tragen somit zur Kostensenkung und Verbesserung der
Marktpositionen der kmU’s bei.

,,Das Ziel des Vorhabens wurde erreicht.*

Die Aufgaben und die Verflechtung der beteiligten Partner ist im folgenden Bild dargestellt.
Die Bundesanstalt fir Materialforschung und —prifung, Berlin (BAM) und der Lehrstuhl fur
Maschinen- und Apparatekunde der TU Munchen (MAK) gaben die gewonnenen Ergebnisse
der Oberflachen und der Trennkraftuntersuchungen weiter an Prof. Schmidt (Unterauftrag
BAM). Dieser fiigt die Ergebnisse aus der Praxis mit den simulierten Ergebnissen zusammen,
vergleicht diese und passt das Simulationsmodell an. Durch regelméRRige Treffen der
Projektpartner war ein gute Informationsaustausch gewéhrleistet. Die aus den Simulationen
gewonnen Ergebnisse konnen helfen, die sehr zeitaufwéndigen Praxisversuche auf die
wesentlichen Punkte zu fixieren und zu reduzieren. Mit der Kombination von Simulation und
Praxisversuchen kann den kmUs die Mdglichkeit eingerdumt werden, schnell und einfach
eine Oberflache beurteilen zu kénnen.
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B Oberflachen-topographische und oberflachen-energetische Erfassung

steriltechnisch eingesetzter Oberflachen (Forschungsstelle 1, BAM)
B.1  Replikatechniken zur indirekten topographischen und topometrischen
Erfassung der Oberflache

B.1.1 Zielstellung

Replikatechniken (Abdrucktechniken) ermdglichen eine zerstérungsfreie, indirekte Oberflichen-
priifung an Bauteilen mit Innenwandungen, schwer zugidnglichen Stellen sowie an gro3en, nicht de-
montierbaren Objekten. Im Mittelpunkt steht dabei die topographische und topometrische Erfassung
von Makro- und Mikrogeometrien, Rauheiten sowie Oberflichendefekten. Es existieren ver-
schiedene Verfahren fiir eine schnelle, kostengiinstige und unter Labor- bzw. Industriebedingungen
durchfiihrbare Herstellung von Oberflichenabdriicken.

Bei allen Abdruckverfahren werden (x,y,z)- Koordinaten durch mechanische Transformation vom
Original (Master) {iber den Abdruck (Negativ) auf die Kopie (Replika) iibertragen. Die Auswahl der
zur Verfiigung stehenden Replikaverfahren (Tabelle 1) wird durch die Eigenschaften des Priif-
objektes und des Abdruckmaterials, die geforderte Auflosung (vertikal und lateral), die verwendete
Oberfldchenmesstechnik sowie durch dullere Randbedingungen bei der Priaparation bestimmt.

Tabelle 1: Eigenschaften der Replikaverfahren

Eigenschaften = Abformmassen Abformmasse UV - Lack Folien
Technovit 3040 Provil Novo 35 um
KEM 40 Light 80 um
130 pm
kalt- 16semittelfreies, Cellulose-
Material polymerisierende Silikon- UV -hirtendes acetatfolie,
Kunststoffe auf Me- kautschuk Polymer/Acrylat | in Aceton
thacrylatbasis Gemisch 16slich
Konsistenz | Zweikomponenten- | Zweikomponenten- fliissi Folie
. iissiger
vor Verarbei- System System Lack +
tung Pulver + Fliissigkeit sehr zahfliissig Aceton
Aushartezeit bis 12 min bis 8 min ca. 5s 10 min
. hart und elastisch hart und unelas- clastisch,
Konsistenz . S . N
nach Verar- unelastisch (gummlartlg), tisch, liegt in Fo-
. Enthaftungs- kein Enthaftungs- Enthaftungs- lienform
beitung
probleme problem problem vor
Optische o .
Eigenschaften teilweise transparent | nicht transparent transparent transparent
Elektrlsche nichtleitend nichtleitend nichtleitend nichtleitend
Eigenschaften
Vakuum- . : : :
kompatibel ja nem Ja Ja
Ubertragung | Welligkeit / Rauheit | Welligkeit / Rauheit | Welligkeit / Rauheit| Rauheit

Zur Bewertung der Ubertragungsgiite, d.h. der vertikalen und lateralen Auflésung und einer ober-
flichentreuen Abbildung der (x,y,z)-Koordinaten, wurden ausgesuchte Abdrucktechniken an unter-
schiedlichen Referenz—bzw. Realoberflachen erprobt und im Zusammenhang mit der Validierung



der Messtechnik untersucht [1/2]. Dabei sind in einem einstufigen Abdruckverfahren jeweils Nega-
tive der Testoberflichen angefertigt worden, d.h. eine Vertiefung in der Originaloberfliche wird auf
der Oberfldche des Abdruckes als Erhohung dargestellt. In der Tabelle 1 sind die hier verwendeten
Replikaverfahren mit den jeweiligen Eigenschaftsprofilen gegeniiber gestellt.

Beziiglich der verwendeten Messverfahren setzt dies voraus, dass diese in der Lage sind, auf Basis
der Negativ-Rohdaten eine Invertierung vorzunehmen, um auf elektronischem Wege die Original-
oberfliche darzustellen. Auch wenn dies im Einzelfall nicht unproblematisch ist, eriibrigt sich ein
weiterer Abdruckprozess. Die Validierung der erprobten Replikaverfahren bezieht sich sdmtlich auf
die im wesentlichen ungestorte, d.h. weitgehend homogene, isotrope und fehlstellenfreie Oberflache
und die relevanten Materialien (Stahl 1.4404, Email und PTFE).

B.1.2 Auswahl definierter Referenz- und Realoberflachen

Um die Ubertragungsqualitit der einzelnen Replikaverfahren sowohl qualitativ als auch quantitativ
zu bewerten, wurden Oberflichen mit bekannten, genau definierten Strukturen unterschiedlicher
Auspragung ausgewdhlt, die zuvor mittels Rasterelektronen-Mikroskopie (REM) abgebildet wur-
den. Insgesamt wurden sechs verschiedene Referenz - Topographien (Abb. 1 und 2) fiir diese Un-
tersuchungen verwendet. Im einzelnen sind dies:

— PTB Rauhnormal (fein und mittel): ungestorte, parallele Bearbeitungsriefen definierter Rau-
heit: Standard mittel, R, = (0,53+0,02) um; Standard fein, R, = (0,142 £0,004) um als Referenz
fiir die Rauheitskennwerte

— Berkovich — Eindruck: Mit Hilfe eines Berkovich — Diamanten (dreiseitige Pyramide) wurden
fiinf Eindriicke unterschiedlicher Tiefe in eine beschichtete Stahlprobe eingebracht. Damit
standen definierte Geometrien zur Verfiigung, mit denen u. a. die Bewertung des Einflusses der
Kantensteilheit vorgenommen wurde. Die Kantenldngen der Eindriicke reichen von 12,8 um bis
1,45 pm, die zugehdrigen Tiefen liegen zwischen 1,65 um und 0,18 pm.

— VLSI - Standard: eine Mikrostruktur, bestehend aus gleichméBig angeordneten quadratischen
Vertiefungen (Kantenldnge = 5 um, Pitch = 10 um, Tiefe = 180 nm), zur Bewertung des latera-
len und vertikalen Auflésungsvermogens sowie des Einflusses von Stufen und Kanten

— Email: Emailoberflaiche mit Kratzer: Kratzertiefe: ca. 13 pum, Kratzerbreite: ca. 3 um. Mit
Blick auf fehlstellenbehaftete Oberfldchen sollten Anforderungen, die bei Makrodefekten an
das Replikaverfahren gestellt werden, untersucht werden.

— Kupferfolie: Eine galvanisch mikrostrukturierte Oberfldche mit Lotusgeometrie. Wellenlén-
gen: A  ca.15 um , A; ca. 4 um. Hierbei handelt es sich um eine extrem komplexe Oberflachen-
geometrie, die hochste Anforderungen an das Replikaverfahren stellt.

Die Auswahl der Referenzoberflichen erfolgte sowohl mit Blick auf die eingesetzten Replika-
verfahren als auch hinsichtlich der Eignungspriifung und Validierung der verwendeten Mess-
technik unter industriellen Aspekten (Zeitfaktor, Kostenfaktor, Robustheit).
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Abb. 2: a) Kupferfolie mit Lotus Geometrie b) Emailoberflache mit Kratzer
(REM-Aufnahme) (WLIM-Aufnahme)

Abb. 2: c) Kupferfolie mit Lotus Geometrie d) Emailoberflache mit Kratzer
(Lichtmikroskop, LIMI) (Lichtmikroskop, LIMI)



B.1.3  Auswahl geeigneter Messverfahren

Um das Aufldsungsvermogen und die Ubertragungsgiite der Replikaverfahren messtechnisch be-
werten zu konnen, miissen topographische und topometrische Messsysteme ausgewdhlt werden,
welche sowohl die Original-Oberflichen (Referenzoberflichen) als auch die angefertigten Ober-
flichenabdrucke gleichermallen erfassen konnen. Voraussetzung dafiir ist die Kenntnis der Eigen-
schaften von Original- und Abdruckoberflichen. Die in Tabelle 1 dargestellten Eigenschaften der
Abdrucktechniken setzen hier der verwendbaren Messtechnik Grenzen.

Gerade bei Verwendung von Replikaverfahren ist es unbedingt notwendig, flichenhaft und beriih-
rungslos erfassende 3D — Messverfahren einzusetzen, da sonst eine Beschidigung der weichen Ab-
druckmaterialien anzunehmen wére. Des weiteren ist bei der qualitativen und quantitativen Bewer-
tung von Oberflichen generell und bei Vergleichen zwischen einer Originaloberfliche und der
Oberflache ihres Abdruckes ein rein profilmessendes Verfahren (x, z)-Koordinaten nur in beding-
tem Malle aussagefdhig, da ein einzelner Linienscan wenig Aufschluss liber den Zustand und die
dreidimensionale Beschaffenheit einer Oberfldche gibt. Eventuelle Oberflichendefekte oder Mikro-
strukturen werden in ihren Abmessungen (X,y,z) nicht vollstindig oder nur zufallig erfasst. Auch ist
ein Vergleich von Abdruck- und Originaloberfldche bei einem rein profilmessenden Verfahren be-
ziiglich des Wiederfindens identischer Messorte auf der Oberflache deutlich erschwert bzw. unmog-
lich. Kritische Punkte zur Erfassung der ,,wahren* Topographie und Topometrie mit mechanischen
und optischen Messverfahren sind hier zusammengefasst:

* Material der Probe (hart / weich, transparent / opaque / reflektierend)

* Topographie der Probe (Kontur, Welligkeit, Rauheit, Kanten, Poren, Spitzen, Fehl-
stellen)

* Topometrie der Probe (Groenordnung von R, bzw. R,, Aspektverhéltnis)
* Art der Messsonde (Diamant / Cantilever Si bzw Si3Ny4 / Licht)
» Geometrie der Messsonde (Spitzenradius, Offnungswinkel, Wellenliinge)
e Arbeitsabstand, Informationstiefe der Messsonde
*  Wechselwirkungsmechanismus:
-beriihrend: mechanischer Tastschnitt, AFM (contact —mode)

-beriihrungslos: AFM ( non — contact — mode), WLI, CLSM, optischer
Tastschnitt, LIMI

* komplexe Geometrien, mehrdimensionale Rauheit (Lotusgeometrie)

* Artefakte:
-Oberflachenverunreinigung (Probe, Sonde)
-Verhalten an Poren, Spitzen, Stufen, Flanken, Fehlstellen
-Verhalten bei diinnen transparenten Deckschichten
-Faltung von Proben- und Sondengeometrie
-Anfahrrichtung der Sonde



Tabelle 2 enthilt eine Ubersicht etablierter Messverfahren und deren Abbildungseigenschaften bzw.
Moglichkeiten zur Erfassung der Topographie und Topometrie von Oberflichen im allgemeinen.
Neben den qualitativen und quantitativen Aspekten der Bewertbarkeit von Oberflichen wiren fiir
die Auswahl geeigneter Messverfahren folgende Gesichtspunkte von Interesse:
* Anschluss zum traditionellen Lichtmikroskop auf der Abbildungsseite
* Anschluss zum traditionellen mechanischen Tastschnitt bei der profilbasierten Rauheitsmes-
sung
* schnelle 3D-Erfassung der Oberfliche unter industriellen Randbedingungen (Zeitfaktor,
Kostenfaktor, Robustheit)
* Validierbarkeit (mittels REM auf der Abbildungsseite, mittels AFM bei der profilbasierten
Rauheitsmessung)

Tabelle 2: Ubersicht topographisch-topometrischer Messverfahren

Messverfahren | Abbildungseigenschaften
Lichtmikroskopie (LIMI) 2D — Abbildung (x,y), ,,semi‘‘- quantitativ
3D — Abbildung (x,y,z): geringe Schérfentiefe
bis 1000 —fache Vergroferung
Auflosung: lateral bis 0,5 um
Raster —Elektronenmikroskopie (REM) |2D — Abbildung (x,y), ,,semi*“- quantitativ
3D — Abbildung (x,y,z): hohe Schirfentiefe
bis 30000 —fache VergroBerung
Auflosung lateral bis 1 nm

Mechanischer Tastschnitt 2D — Abbildung, quantitativer (x,z) Profilschnitt
Optischer Tastschnitt 2D — Abbildung, quantitativer (x,z) Profilschnitt
Konfokale — Laser — Raster —-Mikroskopie | 3D — Abbildung, (x,y) -Scan + (z) —Scan
(CLSM)

Weillichtinterferenzmikroskopie (WLIM) | 3D — Abbildung, (x,y) —Erfassung + (z) —Scan
Atom — Kraft — Mikroskopie (AFM) 3D — Abbildung, (x,y) —Scan + (z) -Erfassung

In Tabelle 3 sind die zur Bewertung der Ubertragungsgiite der Replikaverfahren im speziellen her-
an gezogenen Messverfahren zusammengestellt. Beim Einsatz des Rasterelektronenmikroskops zur
Validierung von Replikaverfahren muss iiberdies beriicksichtigt werden, dass die zu untersuchende
Probe vakuumbestéindig und zumindest ihre Oberfliche betreffend elektrisch leitfahig sein muss.
Deshalb wurden nur solche Replikamaterialien ausgewahlt, die dies im Prinzip sicherstellen. Eine
zusitzliche metallische Beschichtung der Oberfliche ist aber insbesondere bei Kunststoffen unum-
génglich.

Tabelle 3: Optische Messverfahren zur Bewertung der Ubertragungsgiite von Replikatechniken

Auswahlkriterien u. Randbedingungen  Verfahren zur Oberflachencharakterisierung

* Eigenschaften der Messobjekte (Ori- |+ Topographische Verfahren (X - Y)
ginal/Abdruck) Lichtmikroskop, LIMI

* hohe laterale und vertikale Auflosung (Fa. Reichert Jung)

« beriihrungslose Bewertung der Uber- Rasterelektronenmikroskop, REM
tragungsgiite (Fa. Hitachi)

« dreidimensional erfassende Verfahren [* Topometrische Verfahren (X -Y - Z)

. leistungsfahige Software (Analyse’ WeiBlichtinterferenzmikroskopie, WLIM
Simulation, Modellierung) (Fa. Wyko, Fa. Zygo/LOT, Fa. ATOS)

«  Messzeiten (3D / 2D erfassend) Konfokales Laser Raster Mikroskop, CLSM

(Fa. Leica)




Nach erfolgter Eingangsevaluierung wurde das CLSM - Verfahren fiir die weitergehende Charakte-
risierung der Oberflachen auf Grund seiner im Vergleich zum WLIM - Verfahren um mindestens
zwei GrofBenordnungen schlechteren vertikalen Auflosung nicht mehr beriicksichtigt.

B.1.4 Bewertung der Replikaverfahren
Die mit den Referenzproben unter Verwendung der in Tabelle 3 genannten Messverfahren gewon-

nenen Ergebnisse zur Bewertung der generellen Ubertragungsgiite sind nun in Tabelle 4 zusam-
mengefasst dargestellt.

Tabelle 4: Bewertung der Ubertragungsgiite der verschiedenen Replikatechniken

Bewertungs- Abformmassen Abform- UV - Lack Folien
kriterien Technovit 3040 masse 35 um
und KEM 40 Provil Novo 80 pm
Eigenschaften Light 130 pm
Ubertragung / unbefriedigend, | unbefriedigend, | unbefriedigend, gut
Auflésung von Uberlagerung Verzerrungen Artefakte 35um, 130 um
Strukturen durch und (Lackmischung) | Folien beste
lat./vert. <15 um | Eigenstruktur Artefakte Ergebnisse
Eigenstruktur ausgepragt gering sehr gering gering
der Abdruck-
materialien
Schrumpfung 2-5)% 0,3 % ca. 10 % keine
Enthaftung starke Adhdsion | leichte Enthaf- | starke Adhision |leichte Enthaf-
und und tung und tung,
Ruckstande auf Riickstdnde keine Riickstinde Riickstdnde keine Riick-
Originaloberfla- stinde
Praparations- hoch sehr gering hoch gering
aufwand
Krater / Krater / Blasen- | Ausbriiche an gering
Artefakte Ausbriiche bildung Kanten

Von den erprobten Replikatechniken zeigte das Folien-Abdruckverfahren hinsichtlich der Ubertra-
gungsqualitidt und der Handhabbarkeit bei ungestorten Oberflachen mit Abstand die besten Ergeb-
nisse. Eine quantitative Bewertung mittels WeiBlichtinterferenzmikroskopie, speziell der Vergleich
der Rauheitskennwerte, wird in Abschnitt B.2.5 besprochen. Gegenwiértig laufen entsprechende
Normierungsvorhaben (Abschnitt B.2.6).

Die Ubertragungsgiite wurde zunichst qualitativ sowohl mit klassisch abbildenden Verfahren, wie
dem Lichtmikroskop (LIMI) als Routine-Inspektions-Instrument und dem Raster-Elektronen-
Mikroskop (REM) als eingefiihrtes Verfahren zur Detailinspektion, als auch mit modernen 3D —
Verfahren der zerstérungsfrei optischen Oberflichenabbildung, insbesondere mit der konfokalen
Laser-Raster-Mikroskopie (CLSM) und der WeiBlichtinterferenzmikroskopie (WLIM), bewertet.
Von den untersuchten Messverfahren ist die Weillichtinterferenzmikroskopie eindeutig das Vor-
zugsverfahren. Allerdings hat auch dieses Verfahrens seine Grenzen. Probleme treten insbesondere
an Stufen bzw. Kanten oder diinnen transparenten Deckschichten auf. Fiir weitere Untersuchungen,
insbesondere auch zur Validierung der WLIM, erscheint eine Kombination mehrerer Messverfah-
ren, insbesondere von WLIM und AFM (als Nano-Tastschnitt Technik) sinnvoll zu sein. ( Multi-
Sonden-Konzept Abschnitt B.2.4)

Der Vorteil besteht darin, dass sich die Verfahren sinnvoll ergidnzen und der Anschluss zum Prinzip
des mechanischen Tasters (mittels AFM) und zum Lichtmikroskop (mittels WLIM) sichergestellt
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wird. AuBerdem ist die notwendige Erginzung der Messbereiche fiir Ubersichts- und Detailauf-
nahmen (WLIM, AFM, REM) gegeben. Eine vergleichbare drei-dimensionale Erfassung der ,,wah-
ren* Topographie und Topometrie einer Oberfliche wire somit am ehesten gewahrleistet.

Die Ergebnisse zum bevorzugten Replikaverfahren, der Folienabdrucktechnik mit 35 pm
Cellulose-Acetat-Folie, sind in den Abbildungen 3a — 3d dargestellt. Bei dem Vergleich zwischen
jeweils linker und rechter Aufnahme muss beachtet werden, dass es sich hier um nur annéhernd
identische Stellen auf den Oberflichen von Original und Abdruck (mittels 35 um Abdruckfolie)
handelt.

8
£
§
t
!

[

B@®1192 1©8.06kV

Abb. 3a: VLSI — Standard, Original Abdruck (REM)
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Abb. 3c: Kupferfolie mit Lotus-Geometrie, Abdruck
Original (REM-Aufnahme) (invertierte REM-Aufnahme)



Abb. 3d: Kratzer in Emailoberflache, Abdruck (WLIM-Aufnahme)
Original (WLIM-Aufnahme)

B.2  Oberflachen — topographische Erfassung steriltechnisch eingesetzter Oberflachen
B.2.1 Zielstellung

Um den Submikro- und Nanometerbereich besser erfassen zu konnen, war das neuartige Multi-
Sonden-Konzept, eine Kombination von in z-Richtung rasternder WeiBlichtinterferenzmikroskopie
(WLIM) und beriihrungslosem AFM, zu erproben und zu validieren sowie der Anschluss zum LIMI
und zum mechanischem Tastschnitt nach DIN EN ISO 4287 sicherzustellen.

Bei der Atomkraftmikroskopie wurde von vornherein auf den ,,non-contact“-Mode orientiert, um
den Einfluss von Oberflichenfehlstellen, Oberflichenablagerungen sowie Wechselwirkungsarte-
fakte (Scanrichtung, Schwingungen des Cantilervers) moglichst gering zu halten. Ganz zu vermei-
den ist dies aber grundsitzlich nicht.

B.2.2 Madglichkeiten und Grenzen der Messverfahren

In der Tabelle 5 wird ein Uberblick iiber die verwendeten Messverfahren unter topographischen,
funktionellen und kostenméBigen Gesichtspunkten gegeben. In Tabelle 6 sind die fiir die Topogra-
phiebewertung praferierten Messverfahren mit ithren Vor- und Nachteilen zusammengestellt und in
den Abb. 4a bis 4c und 5 werden lichtmikroskopische und WLIM Aufnahmen bei etwa gleicher
VergroBerung (20:1 bzw.1000:1) gegeniibergestellt.

Der deutliche Informationszuwachs bei Verwendung der WLIM ist evident: 3D-Abbildung mit
Rauheitskennwerten, statt 2D-Abbildung ohne Rauheitskennwerte (Abb. 4a-4c). Wie in Abb. 5 dar-
gestellt, konnen mit dem WLIM - Verfahren zusétzlich Histogramme, beliebige Profilschnitte und
perspektivische Darstellungen erzeugt werden. Die WLIM ist fiir alle relevanten Materialien
gleichermalflen einsetzbar und gewihrleistet relativ unabhédngig von der Reflektivitdt der Oberflache
(also werkstoff- und rauheitsunabhéngig), typischerweise im Bereich von 0,1 % bis 99,9 % Reflek-
tivitdt, die Erzeugung auswertbarer Rohdaten. Eine Einschrdnkung ist nur an Kanten und bei diin-
nen transparenten Deckschichten zu machen.

Neben Email (Abb. 5) zeigen die Abbildungen 6 und 7 entsprechende Aufnahmen von geschliffe-
nem und elektropoliertem Stahl bzw. von PTFE. Mittels WLIM konnen dariiber hinaus weiter-
gehende Topometrieanalysen durchgefiihrt und Rauheiten verschiedener Ordnung mittels Fourier-
analyse isoliert werden (Abb. 6 und Abb. 7).



Tabelle 5: Ausgewihlte topographische und topometrische Messverfahren (Ubersicht)

Abb. - Verfah- MaRstab Messsystem Bemerkungen Zeitautwand/
ren Rohdaten
Makro — Auf-
nahme 1:1...5:1 Kamera qualitativ 10-30 min/ Is
(Licht — Ampli- | (objektabhédngig) | A = (0,4 ... 0,8) um X —y Abb.
tude)
Mikro — Auf- . .
nahme _ _ Lichtmikroskop qualitativ 10 min/ 10s
. . 20:1 ... 1000:1 (LIMI)
(Licht — Ampli- A=(04 08 X —y Abb.
Mechanischer 1 A Profilometer quantitativ . :
Tastschnitt Z_Xz' Ei‘: 128 '0100 (Taster; DINENISO |° _i‘irznﬂémm
(Tastspitze) ’ r=2 pum) 4287 ’
Mikro — Auf- renmikroskopie | . UGGy | oL
nahme 10:1 ... 1000:1 P | VDE-Richtlinie y
(Licht — Phase) (WLIM) (Entwurf) X —y-zAbb.
A=(04..0,6) um
Nahfeld =Tech-| 409,y [Atom—RKraft=Mik-| o iativ | 30 min/ 10 min
nik 20 000-1 roskopie (AFM) «— 7 Abb
(WW-Potential) ' (tiip= 10 nm) '
Tabelle 6: Ausgewdhlte topometrische Messverfahren: Vor- und Nachteile
Vorteile Nachteile
groBer Offnungswinkel des
standardmifBige industrielle Anwendung Tasters (Verrundungsradius
Mechanischer genormt DIN EN ISO 4287 2 pum)
Taster einfache Handhabung Probleme bei Poren etc.
kostengiinstig Probleme bei weichen
Oberflachen
relativ hohe Kosten
sehr hohe laterale Auflosung bis Wechselwirkung Cantilever/
Atom - Kraft s -
. . atomar (Verrundungsradius rg, = 10 nm) Probe erfordert hohen
— Mikroskopie ale Aufls leich Tustieraufwand
(AEM) vertikale Auflgsung vergleic bar ustieraufwan )
mit Weillichtsystem ( ~ 0,1 nm) empfindlich gegen Oberfla-
chenkontamination
geringe Wechselwirkung mit der Probe,
Weillicht- beriihrungslose und schnelle 3D-Messung hghe Kosten .
. . ) Einfluss der optischen
interferenz- geringer Justierbedarf
- . I . Konstanten
mikroskopie Auflésung: lateral ~ 0,5 pm; vertikal )
Probleme bei transparenten
(WLIM) ~0,1 nm Deckschichten
Anschluss an Mikroskop, Taster u. AFM !
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Abb. 4c: Mikro-Aufnahmen einer PTFE - Oberflache: LIMI und WLIM (VergroBerung 20:1/32:1)

Vergleicht man die Histogramme aus den WLIM - Aufnahmen fiir Email, Stahl und PTFE (Abb. 5,
6 und 7), sind ungeachtet der absoluten Rauheitswerte wesentliche qualitative Unterschiede festzu-
stellen. Weitgehend symmetrische Histogramme werden fiir Email (Abb. 5) und elektropolierten
Stahl (Abb. 6) beobachtet, wihrend fiir PTFE (Abb. 7) eine asymmetrische Verteilung der Rau-
heitsverteilung festzustellen ist. Auch die Fourieranalyse zeigt in den verschiedenen Frequenzberei-
chen deutliche Unterschiede: Bei PTFE (Abb. 7) wird in allen Frequenzbereichen eine Vorzugs-
struktur (Schélriefen) nachgewiesen, bei geschliffenem und elektropoliertem Stahl dagegen zeigen
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die Hochpass-, Bandpass- und Tiefpassanalysen in den verschiedenen Frequenzbereichen unter-
schiedliche Verteilungsbilder fiir die Oberflichenrauheit. In allen Fillen ist eine Korrelation zu den
Bearbeitungsprozessen anzunehmen, was die Methode fiir die Qualitdtssicherung prédestiniert.

Wistogram Plot

20000

] I +0.26198
2 pm

020471

15000

=y

T T T T T
20000 -10000 000 +10000  +200.00
Value (nm)

30 piot

nce
BV 0210 __m
fme__ 0.000

Tontrol

| —

B

[ Controls 1N

Abb. 5: Mikro —Aufnahmen einer Email — Oberfliche: LIMI und WLIM (Vergroerung 1000:1)

Bei dem WLIM-Verfahren sind wegen der Auswertung der Phaseninformation vertikale Auflosun-
gen von unter 1 nm erreichbar. Bei der lateralen Auflosung ist man dagegen wie beim Lichtmikro-
skop an die Beugungsbegrenzung von etwa 0,5 pm (bei 1000-facher VergroBerung) gebunden. Der
Informations- und Zeitgewinn beim WLIM-Verfahren ist allerdings so betrachtlich, dass insbeson-
dere mit Blick auf die digitale Speicherung der Rohdaten (x-y-z Koordinaten) und deren Weiterver-
arbeitbarkeit (beliebiger Profilschnitt, Histogramme, Fourieranalyse) immense Vorteile bestehen.
Die pixelgenaue Zuordnung der Oberfldchenabbildung ermdglicht zudem ein ,,Stitchen* der Ober-
fliche. So konnen auch grofere Flachen jenseits der eigentlichen ObjektgroB3e (bei gegebener Ver-
groflerung) durch automatisiertes ,,Zusammensetzen von Einzelbildern abgebildet werden. Von
dem verwendeten Wellenldngenbereich her (einschlieBlich der erreichbaren Vergroferungen) ist der

Anschluss an das LIMI sichergestellt.

- W) Thres Band wiap

High Wavelen: 7.03215 .

+153625

um
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Abb. 6: WLIM Topometrieanalyse von Stahl 1.4404 geschliffen 400 + elektropoliert
(VergroBerung 650:1)
Draufsicht, 3D - Perspektive, Oberflichenprofil, Histogramm und Fourieranalyse
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Abb. 7:  WLIM Topometricanalyse von PTFE (VergroBerung 650:1)
Draufsicht, 3D - Perspektive, Oberflichenprofil, Histogramm und Fourieranalyse

Noch hohere Vergréferungen sind mit dem Atom-Kraft-Mikroskop (AFM) erreichbar. Abb. 8 zeigt
Oberfldachen von Email, PTFE und Stahl, die sich bei gleicher VergroBerung deutlich unterscheiden.
Beimengungen in der Email (Abb. 8a) bzw. die Feinstrukturen der PTFE- bzw. der elektropolierten
Stahloberfliche sind deutlich nachweisbar (Abb. 8b und 8c). Das AFM wird im ,,non-contact®
Mode betrieben, d.h. der Cantilever beriihrt die Oberflaiche nicht. AFM- Messungen sind a priori
Profilmessungen, d.h. eine 3D Abbildung muss aus mehreren Tastschnitten zusammengesetzt wer-
den, was die Messzeit gegeniiber dem WLIM deutlich erhoht. Andererseits kommt das AFM im
,contact Mode vom Prinzip her dem klassischen Tastschnitt sehr nahe, man spricht auch vom Na-
no-Tastschnitt. Fiir das zu erprobende Konzept des Multi-Sonden-Topometrie-Messplatzes wurde
trotzdem der ,,non-contact Mode bevorzugt, da dieser durch Partikelbelastungen der Oberflache
(z.B. Staub) weniger beeinflusst wird.

STARLFEL

232 on

0.0 38.0 m

a) Email b) PTFE c) Stahl 1.4404
geschliffen + elektropoliert

Abb. 8: Non - Contact - AFM - Aufnahmen von verschiedenen Werkstoffoberflachen
(VergroBerung 3000:1)

Das zur Validierung der WLIM eingesetzte AFM Verfahren hat vertikal und lateral Aufldsungen
im Bereich von 0,1 nm. Damit kénnen Submikrometer- und Nanometer-Topographien abgebildet
werden.

Dass sich die verwendeten Materialien auch diesbeziiglich stark unterscheiden, ist schon in Abb. 8
nachgewiesen worden. Es werden fiir Keramiken typische Zusatzstoff-Partikel, fiir PTFE typische
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Schélriefen und fiir elektropolierten Stahl abgerundete Schleifriefen identifiziert. Mit anderen Wor-
ten: Wahlt man die VergroBBerung nur grofl genug, wird nahezu jede Oberfliche inhomogen, ani-
sotrop bzw. fehlstellenbehaftet. Die Ergebnisse aus der Erprobung des Multisondenkonzepts sind
im Abschnitt B 2.4 ausfiihrlich beschrieben.

B.2.3 Bewertung der evaluierten Messverfahren

Die klassischen Verfahren der Topographie/Topometrie-Bewertung (LIMI/mechanischer Taster)
versagen bei Submikrometer- und Nanometer- 3D-Tophographien. Die rasternde WeiBlichtinterfe-
renzmikroskopie (WLIM) und die Atom-Kraftmikroskopie (AFM) sind insbesondere in ihrer Kom-
bination geeignet, die ,,wahre* Topographie/Topometrie einer Oberfliche im Submikro- und Na-
nometerbereich zu erfassen. Unabhédngig davon muss sichergestellt werden, dass die experimentel-
len Randbedingungen (Probenort, Taststrecke/Tastflache) und die Erfassung und Weiterverarbei-
tung der Rohdaten (x,y,z) fiir die unterschiedlichen Verfahren vergleichbar sind. Nur so ldsst sich
der spezifische Sondeneinfluss bewerten.

Die WLIM sichert beziiglich der Taststrecke sowohl den Anschluss an den ,,long scan“ des mecha-
nischen Tasters (Makro-Tastschnitt) als auch an den ,,short scan* des AFM (Nano-Tastschnitt). Au-
Berdem besteht zum Lichtmikroskop (VergroBerung 20:1 P Teileinspektion und mechanische
Standard -Taststrecke bzw. 1000:1 » Detailinspektion, Defekte, Artefakte) eine direkte Vergleich-
barkeit.

Auch die Rohdatenverarbeitung muss validiert werden: Mit zwei Messprinzipien (WLIM, AFM)
und vier Software-Paketen [WLIM-MetroPro, AFM-Nanoview 4.0, unabhéngig: SPIP, MARKIII
(Fa. Fries) und HVT (FH Jena)] sind zumindest fiir Referenzobjekte im Rahmen einer industriell
relevanten Ergebnisunsicherheit vergleichbare Werte erzielbar. Dass hier generell Handlungsbedarf
besteht, macht Tabelle 7 deutlich. Fiir die klassische Rauheitsmessung nach DIN EN ISO 4287 sind
nanometer-skalierte Topographie-Einfliisse nicht mehr relevant. Eine vergleichende Betrachtung
zwischen mechanischen Tastschnitt (genormt) und WLIM (noch nicht genormt) und fiir Taststre-
cken im Millimeterbereich ist in Tabelle 7 dargestellt. Grundproblem ist hierbei, dass nicht an iden-
tischen Taststrecken gemessen werden kann. Beziiglich der Validierung des WLIM mit Hilfe des
AFM wurde dieses Problem im Multi — Sonden — Topometrie - Messplatz (Abschnitt B.2.4) geldst.

Tabelle 7:  Rauheitskennwerte Tastschnitt und WLIM im Vergleich

Tastschnitt — Verfahren WeilBllichtinter-
Werkstoff (Taststrecke L= 5,6 mm) ferrenzmikroskop
(DIN EN ISO 4287) (Lt nicht genormt)
BAM MAK /TUM
Ralpm] | R [um] | Ra[um] | R [um] | Ra[pm] | L¢[mm]
Stahl 1.4404 0,23 2,8
K400 + ep 0,12+0,01|1,00£0,14|0,23+0,06 1,14+ 0,25 0.12 0.28
PTFE 0,7 2,8
TEM 1600 0,21 +£0,02|1,61 +0,28 - - 04 0.28
Email 0,81 2,8
CW4 5 0,06 £0,01]0,45+0,05 - - 0.05 0.28
Email 1,22 7,2
CW4 4 0,06 £0,01]0,45+0,05 - - 0.04 0.14
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Fiir die WLIM ist in Abhédngigkeit von der Substrattopographie eine starke Abhédngigkeit von der
Tastflache (d.h. der gewihlten VergroBerung) festzustellen. Hierdurch erkldren sich auch die
Unterschiede bei der Verwendung verschiedener (jeweils kalibrierter) Tastschnittgeréte.

Die Interpretation der Rohdaten und die Simulation von Oberfldchen hat ggf. Sonden - Spezifika zu
beriicksichtigen. Der Anschluss der 3D-Verfahren an den klassischen Tastschnitt ist dabei sicher-
zustellen. Der 3D- Rauheitskennwert muss durch Datenreduktion industriellen Belangen Rechnung
zu tragen (siche Abschnitt B.2.5). Dabei wurden die Ergebnisse an Referenzobjekten iiberpriift, der
Sonden- und Verfahrenseinfluss wurde fiir Original/Abdruck/Kopie minimiert und quantifiziert und
bei der Rohdatenerfassung und -verarbeitung beriicksichtigt. Die experimentellen Daten konnten fiir
ungestdrte Oberflichen in Ubereinstimmung mit Modellierung und der Simulation gebracht werden
(Abschnitt B.2.5 und Abschnitt S).

B.2.4 Das Multi-Sondenkonzept (WLIM/AFM - Messplatz)

Das Multi — Sonden — Konzept [3] integriert WLIM und AFM (zur Validierung des WLIM - Ver-
fahrens) mit den Merkmalen nach Abb. 9 und Tabelle 8. Mit diesem Konzept wurde die Vorraus-
setzung geschaffen, an identischen Probenorten ohne jegliche Probenmanipulation zu messen, eine
scheinbar triviale, in der Praxis aber ansonsten kaum umsetzbare Forderung. Beim AFM wurde von
vornherein auf den ,,non — contact™ Mode orientiert, um fiir beide Verfahren beriihrungslos zu mes-
sen. Das AFM ist zwar ein sehr gutes Validierungsinstrument, in der Praxis aber wegen seiner ho-
hen Empfindlichkeit, der relativ langen Messzeit (Aufbau von 3D-Bildern aus 2D- Profilen) und
des geringen Arbeitsabstandes aber kaum als industrielles Routineinstrument geeignet.

Multi - Sonden - Konzept:

optical ° Messen identischer Probenorte mit
RS unterschiedlichen Sonden (WLIM,
AFM) ohne Probenbewegung.
° Typischer Repositionierfehler des
FJ:‘:;: x-y-z-Tisches: 1 um ohne bzw.
bis 5 um mit Drehung des Sonden-
Turrets (“probe-to-probe”).
o Hochgenaue Messungen; schwin-
- phe gungsgediampfter Tisch und
Slagae .
luftgefedertes optisches System.
Abb 9: Multi — Soden — Konzept: WLIM /AFM (Validierung der Rohdaten)
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Tabelle 8: Vergleich von AFM und WLIM

AFM WLIM
Betriebsmode non-contact - - -
Objektive - 2,5x 20 x 50 x
Gesichtsfeld (40 x 210) (7,3 x 2,3) (0,35 x (2),26) (70 x ;55)
pum mm mm pum
Pixelzahl max. max. max. max.
256 x 256 640 x480 640 x 480 640 x 480
VergroRerung 3000:1 20:1 400:1 2000:1
Spitzenradius <10 nm - - -

NA - 0,075 0,40 0,55
Auflésung <I1nm/ 4,7 um / 0,8 um/ 0,6 um /
lat. / vert. 0,1 nm 0,1 nm 0,1 nm 0,1 nm
Typische . B . B : B :

Messzeit 15 min (2—-3) min (2-3) min (2—-3) min
Arbeitsabstand einige nm 10,3 mm 4,7 mm 3,4 mm

B.2.5 Validierung des Multisonden-Konzeptes

Beispielhaft sind die Ergebnisse der Validierung des WLIM-Messungen in Abb. 10 und Abb. 11
zusammengestellt. Wegen der deutlich geringerer lateralen Auflésung erscheinen WLIM-Auf-

nahmen im Vergleich zu AFM — Aufnahmen stets glatter.

(35 x35)? um

4

Validierung der Oberflichentopographie:
Vergleich AFM — WLIM elektropolierte Stahloberfliache 1.4404

Abb.10:

15



Fiir die Validierung der Rohdaten wurden systemeigene Software-Pakete: (NanoView 4.0 fiir AFM,
MetroPro 7.10.0 fiir die WLIM) sowie hardwareunabhéngiger Softwarepakete wie SPIP (V.2.3203),
Mark III (V. 3.6.5) und das an der FH Jena entwickelte HVF—Programm (Abschnitt S. 4.4) genutzt.
Neben der Validierung der WLIM mittels AFM war der Anschluss an den mechanischen Tast-

schnitt ein zentrales Thema. In Abb. 12 sind die beiden Sondenprinzipien gegeniibergestellt.

Mechanische Sonde (2D-Taster)

I spitze = 2 UM

a =120°

Optische Sonde (3D-WLIM)

DX opr = 0,5 pm (1000:1)

3665

0,5 um 0,5 pm

|
v v

0,5 um 0,5 pm

|
v

2 um 2 um
X-Z scan X-y-zZ scan
> >
AX =2 um AX =2 pum
DIN EN ISO 4287 VDE - Richtlinie im Entwurf
Abb.12: Laterale Auflosung mechanische und optische Sonden

Im Ergebnis einer Abschitzung (nach Abb. 12) resultiert aus dem Sondenradius von 2 pm bzw. der
optischen Auflosung von 0,5 um fiir beide Verfahren eine vergleichbare laterale Ortsaufldsung von
ca. 2 um. Fiir Messungen an ungestorten Oberflachen sollte dies in vergleichbaren Rauheitswerten

miinden. An weitgehend ungestorten, d.h. homogenen, isotropen und fehlstellenfreien, Oberflichen
ist dies im Rahmen der Ergebnisunsicherheit tatséchlich der Fall (Abb. 13).
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Rauheiten (Ra) von Stahloberflichen (1.4404) mit unterschiedlichen

Bearbeitungszustinden fiir mechanische und optische Sonden
(PTFE und Email zum Vergleich)

Die softwareseitige Validierung der Rohdaten ist in den Abb. 14 bis Abb. 16 zusammengestellt.
Solange ungestorte Oberflachen vorliegen, ldsst sich zwischen den verschiedenen Analyseverfahren
eine gute Ubereinstimmung herstellen. In Gebieten von Inhomogenititen bzw. Anisotropien und
Fehlstellen treten dagegen Unterschiede zu Tage. Der Einfluss von lokalen Inhomogenitéten hingt
auch vom gewéhlten Objektfeld (Vergroerung) ab, wie der Vergleich von Abb. 14 und 15 verdeut-
licht. Tendenziell werden die Diskrepanzen mit zunehmender Vergroferung starker, was bestitigt,
dass Realoberflichen, die mit bloBem Auge noch homogen erscheinen, im Submikro-meter- und
Nanometerbereich deutliche Inhomogenititen aufweisen konnen.

Abb. 14:

OWLI - Messung, Berechnung mit MetroPro (Zygo)
B Berechnung mit H6henverteilungsfunktion (FH Jena)
B Berechnung mit Mark Ill (FRT)

Qr"@ QD‘QQ N2 039 039 os'Q os'Q os'Q os'Q 039 Q\@
P P P R I L P AP
PO S YO RO

Validierung von Fldchenrauheiten fiir Stahl 1.4404 mit Hilfe verschiedener Soft-

warepakete (Basis WLIM-Rohdaten, 50:1)
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1,6 ———— OWLI - Messung, Berechnung mit MetroPro (Zygo)

1,4 1 B Berechnung mit Héhenverteilungsfunktion (FH
12 Jena)
' B Berechnung mit Mark 1l (FRT)
— 1+
e
=0,8 -
0,6 -

N/ Q/ Q Q/ Q/ Qs Qs N '@
DMK N D A A
PN ZO SO ZON TN TN SO

Abb. 15: Validierung von Flachenrauheiten fiir Stahl 1.4404 mit Hilfe verschiedener Soft-
warepakete (Basis WLIM-Rohdaten, 1000:1)

14
1.2 4+ OWLI - Messung, Berechnung mit MertroPro
(Zygo)
1 B Berechnung, mit H6henverteilungsfunktion (FH
Jena)
B Berechnung, mit Mark 11l (FRT)
€08 +— |
=
£ 0,6
0,4
0 T T T T

pfa_2.5 pfa 50  tim1600_2.5 tfm1600_50 tfm2001 2.5 tfm2001 50

Abb. 16: Validierung von Fldchenrauheiten: fiir PTFE) mit Hilfe verschiedener Softwarepake-
te (Basis von WLIM-Rohdaten, 50:1 bzw. 1000:1

B.2.6 Standardisierung des Vorzugsverfahrens WLIM

Die Standardisierungsfragen wurden im VDI/VDE Fachausschuss 3.43 ,Kalibrierverfahren und
Normale* unter Mitwirkung der BAM, der Fa. BOSCH, der PTB, der Uni Hamburg sowie einiger
Geritehersteller behandelt.

Im Ergebnis wurde ein Richtlinienentwurf fiir das kalibrierte Messen mit Rastersonden —Mikros-
kopen erstellt, der 2003 verfiigbar sein wird. Im einzelnen wurden bzw. werden noch folgende As-

pekte bearbeitet:

* Richtlinie fiir das Arbeiten mit optischen Verfahren im Bereich der Interferenz-
mikroskopie (phasenschiebende-, konfokale-, Weilllicht-Verfahren)
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* Anforderung an notwendige Normale. Entwicklung eines Normals fiir unterschiedli-
che Messaufgaben, um den experimentellen und den Kostenaufwand gering zu hal-
ten.

* Ausweitung des Richtlinienentwurfs auf andere noch nicht genormte Sodenverfahren
(AFM) in Anlehnung an bestehende Normen und Richtlinien fiir mechanische Mess-
verfahren (z. B. mechanischer Taster).

Analog der Definition der Langen von Taststrecken fiir die 2D-erfassenden Verfahren (mechani-
scher Taster), sind genormte Tastflichen fiir die 3D-erfassenden Verfahren (z.B. WLIM) jeweils
mit entsprechenden Filterwellenldngen festzulegen. Damit kann dann in der Praxis nach Norm ge-
messen werden. Zu beachten ist aber, dass das Problem ,,Messung an identischen Probenorten‘ mit
der 3D-Erfassung der Oberfliche zwar deutlich entschirft (Bezug auf signifikante Oberfldchen-
merkmale) aber insbesondere fiir hohe Vergro3erungen a priori nicht vollstindig gelost ist. Hier
kann die Suche, wenn keine zusétzliche Kennzeichnung mdoglich ist, zeitaufwendig sein.

B.2.7 Praxisbeispiel: Degradation von PE-Schlauchen

An einem Beispiel aus der Praxis wird die Leistungsfahigkeit des WLIM-Verfahrens gegentiber
dem mechanischen Tastschnitt nachgewiesen. In Tabelle 9 sind die verschiedenen Messaspekte
gegeniibergestellt. Im Ergebnis wire die Degradation von PE-Schlduchen beziiglich der Oberfla-
chenrauheit mit einem mechanischen Tastschnittverfahren tiberhaupt nicht bewertbar.

Tabelle 9:  Beispiel: PE - Schlduche fiir den Bierausschank
(gekriimmte Innenflachen, duktiler Werkstof¥)

Problemstellung Mechanischer Taster WLIM
Norm / Richtlinie DIN EN ISO 4287 VDE Richtlinie (Entwurf)
N . Aufschneiden der Schldu- | Aufschneiden der Schliu-
Préaparation
che che
nicht tolerabel Korrigicrbar
Innenradius (10 mm) axial — kritisch, & ’
. . messbar
radial - nicht messbar
Werkstoff - Duktilitit Messung 1.d':R.. nicht zuver- |  unkritisch, weil beriih-
lassig rungslos
.. Flachen- Profil (3D)
Messmode Linien p Profil (2D) (incl. Linien-Profil)
. pro Linie ca. 60 s pro Fliche ca.
Messzeit pro Fliache ca. 20 min (2—-3) min

Wie in Abb. 17 dargestellt, lasst sich mittels WLIM an den Innenfldchen der Schlduche beziiglich
der Rauheitskennwerte nach softwaremifBiger Beriicksichtigung der Zylinderinnenfldchen, die De-
gradation schnell, beriihrungslos und 3D-méBig signifikant im R, — Wert nachweisen. In der rein
profilméBigen (2-dimensionalen) Betrachtung wére dies im Rahmen der Messunsicherheit kaum
moglich.
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Abb. 17: Oberflachentopographie von PE-Schlduchen fiir den Bierausschank (WLIM 200:1)

B.3  Oberflachen-energetische Erfassung steriltechnischer Oberflachen
B.3.1 Statische Kontaktwinkelmessung
Die Bestimmung der Grenzfldchenspannung zwischen fliissiger und fester Phase in Anwesenheit

einer gasformigen Phase (Luft) erfolgt durch Kontaktwinkelmessung. Aus dem Kontaktwinkel 0
kann die Oberflachenenergie 0 iiber die Young-Gleichung [4] berechnet werden:

cos B = (0% - 0*)/(0'®) (1)
Die Indizes bezeichnen die beiden Phasen zwischen denen die Grenzflichenspannung besteht:

fest (s), fliissig (1) und gasformig (g). Graphisch kann Gleichung (1) iiber Vektoren dargestellt wer-
den und wird in Abbildung 18 veranschaulicht.

20



Gas

':]-5 G§| !
¢ = T 7 J"ILJ' 7
. J J ; F J /
’.rffg,x’//f;’fg//f /r
,.-"Jrlr.)l,"r (.III.J Fastnirper (,.-"r JII.-'/ /
ff/ffff.f/f’ff v
Abb 18: Kontaktwinkel auf einer Festkorperoberflache nach Young

B.3.2 Bestimmung der Oberflachenenergie

Owens, Wendt, Rabel und Kaelble [5] postulierten die Existenz eines polaren Anteils (Wechselwir-
kung permanenter Dipole), sowie einen dispersen Anteils (Wechselwirkung induzierter Dipole) an
der Grenzflachenspannung. Die Gesamtflichenspannung ist also die Summe der dispersen und po-
laren Anteile:

o= O.dispers +O.p01ar (2)

Kommen zwei Phasen in Kontakt, so wechselwirken entlang der Grenzfldche nur polare mit pola-
ren, disperse mit dispersen Anteilen der jeweiligen Grenzfldchenspannung. Bei bekannten polaren
und dispersen Anteilen der Grenzflichenspannung von Fliissigkeiten kann der polare und der
disperse Anteil der Oberflichenspannung von Festkdrpern bestimmt werden.

B.3.3 Dynamische Kontaktwinkelmessung

Die dynamische Kontaktwinkelmessung beschreibt die Vorginge an der Grenzfldche fliissig - fest
wihrend der Vorgédnge der Benetzung (Zunahme des Volumens) und der Entnetzung (Abnahme des
Volumens). Dazu kann auf verschiedene Weise entweder die Fliissigkeit oder der Festkorper mit
moglichst konstanter Geschwindigkeit bewegt werden.

a) Fortschreitwinkel b) Erzeugung des Riickzugswinkels
(Volumenzunahme) (Volumenabnahme)
Abb. 19: Dynamische Kontaktwinkelmessung

B.3.4 Experimentelle Ergebnisse der Kontaktwinkelmessung
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Mittels Kontaktwinkelmessung soll u.a. der Einfluss der Rauheit einer Oberfldche auf deren Ober-
flichenenergie bewertet werden. Fiir alle relevanten Werkstoffe (Stahl 1.4404, Email und PTFE)
standen sechs verschiedene Testfliissigkeiten (Dijodmethan, n-Hexadecan, 1-Decanol, Formamid,
Ethylenglycol und Wasser) zur Verfligung, mit denen statische Messungen vorgenommen wurden.
Dies war im wesentlichen der Proben - Dimensionierung (Stahl [20x20mm?], und der Probeneben-
heit (Email 0 20 mm), geschuldet. Fiir ein statistisch abgesichertes Ergebnis sind mind. 5 Tropfen
von jeweils drei Fliissigkeiten auf einer Probe im Abstand von 5 mm aufzubringen.

Bei den Email-Proben war auBBerdem die Basislinie nicht reproduzierbar festzulegen (Balligkeit der
Oberflachen und die Tropfen lagen teilweise nicht symmetrisch auf der Festkorperoberfliche. Au-
Berdem lagen die Email und die PTFE — Proben nicht in verschiedenen Rauheitsklassen vor.
Bei den Stahlproben, mit Rauheiten [R, = (0,2 —2,1) um] bestanden die genannten Probleme nicht.
Hier soll exemplarisch der Rauheitseinfluss studiert werden. Fiir Proben mit einer sehr grof3en
Oberflachenrauheit (z.B. Probe K120, R, = 2,1 um) ergaben sich bei den Kontaktwinkelmessungen
im Gegensatz zu den elektropolierten Proben (z.B. Stahl ep, R, = 0,2 um), in Schliffrichtung und
90° zur Schliffrichtung unterschiedliche Kontaktwinkel. In Abbildung 20 ist dieser Effekt darge-
stellt.

Die Oberflichenenergien ,,0* an Einzelproben sind: Stahl 1.4404 je nach Bearbeitungsstufe
33 mN/m - 40mN/m, Email 35 mN/m - 58 mN/m und PTFE — Sorten 17 mN/m - 25 mN/m.

a) Stahl P 120: Tropfen parallel zu den b) Stahl P 120: Tropfen im rechten Win-
Rillen vermessen, o = 56.0° kel zu den Rillen vermessen, o = 86.6°

Abb. 20: Kontaktwinkel 0ca von Wasser auf Stahl vs. Rauheit Rz in Anwesenheit
orientierter Rillen (Riickzugswinkel)

Der Effekt der Kontaktwinkelabhingigkeit von der Schliffrichtung (Anisotropien der Probe) ist
evident. Aus dynamischen Kontaktwinkelmessungen konnen Riickschliisse auf den Rauheitsein-
fluss gezogen werden (Abb. 21-23). In der Regel wird zur Berechnung der freien Grenzfldchen-
energie der Fortschreitwinkel benutzt. Der Riickzugswinkel erlaubt eine Aussage iiber die
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makroskopische Rauhigkeit des Festkorpers. Diese Korrelation wird an den verschiedenen Oberfla-
chen von Stahl exemplarisch nachgewiesen.

60
50 - M surface energy [MN/m]
O disperse part [mN/m]
£ 40 - E polar part [mN/m]
z
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Abb. 21: Oberflachenenergie von Stahl unterschiedlicher Bearbeitungsstufen
(PTFE und Emaille zum Vergleich)
- = 3,0
120 4 _ EZZ3a _ /increase of drop volume |
i 107 N R 12
100 / . 02 Ny i
— T 84 42,0 E
Ty 80 - /JT/ / o 75 =
s _ _66 170 / % i f(J/:)
5 901 % 17 ¢
§ 40 —- — H 1,0 g
o
14 ey .
0 - L 4 21 0.0
o N & K
& & q,\q”m ° s®
Abb. 22: Kontaktwinkel Gcé von Wasser auf Stahl vs. Rauheit Ra

in Abhingigkeit von Vorzugsrichtung (Fortschreitewinkel)
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Abb. 23: Kontaktwinkel oca von Wasser auf Stahl vs. Rauheit Ra in Anwesenheit

B.4.

orientierter Rillen (Riickzugswinkel)

Zusammenfassung und Ausblick

Die einzelnen Ergebnisse lassen sich thesenméBig wie folgt zusammenfassen [6]:

Die Folienabdrucktechnik ist ein abbildungstreues Replikaverfahren fiir Mikrorauheiten:
ambulante Diagnostik, komplexe Geometrien.

Die Weilllichtinterferenzmikroskopie (WLIM) ist Topographiemessverfahren mit hoher
Praxisrelevanz: schnell, 3D-erfassend, beriihrungslos, fast beliebige Reflektivititen (Origi-
nal und Replika) sind akzeptierbar, geeignet fiir duktile Werkstoffe und gekriimmte Oberfla-

chen, mit groBem Arbeitsabstand, Abbildung von ca. 1000 um?2 bis zu einigen

10 mm?2 mit einer Aufnahme.

Zur Validierung wurden Rasterelektronenmikroskopie (REM) — fiir die Replikaverfahren —
bzw. Atomkraftmikroskopie (AFM) — fiir die Topometriebewertung — erfolgreich eingesetzt
(vertikale und horizontale Auflosung, Rauheitskennwerte)

Die Weilllichtinterferenzmikroskopie (WLIM) garantiert im Bereich der Mikrorauheiten
den nahtlosen Anschluss an die mechanische Profilometrie.

Zur Standardisierung des WLIM-Verfahrens wurde eine VDE-Richtlinie im Entwurf
erarbeitet, die 2003 veroffentlicht wird.

Beim Zusammentreffen von Mikrorauheiten und makroskopischen Fehlstellen bzw. im
Bereich hdchster Auflosungen offenbart die Validierung (hard- und sofwarebezogen) ma-
terialabhingig Diskrepanzen in der Modellierung.

Die Bestimmung der Oberflachenenergie aus Randwinkelmessungen wird durch Werk-
stoff-, Rauheits- und Anisotropie-Effekte beeinflusst.

Fiir h6herenergetische isotrope Oberflachen (z. B. Stahl) ist der Rauheitseinfluss weniger
ausgepragt als fiir niederenergetische (z. B. PTFE).

Die experimentellen Werkstoff-Kennwerte (Rauheit, Oberflichenenergie) lassen sich bei
Abwesenheit von makroskopischen Fehlstellen und Anisotropien unter Verwendung von ge-
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eigneten Modellen mit steriltechnisch relevanten KenngrofRen (Haftung, Kinetik) korrelie-
ren (Abschnitte S und W).

. Die modellméBige Erfassung der steriltechnisch kombinierten Wirkung von Oberfldchen -
Topometrie und Oberflichen-Energie Anteilen liefert einen Klassifizierbaren 3D-Rauheits-
kennwert (Abschnitt S).

Zusammenfassend kann festgestellt werden: Solange die untersuchten Oberflichen ungestort, d.h.
homogen, isotrop und fehlstellenfrei waren, lieBen sich die erarbeiteten Praparations- und Messver-
fahren auch unter industriellen Randbedingungen validieren.

Inhomoginititen (lokale Defekte und Ablagerungen), Anisotropien (Schleif- bzw. Schélriefen) so-
wie sonstige Oberflichenabweichungen und Fehlstellen (Oxidschichten, Luftfeuchtigkeitsfilme,
Kratzer, Risse) fithren zu Problemen der praparativen und messtechnischen Erfassung bzw. der Va-
lidierung.

Auch wenn in dem hier vorgestelltem Vorhaben beziiglich dieser kritischen Punkte erste experi-
mentelle Vorrausetzungen (zusitzliche Interferometer-Objektive, Validierung der Federkonstanten
des AFM-Cantilevers, zusétzliche Rauheitsstandards) geschaffen wurden, muss in dem zwischen-
zeitlich bewilligten Anschlussvorhaben (Kenn-Nr. AiF-FV 13586 N) diesen kritischen Stellen in
ihrer Erfassung, Beschreibung und Auswirkung auf die steriltechnische Reinigbarkeit von Oberfla-
chen das Hauptaugenmerk geschenkt werden.
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w Reinigungstechnische Evaluierung der Oberflachen

In Absprache mit den Mitgliedern des projektbegleitenden Ausschusses wurden folgende
Materialen als Untersuchungsoberfldchen ausgewahlt:

Als Vertreter der Metalle kam Edelstahl 1.4404 (316 L), kaltgewalztes Vormaterial (cIIl) zum
Einsatz. Zusitzlich wurde das Ausgangsblech jeweils mit Korn 120, Korn 240 und Korn 400
geschliffen sowie mit einem Standartabtrag von ca. 30 — 40 um elektropoliert werden. Ferner
wurden alle Proben (Korn 120, 240 und 400) ebenfalls mit einem Abtrag von ca. 30 - 40 pm
elektropoliert. Es standen insgesamt 8 Metall-Proben zur Verfligung. Als Vertreter der
Kunststoffe wurde der in der Lebensmittelpraxis haufig eingesetzte Auskleidungs- und
Dichtstoff PTFE eingesetzt. PTFE gilt aufgrund seiner Porenstruktur als schlecht reinigbar.
Bei den untersuchten PTFEs handelt sich um emulsions- und suspensionspolymerisierte
Typen sowie vollfluorierte Thermoplaste, die FDA-Zulassung haben. Fiir die ersten
Untersuchungen kamen die Typen TFM 2001 (fiir Rohre und Schlduche), TFM 1600 (fiir
Apparatebau) und PFA 6502 (fiir Folienherstellung) in Plattenform zum Einsatz.
Stellvertretend fiir die Gruppe der Glaser werden verschiedene Typen von Email verwendet.
Nachdem die Oberflichen von der Bundesanstalt fiir Materialforschung und —priifung in
Berlin (BAM) beziiglich Rauheit und Oberflichenenergie untersucht wurden, werden am
Lehrstuhl fiir Maschinen- und Apparatekunde die Trennkrdfte zwischen Glaskugeln (zum
Kalibrieren der Mel3systeme) sowie Mikroorganismen und den Testoberflichen bestimmt. Die
fiir die Messungen im Stromungskanal verwendeten Plédttchen haben eine Linge von 40 mm,
eine Breite von 20 mm und eine Hohe von 2 mm. Die Pléttchen fiir das Atomic Force
Microscope (AFM) und die Zentrifuge miissen kleiner sein. IThre Maf3e sind 10 x 10 x 2 mm.
Die geschliffenen Stahloberflichen wurden in zwei Ausfiihrungen verwendet: in
Schleifrichtung, d.h. mit der Kraftrichtung, und gegen Schleifrichtung, d.h. quer zur
Ausrichtung der angreifenden Kraft.

Die Glaskugeln haben einen mittleren Durchmesser von 22,30 um, die Hefezellen einen von
5,45 um. Die PartikelgroBenverteilungen stammt aus einer Laserbeugungsmessung. Die
Messungen wurden in der ,,natiirlichen Umgebung der Hefezellen, in wissriger Losung,
durchgefiihrt.

W.1 Einflussparameter auf die Trennkrafte zwischen Partikeln und Oberflachen
W.1.1  Van der Waals Kréfte

Bei Partikeln mit einem Durchmesser grofer als 100 pm dominiert die Gewichtskraft.
Reduziert sich der Durchmesser der Partikeln, nimmt der Einfluss der Gewichtskraft im
Verhiltnis der dritten Potenz des Partikeldurchmessers ab. Die Anziehungskrifte zwischen
den Stoffen nehmen jedoch in Relation dazu in der sechsten bis siebten Potenz des
Partikeldurchmessers zu. So hat beispielsweise ein Partikel mit 1 pm Durchmesser eine um
10° hohere Anzichungskraft als die Gewichtskraft des Partikels. Die Haftkrifte setzen sich
hauptséchlich aus den Einzelanteilen van der Waals Kraft, Elektrostatik und Kapillarkraft
zusammen [1, 21].

Grundsitzlich konnen verschiedene Haftsysteme in Betracht kommen: das Platte-Platte-
Modell, das Kugel-Kugel-Modell und das Kugel-Platte-Modell. Letzteres beschreibt das
Haftsystem Mikroorganismus bzw. Partikel auf einer Oberfldche am besten. Deshalb wird im
Folgenden ausschlieBlich auf Basis dieser Vorstellung gearbeitet. Sonderfille werden hier
nicht betrachtet. Zur Berechnung der Haftkrifte miissen stark vereinfachte Modelle
herangezogen werden, da das Energiespektrum der Oberflichen meist unbekannt ist und diese
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Vorginge in starkem MaBle von Oberflichenverunreinigungen sowie durch Adsorption von
Fremdstoffen beeinflusst werden [21].

Die GroBe der van der Waals Kraft Fyqw fiir die Modellkombination Kugel-Platte berechnet
sich nach Gleichung (W.1):

_ H

Foow = 12E (W.1)
wobei H die Hamaker Konstante, a der Adhédsionsabstand und d der Kugeldurchmesser ist. Im
Falle der Haftung, also des Beriihrens von Partikel und Oberfldche, wiirde sich der Abstand a
dem Wert null anndhern und die berechenbare Haftkraft wiirde gegen den Wert unendlich
laufen. Die Partikel sind demnach rechnerisch nicht mehr von der Oberfliche abzutrennen.
Dies widerspricht den Beobachtungen. Deshalb wurde ein Grenzwert fiir a als
Anpassungsparameter eingefiihrt. Dieser liegt im Bereich von einer Atomgrofle. In dieser
Arbeit wird mit einem Anpassungsparameter agvon 4 A bzw. 0,4 nm gerechnet [5, 16].

Die Haftkréfte konnen aus zwei ,,Anteilen* zusammengesetzt werden: dem Materialteil und
dem Geometrieteil. Den Materialteil beschriebt die Hamaker Konstante. Die Hamaker
Konstante des Haftsystems kann aus Tabellenwerken entnommen oder {iber
Kontaktwinkelmessung [14, 22] (Oberflachenenergie) bestimmt werden. Néherungsweise
kann der Zusammenhang von Hamaker Konstante und Oberflichenenergie Y, durch
Gleichung (W.2) aufgestellt werden [11].

H=y, (24 1[{0165nm)* =y, (2,053 107 [in? (W.2)

Die Hamaker Konstante des Systems Hefezelle in Wasser suspendiert auf Stahl ist
4,20~10"20 J, die von Galskugeln in Wasser auf Stahl liegt bei 5,80~10'20 J.

In den Geometriefaktor geht die PartikelgroBe und v.a. der R,-Wert der Oberfliche der iiber a”
ein. Dieser kann nur auf einen Mittelwert festgelegt werden und unterliegt Schwankungen. Da
die Oberflache durch den R,-Wert nicht als ideal glatt angesehen werden kann, schwankt
damit der Abstand der Hefezelle von der Oberfliche. Die Hefezelle kann sich in Téler bzw.
Mulden der Oberflachenrauhigkeit anlagern. Dies hat verdnderte Beriihrungspunkte, Abstinde
und somit Haftkrifte zur Folge [8].

Einen Ansatz in dem die Oberflaichenenergie und die Rauheit der Oberfldache (somit auch die
rauheitsbedingt gednderte Oberfldchenenergie) in die Berechnung der van der Waals Kraft mit
eingeht, beschrieb Johnson, Kendall und Roberts (JKR). Das Gleichgewicht zwischen
glattem, weichem Partikel auf glatter, weicher Oberfliche wird durch die Elastizitétskréfte der
Kontaktflichen beeinflusst. Das JKR Modell stellte den Zusammenhang zwischen diesen
beiden EinflussgroBBen basierend auf der Hertz'schen Theorie her [6, 12]. Die Berechnung
kann bei gegebenem Kugelradius d/2 und der Oberflichenenergie ys mit Gleichung (W.3)
erfolgen.

Fy=3 DT% . (W.3)

Eine weitere Moglichkeit der Kraftberechnung iiber die Oberflachenenergie beschreibt die
Beeinflussung von Kontaktdeformation und molekularer Anziehung zwischen einer
elastischen Kugel und einer starren Ebene, das sogenannte Derjaguin-Muller-Toporov Modell
(DMT). Die Krifte unterscheiden sich jedoch nur unwesentlich von mit dem JKR Modell
entwickelten.
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Im Teil B.2 wurden von der BAM Oberfldchenenergien der Testoberflichen bestimmt. Fiir
alle Stahlproben betragen sie etwa 32 mN/m, fiir PTFE etwa 18 mN/m und fiir Email und
Glas 50 mN/m. Beispielhaft soll nach Gleichung (W.3) die Trennkraft zwischen Glaskugeln
und Stahloberflidche nach JKR berechnet werden.

Fie=3 DTB(% [y, =30 2,320um [4/0,032 0,050 N/m = 4,3[10°N

W.1.2 Elektrostatische Kréafte im flissigen Medium

In Fliissigkeit kann sich in ionenhaltiger Umgebung ein AbstoBungspotential entwickeln. In
fliissiger Umgebung (Wasser bei pH = 7) sind Feststoffteilchen meist negativ geladen. Somit
konnen hier die elektrostatischen Krifte einer Adhision entgegenwirken [17].

Teilchen sind von einer Ladungswolke umgeben. Am Teilchen sind Ladungen an der
Oberfliche adsorbiert. Diese Ladungen werden in der Ionenwolke um das Teilchen
kompensiert. Diese Wolke wird diffuse Schicht genannt. Die diffuse Schicht aus nicht
fixierten, beweglichen Ionen ist kein festes, starres Gebilde. Es kommt bei der
Diffusionsbewegung des Teilchens zu Reibungskriften und dadurch zu einem teilweise
Abstreifen der Gegenionen an einer Scherebene. Das geladene Teilchen kann aufgrund der
abgestreiften Gegenionen die negativen Ladung nicht mehr kompensieren. Es ist nach au3en
hin nicht mehr neutral, eine auf die Umgebung wirksame Potentialdifferenz ist entstanden.
Dieses Potential wird als Zeta-Potential bezeichnet. Das Zeta-Potential ist stark von den
dissoziierten Gruppen des geladenen Teilchens und somit vom pH-Wert abhéngig.
Diffusionsbewegungen scheren nur eine wenige lonen der diffusen Schicht ab. Das messbare
Zeta-Potential ist gering. Wird die Abscherung z.B. durch mechanische oder elektrische
Einfliisse unterstiitzt, steigt auch das Zeta-Potential an. Bei hoher Scherung riickt die
Scherebene an die Partikeloberfliche. Das an der Scherebene vorhandene Zeta-Potential
ndhert sich dem Stern-Potential an. In der Praxis wird das relativ leicht messbare
Zeta-Potential mit dem Stern-Potential gleichgesetzt [17].

Zur Bestimmung der Zeta-Potentials kann mit einem Partikelladungsdetektor gearbeitet
werden. Ein Partikelladungsdetektor (PCD) besteht im wesentlichen aus einer Messzelle mit
Goldelektroden sowie dem dazugehorigem Verdringerkolben. Um zu verhindern, dass bereits
in der Messzelle befindliche Ionen das Messsignal verfalschen, muss diese vor und nach jeder
Messung griindlich gereinigt werden. In wéssrigen Systemen kann mittels eines PCD schnell
und quantitativ das PCD-Signal bestimmt werden. In die gereinigte Messzelle wird die zu
untersuchende Probe gegeben, bis beide Goldelektroden mit Fliissigkeit bedeckt sind. Jetzt
wird der Verdringerkolben in die Messzelle eingesetzt, der liber einen Motor definiert
oszilliert. Der Kolben induziert eine oszillierende Fliissigkeitsstromung innerhalb der
Messprobe. Die diffus um das Partikel verteilte Schicht wird definiert abgesteift. Es kommt
zur Verschiebung der lonenwolke um das geladene Partikel. An den beiden Goldelektroden,
wird das PCD-Potential abgegriffen. In der Praxis wird das PCD-Potential mit dem
Stromungspotential gleichgesetzt

MULLER zeigte den linearen Zusammenhang zwischen dem Stromungspotential und dem
Zeta-Potential. Bei einem Stromungspotential von 0 mV ist das dazugehdrige Zeta-Potential
ebenfalls 0 mV. Das zweite Wertepaar wird iiber das PCD mit einer Losung bekannten
Zeta-Potentials bestimmt. Dieser Messpunkt und der Nulldurchgang erlauben im einfachsten
Fall iiber den linearen Zusammenhang eine Korrelationsgerade zu konstruieren. Mehrere
Wertepaare mit Losungen unterschiedlichen Zeta-Potentials sind zu empfehlen.

Die elektrostatische AbstoBungsenergie Vg werden nach Gleichung (W.4) berechnet [13, 15].
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V, =32 ud k, (T @ © O tanh 2% (W.4)
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mit Gleichung (W.5)
= S O (W.5)
2 [&° [h[Z?
= Partikeldurchmesser

kg = Boltzmann-Konstante (kg = 1,38 x 103 J/K)
T=  absolute Temperatur (T =298 K)
n=  Konzentration der Ionensorte (Annahme: n = 6 x 10> Stiick / m? Fliissigkeit)
Ip=  Debye-Lédnge (5 nm)
a=  Partikelabstand (Anpassungsparameter fiir a =4 x 10" m)
z=  Wertigkeit der lonen (z = 2)
= Elementarladung (e = 1,6022 x 10" C)
= Zeta-Potential
€= Dielektrizititskonstante im Vakuum (g, = 8,8542 x 10™'* C/(V m))
€=  Dielektrizititskonstante des Mediums (g, = 80,18)

Mit Hilfe der Kalibriergeraden erfolgte die Darstellung des Zusammenhangs zwischen PCD-
Signal und Zeta-Potential. Der hierzu verwendete Standard ist der ,,Zeta Potential Transfer
Standard*“ der Firma ,,Malvern Instruments Ltd (UK)“. Dieser hat ein konstantes Zeta-
Potential von -50 mV = 5 mV.

Der gemittelte Wert der Dreifachbestimmung fiir das PCD-Potential des Zeta-Potential-
Standards ergab -1452 mV. Mit diesen Wertepaaren wird die nachfolgende
Korrelationsgerade aus dem einen Messpunkt unter der vereinfachten Annahme des
Nulldurchgangs aufgestellt (Bild W.1).

Korrelationsgerade
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Bild W.1 Korrelationsgerade zwischen PCD- und Zeta-Potential

Daraus ergeben sich die Messwerte fiir das Zeta-Potential der Hefesuspension von -38 mV,
der Glasgugelsuspension von -43 mV und der Stahlproben -20 mV.
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Die AbstoBungsenergie durch die Elektrostatik sowie die Anziehungsenergie durch die van
der Waals Komponente konnen somit abstandabhéngig berechnet werden.

W.1.3 Kapillarkréafte

Kapillarkrifte treten auf, wenn sich Fliissigkeit zwischen zwei Festkorperoberflaichen befindet
(Dreiphasenkontakt). Die Krifte werden zwischen hydrophilen Oberflichen aufgrund des
Laplace Druckunterschiedes zwischen dem Fliissigkeitsinneren und dem umgebenden Fluid
sowie der Oberflachenspannung der Fliissigkeit wirksam. Das Partikel haftet auf der
Oberfldche durch den entstandenen kapillaren Unterdruck. Aufgrund der Oberflichen-
spannung gibt es eine Anziehungskraft zwischen benetzten Partikeln, die Agglomerate
zusammenhalten kann. Ist ein Stoff von mischbaren Fliissigkeiten umgeben (wie im Rahmen
dieser Arbeit z.B. Hefezellen in wdssriger Suspension), ist kein Dreiphasenkontakt
vorhanden. Es treten keine Kapillarkréfte auf [23].

W.1.4 Kombination der van der Waals und elektrostatischen Energie Giber die DLVO-
Theorie

Zur Beschreibung der effektiv auf ein suspendiertes Partikel wirkenden Krifte ist es notig, die
Komponenten der attraktiven mit denen der repulsiven zu iiberlagern (DLVO Theorie). Das
Zusammenfithren von elektrostatischer ~AbstoBungsenergie und van der Waals
Anziehungsenergie kann mit einer Wechselwirkungsresultierenden dargestellt werden [15].
Die Uberlagerung der van der Waals Wechselwirkung mit der Born'schen AbstoBung kann
im nahen Bereich zu einem primdren Minimum fithren. Durch die unterschiedliche
Abstandsabhéngigkeit der van der Waals und elektrostatischen Haftkréfte iberwiegt bei der
Wechselwirkungsresultierenden in groBerem Abstand des Teilchens von der Oberfldche die
elektrostatische Kraft. Es bildet sich ein Maximum aus. Ist diese Energiebarriere kleiner als
10-kg'T konnen die Partikel durch Brown’'sche Molekularbewegung agglomerieren. Ist sie
grofer 10-kg T, kdnnen sich Teilchen nur auf einen definierten Abstand nihern. Soll auf einen
kleineren Abstand angenédhert werden, miissen sie die AbstoBungsenergie liberwinden. Es
miisste dem System Energie zugefiihrt werden. Haben Teilchen die Energiebarriere in
Richtung kleinerer Abstinde iiberschritten, iiberwiegt meist Anziehung. Die Kurve der
Wechselwirkungsresultierenden héngt in groBem MalBle von der elektrostatischen AbstoBung
und somit vom umgebenden Fluid ab. Bei groferem Teilchenabstand kann es wieder zu
einem Bereich kommen, in dem die van der Waals Anziehung iiberwiegt. Dies fiihrt dann zur
Ausbildung eines sogenannten sekunddren Minimums bei dem die Teilchen ebenfalls haften.
Die Bindung im sekunddren Minimum ist nicht so stark ausgeprdgt wie im priméren
Minimum und kann durch mechanische Einwirkung leicht tiberwunden werden.
Deformationen der Partikel, Oberflichenrauheiten und Inhomogenititen der Oberfldche
werden jedoch bei diesen Betrachtungen nicht beriicksichtigt. Die Messung der Trennkréfte
von Partikeln oder Mikroorganismen kann helfen, tieferen Einblick in den Zusammenhang
Partikel, Oberfliche und umgebendes Medium zu geben.

Mikroorganismen koénnen sich im Gegensatz zu toter Materie aktiv bewegen. Zusitzlich
konnen sie ihr Oberfldchenpotential aktiv beeinflussen [3]. Viele Mikroorganismen befinden
sich in wéssriger Losung, haben also eine Nettoladung. Durch die DLVO-Theorie fiir das
System Mikroorganismus - Oberfliche in wissrigem Medium, wiirde sich im Kontaktbereich
eine AbstoBung der Partikel ergeben. Dennoch haften viele Mikroorganismen auf
Oberflachen. Spezielle Haftmechanismen und sogenannte extrapolymere Substanzen aus
Proteinen und Zuckern spielen im Prozess der Mikroorganismenhaftung eine wesentliche
Rolle. So konnen Zellen die wirkende Kontaktfliche verdndern und z.B. vom sekunddren
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Minimum in das primire Minimum der DLVO-Wechselwirkungsresultierenden ,,rutschen®.
Ein feste Haftung ist die Folge. Pili und GeiBleln kénnen die Priméranheftung von
Mikroorganismen unterstiitzen. Trotz dieser unterschiedlichen Anhaftungsvorginge sind die
physikalischen Grundprinzipien der Berechnung der Haftkraft von Mikroorganismen auf
Oberflichen mit den gleichen Methoden der Haftkraftberechnung fiir Feststoffe
durchzufiihren. Fiir die Systeme Hefe-Wasser-Stahl und Glaskugeln-Wasser-Strahl sind die
Einzelbeitrige der Energien und die Wechselwirkungsresultierende in Bild W.2 eingetragen.

Energie/(kB*T)

'l
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— Van-der-Waals Anziehung Hefe
""" Van-der-Waals Anziehung Glas
Elektrostatische Abstol3ung Hefe
i Elektrostatische AbstoRung Glas
e \Wechselwirkungsresultierende Hefe
® e ¢ \Wechselwirkungsresultierende Glas

Bild W.2: Van der Waals Anziehungsenergie, elektrostatische AbstoBungsenergie und
Wechselwirkungsresultierende fiir die Systeme Hefe bzw. Glas auf Stahl in
Wasser

W.2 Bestimmung der Trennkrafte
W.2.1 Bestimmung der Trennkréafte von Hefezellen mit dem Atomic Force Microscope

Beim Atomic Force Microscope (AFM) tastet eine scharfe Spitze eine Probenoberfldche in
geringstem Abstand ab. Zwischen der auf einem federnden Hebelarm (Cantilever)
befindlichen Spitze und den Atomen der Probenoberfliche kommt es zur Ausbildung
zwischenatomarer Krifte. Zur Erstellung einer topographischen Karte der Probenoberfléche
wird diese auf einer Piezokeramik befestigt und mit der Spitze des Cantilevers mechanisch
abgetastet. Die Auslenkung des Cantilevers wird permanent mittels Laser detektiert [10].

Das AFM eignet sich nicht nur eine Probe abzubilden, sondern auch auftretende Trenn- bzw.
Haftkrafte im Pico- und Nanonewtonbereich normal zur Oberfliche zu messen. Um Kraft-
Weg-Kurven zu ermitteln, wird die Cantilever-Spitze senkrecht an die Probe angendhert und
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anschlieBend wieder abgehoben. Die gemessenen Kréfte werden von der integrierten Software
zu Kraft-Weg-Kurven verarbeitet. Mit dem AFM kann der Weg zum Trennen einer Probe
bestimmt werden. Mit dem Hook schen Gesetz kann zusammen mit der Federkonstante der
Cantilevers die notige Trennkraft errechnet werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde als Mikroorganismus Béckerhefe (Saccharomyces cerevisiae)
verwendet. Saccharomyces cerevisiae wird in der Lebensmittelindustrie héufig als
Leitorganismus flir Verunreinigung und Restschmutz angesehen. Fiir die Trennkraft-
bestimmung sind die beiden in Kontakt stehenden Oberflachen relevant. Die Zellwand der
Hefe macht ca. 20 % des Hefegewichts aus. Sie besteht aus mehreren Schichten 1,3 - Glucan,
EiweiB3, und Lipiden. An ihrer Oberfliche ist die Zellmembran von einer Schleimbhiille

umgeben, dem sogenannten Hefegummi, der sich iiberwiegend aus Mannan aufbaut
(Bild W.3).

() PO ORPO,

- — NN TN,

/Membran

Zytoplasma

M = Mannan P = Phosphat
G = Glukan S = Schwefel

Bild W.3 Schematischer Aufbau der Oberfliche einer Hefezelle

Diese Zusammensetzung der Oberflichen wird zur Befestigung der Hefezelle am AFM
Cantilever genutzt. Es wére moglich handelstiblichen Klebstoff zum Befestigen der Hefezelle
am Cantilever zu nehmen, doch wiirde z. B. durch das darin enthaltene Losungsmittel die
Hefezelle abgetdtet werden oder die Beschaffenheit der Hefezelle verdndern. Die
Immobilisierung, d.h. das ,,Ankleben* der Hefezelle am Cantilever erfolgt deshalb durch eine
sogenannte Funktionalisierung [24]. Zur Befestigung der Zellen am Kraftsensor wird dieser
silanisiert und anschlieend ein Lektin angekoppelt. Das Lektin Concanavalin A [4] ist ein
Protein und bindet spezifisch an die auf der Zelloberfliche reichlich vorhandenen
Glykoproteine (Bild W.4).
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Bild W .4 Funktionalisierung eines AFM Cantilevers

Zur Bestimmung der Haftkrifte wird ein funktionalisierter Cantilever, an dem die Hefezelle
befestigt worden ist, in das Kraftmikroskop eingespannt und Kraft-Weg-Kurven
aufgezeichnet. Die Untersuchungen wurden in einer Fluidzelle in wassriger Umgebung
durchgefiihrt. Die natiirliche Umgebung der Hefezellen konnte somit simuliert werden. Die
Auswertung der Kraft-Weg-Kurven erfolgte mit dem von VINTZELBERG selbst erstellten
Programm ,,Force 3. Mit dem AFM kann pro Messung lediglich eine Trennkraft zwischen
Partikel und Oberflaiche bestimmt werden. Viele Messungen an einem Ort bzw. in einer
Matrixmessung erlaube statistische Aussagen. Nach exakter Messung des Weges zur
Trennung muss die Federkonstante k des Cantlievers moglichst exakt bestimmt werden. Es
gibt sowohl theoretische als auch praktische Methoden zur Bestimmung der Federkonstante.

W.2.1.1 Berechnung der Federkonstante aus Abmalien

Es ist nur selten der Fall, dass die exakte Federkonstante von Cantilevern angegeben ist, da sie
meist auf der theoretischen Bewertung der Geometrie und der elastischen Eigenschaften
beruhen. Die Berechnung [10] eines einfachen rechteckigen Cantilevers erfolgt nach
Gleichung (W.6).

:EDPHN

K=—— 7
41

(W.6)

Die meisten Federn sind ,,v-formig®. Die Berechnung der Federkonstante eines ,,v*-
geformten Cantilevers beruht auf Gleichung (W.7).

_ Em OO
20F ({4 & +b?)

(W.7)

k = Federkonstante, E = Youngs Modulus, t= Cantileverdicke, w = Cantileverbreite,
|1 = Cantileverlédnge, b = Basisbreite des dreieckigen Cantilevers

AulBlerdem vernachldssigt diese Vorgehensweise die Moglichkeit, dass die Feder einen
strukturellen Defekt aufweisen und die Cantilever—Geometrie variieren konnte. In die
Federkonstante geht zum Beispiel die Cantilever - Dicke t in der dritten Potenz ein. Schon aus
kleinen Variationen in der Dicke t, konnen grofle Verdnderungen der Federkonstante k
resultieren.
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W.2.1.2 Federkonstantenbestimmung mit der Methode der angehéangten Masse

Bei der Methode der angehidngten Masse wird die effektive Masse m* des Cantilevers und die
Federkonstante k durch Anhdngen einer bekannten Masse M einer Glaskugel an den
Cantilever und durch die Messung der Anderung der Resonanzfrequenz v bestimmt. Das
Anhingen erfolgt hierbei nur durch Adhésion von Glaskugeln, nicht durch Kleben [10].
AnschlieBend wird das Partikel so abgelegt, dass spiter sein Durchmesser unter dem
Mikroskop gemessen, und daraus mittels der Dichte die Masse M berechnet werden kann. Ist
das flr unterschiedliche grofe Partikel geschehen, ergibt sich die Federkonstante aus
Gleichung (W.8).

_ 1 [k
2 \M+m’

(W.8)

m* ist die effektive Masse die von der Cantilever — Geometrie abhidngig ist. Fiir einen
gleichformigen Cantilever von rechteckiger Form betriagt die effektive Masse m* = 0,24-my,
wobei m, die Masse des Cantilevers darstellt. Da jedoch durch Anhéngen verschiedener
Massen bzw. verschieden grofer Kugeln, die Federkonstante ohne Berechnen der effektiven
Masse m* ermittelt werden kann, ist hier die Cantilever - Geometrie ohne Bedeutung.
Dadurch, dall mindestens zwei verschiedene Massen an den Cantilever angehéngt werden,
ergeben sich zwei Gleichungen mit zwei Unbekannten. Die Masse M der Partikel wurde
durch Messen des Kugeldurchmessers mit dem Mikroskop und Verwendung der mit einem
Pyknometer bestimmten Glasdichte von 2501,7 kg/m3 , berechnet.

W.2.1.3 Methode der thermisch induzierten Fluktuation

Thermische Vibrationen des Cantilevers sind eine wesentliche Quelle des Rauschens beim
Kraftmikroskop [2]. Durch die Messung der thermisch angeregten Zitterbewegung konnte die
Federsteifigkeit des Kraftsensors bei kleinsten Auslenkungen bestimmt werden. Ein Teilchen
in einem System mit der Temperatur T besitzt die mittlere thermische Energie 2 kg T der
regellosen thermischen Bewegung. Hierbei ist kg die Boltzmankonstante und T die absolute
Temperatur. Es gilt Gleichung (W.9).

o m=tum (W.9)
2 2

Diese Zitterbewegung beruht auf der Brown’schen Molekularbewegung. z ist die mittlere
Verschiebung wihrend einer bestimmten Beobachtungszeit, und dadurch z® die mittlere
quadratische Auslenkung des Cantilevers durch thermische Vibrationen. Daraus ergibt sich
fiir die Berechnung der Federkonstante die Gleichung (W.10).

K= ksizEf (W.10)

W.2.1.4 Befestigen der Hefe am Cantilever
Das Befestigen der Hefezelle wurde auf verschiedene Arten versucht. Als beste Methode

erwies sich ein Umkehrmikroskop. In einer Petrischale wird eine Hefesuspension in
Phosphatpuffer hergestellt, die so stark verdiinnt wird, dass unter dem Umkehrmikroskop in
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einem Gesichtsfeld nur noch 5 - 10 Hefezellen zu sehen sind. Es wird gewartet, bis sich die
Hefezellen auf dem Boden der Petrischale abgesetzt haben. Dann wird mit dem
selbstkonstruierten Mikromanipulator, an dem in diesem Fall der Cantilever mit der Spitze
nach unten weisend befestigt ist, in die Suspension eingetaucht und eine Hefezelle
aufgenommen. Der zweischenklige, funktionalisierte Cantilever mit einer vorher ermittelten
Federkonstante, an dem die Hefezelle schon befestigt ist, wird in das Kraftmikroskop
eingespannt. Es wird mit der Nasszelle gearbeitet. Durch das Arbeiten im Medium Wasser
wird der normale Lebensraum der Hefezelle simuliert. Zum Vergleich wurden auch einige
Versuche im trockenen System durchgefiihrt. Die Haftkrifte sind durch die zusitzlich
vorhandenen Kapillarkrafte deutlich groBer.

W.2.1.5 Ergebnisse der AFM Messungen

Vergleich der Federkonstantenbestimmungsmethoden

Die oben beschriebenen Methoden zur Bestimmung der Federkonstante sind prinzipiell alle
zerstorungsfrei. Die Methode der Berechnung wurde getestet, zeigt jedoch dass hoher
Aufwand dennoch zu grolen Messfehlern fiihrte. Die Methode wurde nicht weiter
angewendet. Die Methode der des thermischen Rauschens ist schnell und einfach
durchzufiihren. Die Methode der angehéngten Massen fordert zwar ldngere Zeit ist jedoch am
Genauesten und somit die Methode der Wahl fiir die folgenden Versuche.

Vergleich der Trennkrafte fliir Messungen an einem Ort und Matrixmessungen

Die Messungen am AFM werden in zwei Weisen durchgefiihrt. Zuerst wird eine Hefezelle an
den Cantilever mit definierter Federkonstante ,,geklebt™ und 400 mal die Trennkraft an einem
Ort der Testoberfldche gemessen. Hiermit soll die Reproduzierbarkeit der Messungen gepriift
werden. Darauthin werden 400 verschieden Orte der selben Oberflidche in einem definierten
Raster (Matrix) automatisch abgefahren und ebenfalls 400 Trennkrifte bestimmt (Bild W.5).
Die Ermittlung der Homogenitit der Oberfliche beziiglich Haftkraft bzw.
Oberflachenbeschaffenheit ist Ziel dieser Messreihe. In der Abbildung ist auf der Abszisse die
gemessene Trennkraft und auf der Ordinate die jeweilige Héufigkeit der gemessenen Kraft
aufgetragen.
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Bild W.5: Prinzip der Ergebnisdarstellung der Trennkraftmessung mit dem AFM

35



Sowohl bei den Messungen an einem Ort als auch bei den Messungen in der Matrix ist eine
Haftkraftverteilung um einen Maximalwert zu erkennen. Da die Hefezelle bei der
Matrixmessung auf verschiedene Orte der Oberflache und somit auf verschiedene Rauheiten
,Htrifft* konnte die Streuung dadurch interpretiert werden. Die Streuung der Messung an einem
Ort ist jedoch nur durch statistische Streuung um den Mittelwert zu erkldren, da prinzipiell
immer der gleiche Ort mit der Hefezelle vermessen wird. So ist zu vermuten, dass die
Streuung bei der Matrixmessung ebenfalls sehr stark von der statistischen Streuung dominiert
wird. Dennoch sind die Kréfte (Mittelwert und Maximalwert) in der gleichen Gréenordnung,
sodass die Homogenitdt der untersuchten Oberfldche festgestellt werden kann. Gleiches gilt
fiir die anderen polierten Stahl- und Email sowie die PTFE-Oberfléchen.

Bei den geschliffenen Stahloberflachen sind die Haftkraftverteilungen an einem Ort und bei
der Matrixmessung ebenfalls gut miteinander vergleichbar, die Streuung um den Mittelwert
nimmt jedoch deutlich zu.

Werden die verschiedenen Messreihen miteinander verglichen, so ldsst sich auf praktisch
allen Oberflichen bei der Matrixmessung eine (etwas) breitere Streuung der Trennkrifte
erkennen, als bei den Messungen an einer Stelle der Probenoberfliache. Dieser Effekt wird
wahrscheinlich durch die Oberfldchenrauheit hervorgerufen. Die Trennkrifte unterliegen bei
der Matrixmessung deutlich groBBeren Schwankungen. Die Trennkréfte bewegen sich jedoch
trotz einer breiteren Streuung in der gleichen GroBBenordnung wie fiir die Messungen an einer
Stelle der Probenoberfliche. Als Ursache dafiir ist die Materialabhéngigkeit der Hamaker
Konstante anzusehen. Die Rauheiten scheinen keinen absolut dominierenden FEinfluss zu
haben. Im folgenden werden zur Charakterisierung des Haftsystems die Mittelwerte der
Haftkraftverteilungen und deren Konfidenzintervall bei 95 % Vertrauenswahrscheinlichkeit
miteinander verglichen.

Einful® der Werkstoffe auf das Haftverhalten von Partikeln

Der Einfluss des Werkstoffes auf die Haftkraft ist ein wesentlicher Parameter. Die
Materialkonstanten gehen iiber die Hamakerkonstante H direkt proportional in die Haftkraft
ein. Sowohl Messungen der Oberflichenenergie als auch die Trennkraftmessungen mit dem
AFM zeigen einen deutlichen Unterschied zwischen den hochenergetischen Stahloberflichen
und den niedrigenergetischen PTFE-Oberflachen. Die PTFE-Oberflichen zeigen eine geringe
Hamakerkonstanten und somit auch eine kleinere Haftkraft im Verhidltnis zu den
Stahloberflichen bei gleicher Rauheit und Partikelgrofe. Das Verhéltnis der mit dem AFM

bestimmten Trennkrifte (=22 =8,5) ist bei Konstanz der iibrigen Einflussfaktoren nahezu
PTFE

gleich dem Verhiltnis der Hamakerkonstanten des Systems Oberfliche-Hefe-Wasser nach
H 78701107

( Stahl —

H.... 1020107%J
praktischen AFM-Messungen.

=7,7). Dies bestitigt die theoretischen Vorhersagen durch die

Zusammenhang zwischen Oberflachentopographie und Trennkraft

Ein Vergleich der auf unterschiedlichen Oberflichen aufgezeichneten Kraft-Weg-Kurven
verdeutlicht, dass auf glatten, elektropolierten Stahloberflichen hohere Krifte nétig sind, um
die Partikeln zu 16sen als auf rauen (Bild W.6). Durch die gléttere elektropolierte Oberfliche
konnen die Partikeln eine groflere Kontaktfliche und damit groBere Haftkrifte ausbilden.
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Bild W.6: Vergleich der Trennkréfte von Oberfldchen unterschiedlicher Rauheit (Glas-
Wasser-Stahl)

Bei der geschliffenen, nicht elektropolierten Oberfliche kann das Partikel aufgrund der
Rauheit nur eine relativ geringe Kontaktfliche ausbilden. Die Haftkraft verringert sich
dementsprechend. Bei sehr rauen Oberflachen besteht die Moglichkeit, dass sich Partikel in
den Rauheiten ,,verstecken“. Eine Reinigung ist deshalb ebenso nicht optimal moglich.
Deshalb wire es wiinschenswert eine Oberflichentopographie, obwohl der Effekt auf
weiteren Annahmen basiert, nach dem Prinzip des Lotus-Effektes zu haben.

W.2.2 Trennkraftuntersuchungen mit der Zentrifugenmethode

Im Gegensatz zum AFM handelt es sich bei der Zentrifugenmethode um ein integrales Prinzip
zur Trennkraftbestimmung. Es werden gleichzeitig viele Partikel durch die Zentrifugalkréfte
abgeschleudert [19, 20]. Die Krifte konne je nach Positionierung der Probe im
Zentrifugenrotor in unterschiedlichen Winkel zur Oberfliche angreifen. Um die
Probenoberflichen definiert in die Ultrazentrifuge (maximale Beschleunigung bei
90.000 U/min 692.000 g) einbringen zu konnen, wurden spezielle Zentrifugenadapter aus
Polycarbonat gefertigt. Dieses Material besitzt hohe Festigkeit, gleichzeitig aber auch hohe
Elastizitdt. Die Konstruktionszeichnung des Adapters ist in Bild W.7 zu sehen.

Allgemein kann die Zentrifugalkraft nach Gleichung (W.11) und (W.12) berechnet werden.

FZ = mPartikeI I]eff Ij*)z = mPartikeI I]eff [(2 IjTI]])2 (Wll)
mPartikeI = pPartikeI |3/F'artikel (le)
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Bild W.7 Zentrifugenadapter aus Polycarbonat

Von dem Hefewiirfel werden 2 g abgewogen und in ein Becherglas mit 150 ml
Leitungswasser suspendiert. AnschlieBend werden die sorgfaltig mit Ethanol und destilliertem
Wasser gereinigten Pléttchen in das Becherglas gegeben, welches mit einer Folie verschlossen
wird. Pro Versuchsreihe werden drei Plédttchen benotigt.

Nach 48 Stunden wird mit den Versuchen begonnen. Mit einer Pinzette wird ein Plittchen aus
dem Becherglas entnommen. Der sedimentierte ,,Hefeschlamm® wird durch einmaliges
Eintauchen des Pléttchens in ein Glas mit frischem Leitungswasser von diesem entfernt. Nur
fest anhaftende Hefen verbleiben auf dem Pléttchen. Das Pléttchen wird mit Leitungswasser
bedeckt. Dies verhindert ein Antrocknen der Hefezellen beim Mikroskopieren. Mit der
automatischen Bildanalyse, die aus Mikroskop, Kamera, ansteuerbarem Tisch und der
Auswertesoftware Image C besteht, werden pro Plittchen vor und nach dem Messen in der
Zentrifuge 16 Bilder von exakt den gleichen Stellen auf der Probenoberfliche gemacht, die
ausgewertet und verglichen werden. Nach der Zentrifuge wird die gleiche Anzahl Nachher-
Bilder gemacht, an derselben Stelle beginnend. Durch Eingabe der Koordinaten féhrt der
Objekttisch an die gewlinschte Stelle. Bei der Versuchsreihe mit Glaskugeln wurde &hnlich
verfahren. Die Glaskugeln (als Kalibrierpartikeln) werden mit Hilfe einer Plastikimpfose auf
dem Plattchen aufgebracht und verteilt sowie mit der Bildanalyse vermessen.

Mit der automatischen Bildanalyse, bestehend aus Mikroskop, Kamera, ansteuerbarem Tisch
und Auswertesoftware besteht die Moglichkeit die Vorher-Nachher-Bilder von exakt den
gleichen Stellen auf der Probenoberfliche anzufertigen, auszuwerten und zu vergleichen. Es
konnte also prinzipiell jedes einzelne Partikel vermessen bzw. widhrend der
,Zentrifugenbehandlung® der Testoberfliche verfolgt werden. Die gute Ubereinstimmung des
Originalbildes mit dem ausgewerteten Bild ist der Bild W.8 und Bild W.9 zu entnehmen.
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Bild W.8 Originalbild mit Hefezellen Bild W.9 Auswertung mit
der Bildanalyse

Das Verhiéltnis aus der Anzahl der Partikel pro Bild nachher zu der Anzahl der Partikel vorher
wird als Riickstand definiert. Der Riickstand hat Werte zwischen 0 und 1. In der Literatur
wird die mittlere Haftkraft des Systems als der Riickstandswert bei einem Wert von 0.5 (50 %
der Partikel wurden abgeldst) definiert.

Fiir die Versuche wurde das Mikroskop Ergolux von der Firma Leitz verwendet. Es ist u.a.
mit einer Kamera, einem ansteuerbaren Tisch und einem 50-fachen Objektiv ausgestattet. Den
Aufbau des Mikroskops zeigt Bild W.10. Das Mikroskop ist Bestandteil der automatischen
Bildanalyse, die iiber die Auswertesoftware Image C der Firma Aquinto Landshut verfiigt.

1 Kamera

2 Okularstutzen mit PERIPLAN GF
Okularen

3 Binokulartubus SV

4 Filterschlitz fiir den Analysator

V)]

Lampenhaus 20 mit

Halogengliihlampe 6V 20W

6 Fiinffacher Objektivrevolver,
motorisch drehbar

7 Objekttisch

8 Réndelknopf zur Einstellung der

Lampenhelligkeit

9 Leuchtfeldblendeneinsatz mit
Filterauflage

10 Schalter fiir motorische Drehung des
Objektivrevolvers

Bild W.10: Aufbau des Leitz-Mikroskops
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Pro Haftsystem (hier: Hefe auf Stahl elektropoliert in Wasser) wurden mehrere Drehzahlen /
Zentrifugalkrifte angewandt. Jeder Punkt im Bild W.11 ist aus einer Dreifachbestimmung (&
16 Vorher- und Nachher-Bildpaare). Das Konfidenzintervall ist mit einer
Vertrauenswahrscheinlichkeit von 95 % berechnet worden. Mit steigender Drehzahl nimmt
der Riickstand ab. In Bild W.12 ist die Abszisse in die Trennkraft / Zentrifugalkraft zur
Ablosung der Partikeln transformiert worden. Auch hier ist wie beim AFM eine
Haftkraftverteilung zu erkennen. Diese beruht auf den Rauheiten der Oberfliche und der
PartikelgroBenverteilung.
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Bild W.11 Auftragung des Riickstandes iiber die Drehzahl
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Bild W.12  Auftragung des Riickstandes {iber die Trennkraft

Die mittlere Haftkraft dieses Systems ist etwa 1 nN. Dieser Werte sind mit dem AFM nicht
absolut vergleichbar liegen aber in der gleichen GréBenordnung. Die Untersuchungen mit der
Zentrifuge wurden sowohl im Trockenen als auch in wissriger Umgebung durchgefiihrt. Ein
Vergleich der Ergebnisse im Trockenen zeigt Bild W.13. Auch hier sind die Verhéltnisse der
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Hamaker Konstanten (Oberflichenenergien) durch die Trennkraftmessungen bestétigt
worden.
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Bild W.13  Vergleich der Trennkrifte unterschiedlicher Haftsysteme

Wurden die Hefezellen auf unterschiedlichen Oberflachen angetrocknet ist in Bild W.14 zu
sehen, dass die Haftkrdfte der Partikeln durch die zusétzlich auftretenden Kapillarkraft sogar
groBer als das 700.000-fache Eigengewicht sind.
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Bild W.14  Angetrocknete Hefezellen auf Stahloberflichen

Werden die Trennkréfte normal und tangential zur Oberflaiche miteinander verglichen, ist eine
deutliche Abnahme bei den tangentialen Kréften zu sehen. Zeig die Verhéltnisse von Kréften
normal und tangential zur Oberfliche bei Glaskugeln und Hefezellen auf poliertem Stahl in
wissrigem Medium. Grund konnte die Reduktion der Trennkraft durch eine auftretendes
Drehmoment am Partikel sein, das vor der Abldsung ein Rollen induziert.
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Bild W.15  Vergleich zwischen normalen und tangentialen Trennkriften
W.2.3  Trennkraftmessung im Stromungskanal

Beim Durchstromen von Leitungen, Armaturen und Apparaten entstechen u.a. durch
Wandreibung Druckverluste. Diese hidngen stark vom Stromungsprofil ab. Das stromende
Medium verlduft fiir kleine Geschwindigkeiten und fiir kleine Rohr- und Spaltweiten auf
parallelen Bahnen. Es liegt laminare Stromung vor mit einem parabelférmigen
Geschwindigkeitsverteilung. Direkt an der Wand ist die Geschwindigkeit aufgrund der
Reibung null [7].

Bei  hoheren  Geschwindigkeiten ist die  Stromung  turbulent und  die
Geschwindigkeitsverteilung bildet bei starker Turbulenz ein Kolbenprofil aus. Die
Geschwindigkeit wichst in der Grenzschicht von null bis auf die Geschwindigkeit der
turbulenten Kernstromung an. Unter Grenzschicht wird die trennende Schicht zwischen Wand
und turbulenter Strdémung verstanden.

Die dimensionslose Reynoldszahl Re ist ein Kriterium, ob die Stroémung in einer Leitung
laminar oder turbulent ist. Sie berechnet sich nach Gleichung (W.13).

_wld _wlalp _ Tragheitskrafte
Re = = = . . (W.13)
vV n Zahigkeits —u. Reibungskrafte
w = mittlere Geschwindigkeit
d=  Rohrdurchmesser- oder hydraulischer Durchmesser
v = kinematische Viskositét
n=  dynamische Viskositit
p=  Dichte des stromenden Mediums

Die kritische Reynoldszahl Rey,i; gibt an, wann bei glatten Rohren die Stromung von laminar
in turbulent umschligt. Sie betridgt Reyi = 2320. Es ist jedoch moglich, dass Wirbelbildungen
schon bei wesentlich geringeren Reynoldszahlen auftreten. Dies ist bei Storung der Stromung
durch Einbauten oder durch Umlenkungen im Leitungssystem der Fall. Fiir nicht kreisformige
Querschnitte kann ein gleichwertiger oder sogenannter hydraulischer Durchmesser berechnet
werden [18].
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Fir viele Fliissigkeiten (u.a. Wasser) und Gasen gilt die Newton'sche Beziehung
(Gleichung (W.14)).

T:ﬂ% (W.14)

Die Schubspannung 1 ist dem Geschwindigkeitsgefille dw/dy (auch Geschwindigkeits-
gradient genannt) und der Viskositdt n proportional. Der Verlauf des Geschwindigkeits-
gradienten ist im wandndchsten Bereich der Grenzschicht — der sogenannten laminaren
Unterschicht — linear, da hier ausschlie8lich molekulare Viskosititskriafte wirken. Fiir die
Wandreibung ist sowohl die AuBBengeschwindigkeit als auch die Art der Grenzstrdomung von
Einfluss. Berechnungen der Dicke der laminaren Unterschicht zeigen, dass sich die
Hefezellen auch bei vollturbulenter Stromung in der laminaren Unterschicht befinden.

Die Wandschubspannung Tw beeinflusst das Anhaften und Wegspiilen von Produkt,
Mikroorganismen und Reinigungsriickstinden, die an der Oberfliche von Rohrleitungen
haften, entscheidend. Eine Bewegung ist nur moglich, wenn an der Wand des
Flissigkeitskolbens mit der Flache A; Scherkrifte iiberwunden werden. Die
Wandschubspannung Ty ergibt sich somit aus dem Verhiltnis der Kraft F zur Flache A,.

:( 1_p2)md :Apmg

ro=F
YA A 40

(W.15)

Tw= Wandschubspannung

Ap = Differenzdruck

d;, = gleichwertiger oder sog. hydraulischer Durchmesser
1= Lange des Fliissigkeitskolbens

Die zur Berechnung der Wandschubspannung Tw notwendigen Grofen 1 und d, wurden durch
Abmessen des Stromungskanals bestimmt (1 = 0,11 m, d, = 0,025 m). Der Differenzdruck Ap
wurde experimentell ermittelt.

Zur Berechnung der Trennkrifte von Partikeln im Stromungskanal muss das
Kriftegleichgewicht an einem Partikel ermittelt werden. Die Auftriebskraft Fa,r wirkt der
Gewichtskraft Fg und der Haftkraft Fy.q entgegen. Die hydrodynamische Kraft Fyyyqr versucht
die Partikel von der Oberfldche zu trennen. Auftriebs- und die Gewichtskraft von Hefezelle
sind sehr gering und werden deshalb vernachléssigt.

Die hydrodynamische Kraft berechnet sich nach Gleichung (W.16).

FHydr = 8 [ HW (W16)

d=  Durchmesser des Partikels
Tw= Wandschubspannung

Der verwendete Stromungskanal steht im Technikum des MAK. Den schematischen Aufbau
des Stromungskanals zeigt Bild W.16.
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Bild W.16 Schematischer Aufbau des Stromungskanals

Der Kanal besteht aus einer ca. 1000 mm langen Rinne aus Edelstahl. Die Breite dieser Rinne
betrdgt 35 mm und die Hohe 40 mm. Der Kanal wird durch einen Plexiglasdeckel, der die
Kanalhohe auf 20 mm verringert, verschlossen. Das Wasser lauft aus einem 1000 I Tank, der
sich 1,5 m iiber der Messstrecke befindet, durch eine Rohrleitung der Nennweite DN 100 in
den Stromungskanal. Der Volumenstrom wird vor Einlauf in den Kanal mit einem SVP-
Reguliereckventil M 2000 DN 100 der Firma Siidmo Components GmbH reguliert.

Der Massenstrom wird nach einer Kanalstrecke von ca. I m mit einem Massenstrommessgerét
der Firma Westphal gemessen. Nach dem Durchflussmesser wird die Stromung durch einen
Wabengleichrichter und zwei Siebe geleitet. Diese dienen der Stromungsgleichrichtung. Die
zylinderformigen Waben des Wabengleichrichters haben einen Durchmesser von 3 mm und
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eine Linge von 30 mm. Die Locher der beiden Siebe sind quadratisch und haben eine Fliche
von 1 mm? Auf die Gleichrichter folgt die Zustromdiise, deren Form entscheidend die
Stromungsgeschwindigkeit und das Stromungsprofil beeinflusst. Die Zustromdiise wurde
nach Hussain et al. [9] berechnet. An die Zustromdiise schlie3t sich die Messstrecke an. Das
Verbindungsstiick mit Wabengleichrichter, Sieben und Zustromdiise zeigt Bild W.17.

-l-'-.-.-.-

Wabengleich- 1 Siebe Zustrom-
richter I duse

Bild W.17  Verbindungsstiick mit Wabengleichrichter, Sieben und Zustromduse

Die Zustromdiise soll im Idealfall eine Flichenverringerung im Verhiltnis 6:1 sein. Der
Ubergang vom Rohr mit der Nennweite DN 100 auf den rechteckigen Stromungskanal mit
dem gleichwertigen Durchmesser d, = 0,025 m wird durch ein Adapterstiick erméglicht.

Das aus dem Stromungskanal austretende Wasser lduft in einen 500 I Tank und wird von dort
mittels einer Edelstahlpumpe des Typs Euro-Hygia-K-11/60a der Firma Philipp Hilge GmbH
zuriick in den oberen Tank gepumpt. Am oberen Tank befindet sich in ca. 2/3 Hohe eine
Uberlaufoffnung der Nennweite DN 50. Diese Offnung ist iiber eine Uberlaufleitung mit dem
unteren Tank verbunden. Der Uberlauf gewihrleistet einen konstanten hydrostatischen Druck
im oberen Tank und somit einen konstanten Volumenstrom.

Im hinteren Drittel der Messstrecke (4 cm vom offenen Ende des Kanals entfernt) befindet
sich eine rechteckige Vertiefung mit den Mallen 40 x 20 x 2,15 mm. In diese Vertiefung wird
das Probenplittchen eingelegt. Der vor allem bei hohen Volumenstromen entstehende
Unterdruck kann eventuell zu einem Herausspiilen der Pléttchen fiihren. Es ist daher notig, die
Plattchen mit doppelseitigem Klebeband, das eine Dicke von exakt 0,15 mm hat, zu fixieren.
Bei der Auslegung der Tiefe der Nut wurde die Dicke des Klebebandes beriicksichtigt. Die
Vertiefung im Stromungskanal mit und ohne Pléttchen zeigt Bild W.18.
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Bild W.18  Vertiefung im Stromungskanal mit (links) und ohne (rechts) Plattchen

Beim Messvorgang wird das Pldttchen in die dafiir vorgesehene Nut gelegt und mit
doppelseitigem Klebeband fixiert. Das Pléattchen wird mit einer Abdeckung vor Luftblasen,
die sich beim Anfahren des Wasserkreislaufs bilden, geschiitzt. Die Luftblasen wiirden sonst
bereits vor Beginn der Messung Partikel vom Pléttchen reilen. Die Abdeckung hat eine
Ausbuchtung, die einen direkten Kontakt der Abdeckung mit den Partikeln vermeidet. Der
Kanal wird mit dem Plexiglasdeckel verschlossen. Das Entliiftungsventil wird gedffnet.

Die Pumpe wird mit ca. 16 Hz angefahren und es wird ein Gleichgewicht zwischen oberem
und unterem Tank eingestellt. Gleichgewicht bedeutet, dass die Pumpe soviel Wasser in den
oberen Tank befordert, dass sowohl Wasser durch den Stromungskanal als auch die
Uberlaufleitung in den unteren Tank abflieBt. Nach Austritt aller im Kanal befindlichen
Luftblasen wird das Entliiftungsventil geschlossen. Bei Einstellung konstanter Verhéltnisse,
d.h. es flieBt eine konstante Menge Wasser iiber die Uberlaufleitung in den unteren Tank
zuriick, konnen Keil und Abdeckung vom Probenplittchen entfernt werden.

Der Volumenstrom wird iliber das Reguliereckventil auf den gewiinschten Wert eingestellt
und iiber die Displayanzeige des Volumenstrommessgerétes kontrolliert. Ab Erreichen eines
konstanten Volumenstroms zdhlt die 2-miniitige Messzeit. Mit Ablauf der 2 Minuten wird das
Plattchen wieder abgedeckt, das Reguliereckventil geschlossen und die Pumpe abgestellt.
Nach Entfernen des Plexiglasdeckels wird das Plattchen entnommen.

Der zur Berechnung der Schubspannung und der hydrodynamischen Kraft notwendige
Differenzdruck muss experimentell bestimmt werden. Dazu wurden in der Messstrecke
vier Locher gebohrt, die jeweils eine Strecke L =0,11 m voneinander entfernt sind. Dies
veranschaulicht Bild W.19.

m— e

©) ©)
» >ie > >
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Bild W.19  Messstrecke mit den 4 Bohrungen fiir die Differenzdruckmessung
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Jede Bohrung hat einen Durchmesser von 1,1 mm, der die Beeinflussung der Stromung
moglichst gering hilt und gro3 genug ist, um Kapillarkridfte zu vermeiden. Durch den
Kapillardruck wiirde ein zusétzlicher Druck entstehen, der die Messung beeinflusst. In den
Bohrungen befinden sich ca. 1 cm lange Rohrchen, die jeweils in einen Plastikschlauch mit
einem Innendurchmesser von 5 mm miinden. Die Plastikschlduche enden in einer
Druckmesseinheit und konnen {iber ein dazwischengeschaltetes Ventil entliiftet werden
(Bild W.20).

Differenzdruckanzeige

Druckmesseinheit

Bild W.20  Aufbau der Differenzdruckmessung

Die in der rechten Abbildung sichtbaren Schlduche sind mit einem mit destilliertem Wasser
gefiillten Eimer verbunden, der etwas erhoht iiber der Messstrecke steht. Durch den
hydrostatischen Druck der Wassersdule wird das Wasser durch die Schlduche in den Kanal
gedriickt und das System somit entliiftet.

Gemessen wird immer zwischen zwei Bohrungen. Innerhalb der Versuche zur
Differenzdruckbestimmung wurden alle sechs Kombinationsmoglichkeiten der vier
Bohrungen vermessen. Die Bestimmung der hydrodynamischen Trennkraft auf die Partikel
iiber Differenzdruckmessung kann nur bei vollaugebildstetem Stromungsprofil gemacht
werden. Zur Priifung, ob eine vollausgebildete Stromung vorliegt, wurden die Messstrecke
um die Nut in weitere 4 kleinere Strecken unterteilt. Innerhalb dieser kleineren Messstrecken
wurden ebenfalls Differenzdruckmessungen durchgefiihrt. Diese lieferten auch bei den
maximal moglichen Stromungsgeschwindigkeiten im Kanal (4 m/s) konstante Werte. Somit
sind um das Messpléttchen konstante Stromungsverhéltnisse. Fiir die Berechnungen der
Schubspannung und der hydrodynamischen Kraft wurde der Differenzdruck verwendet, der
zwischen den letzten zwei Bohrungen, zwischen denen sich auch das Probenplittchen
befindet, gemessen wurde. Der Differenzdruck kann an einem Display, der mit der
Druckmesseinheit verbunden ist, in [Pa] abgelesen werden. Die Vorbereitung der Pléttchen
erfolgt wie bei der Zentrifugenmethode.
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In Bild W.21 ist eine Stromungskanalmessreihe dargestellt. Beispielhaft wurden die
Messungen mit Hefezellen auf Stahl K400 gegen Schleifrichtung ausgewihlt. Der Riickstand
der Hefezellen ist iiber dem Volumenstrom aufgetragen. Das Ablesen des Volumenstroms
war mit geringerem Aufwand verbunden als beim Differenzdruck. Der Zusammenhang von
Volumenstrom und Differenzdruck wurde in Vorversuchen hergestellt und stéindig iiberpriift.
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Bild W.21 Riickstand der Hefezellen auf Stahl K400 gegen Schleifrichtung iiber dem
Volumenstrom

Der Riickstand der Hefezellen wurde fiir jeweils 4 Volumenstrome ermittelt. Dabei wurde bei
jedem Volumenstrom eine 3-fach Bestimmung durchgefiihrt. Aus den ermittelten
Riickstinden wurde der Mittelwert gebildet und das Konfidenzintervall berechnet. In
Bild W.22 wurde fiir dieselbe Oberfliche der Riickstand der Hefezellen iiber der
Wandschubspannung aufgetragen.
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Bild W.22  Riickstand der Hefezellen auf Stahl K400 gegen Schleifrichtung iiber der
Schubspannung

AnschlieBend wurde aus der ermittelten Schubspannung die hydrodynamische Kraft
berechnet (Bild W.23).
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Bild W.23 Riickstand der Hefezellen auf Stahl K400 gegen Schleifrichtung iiber der
hydrodynamischen Kraft

Die hydrodynamische Haftkraft bei einem Riickstand von Hefezellen von 50 % Fpyqrso betragt
in diesem Beispiel 0,7 nN.

Einige Werte der hydrodynamischen Haftkraft bei einem Riickstand von 50 % sind fiir Hefe
und Glas auf verschiedenen Oberfldchen in Tabelle W.1 dargestellt.

Tabelle W.1 Werte der hydrodynamischen Haftkraft bei einem Riickstand von 50 % fiir
Hefe und Glas auf verschiedenen Oberflichen

Oberflache Partikel Fhydrso [NN]
Stahl K 240 elpol Glas 5,0
Stahl K 120 in Schleifrichtung Hefe 1,1
Stahl K 120 gegen Schleifrichtung Hefe 1,2
Stahl K 240 in Schleifrichtung Hefe 0,8
Stahl K 240 gegen Schleifrichtung Hefe 0,9
Stahl K 400 in Schleifrichtung Hefe 1,5
Stahl K 400 gegen Schleifrichtung Hefe 0,7

Die Werte fiir die mittlere Haftkraft fiir Hefe auf verschiedenen Oberflichen hat die die
gleiche GroBenordnung. Die in und gegen Schleifrichtung vermessenen Trennkrifte
ermittelten Werte sind vergleichbar.

Das Verhiltnis wird fiir die tangentiale Haftkraft die praktisch ermittelte hydrodynamische
Haftkraft verwendet. Die Faktoren wurden aus der praktischen hydrodynamischen Kraft bei
einem Riickstand von Hefezellen von 50 % Fiangentiai und der mit dem AFM ermittelten,
normalen mittleren Haftkraft Farm) berechnet. Das Ergebnis zeigt Tabelle W.2.
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Tabelle W.2  Ermittlung des Faktors aus Fiangential und Feapm

Oberflache Partikel Frangential Farm [NN] | Faktor
[NN]
Stahl K 120 in Schleifrichtung Hefe 1,1 4 0,275
Stahl K 120 gegen Schleifrichtung Hefe 1,2 4 0,300
Stahl K 240 in Schleifrichtung Hefe 0,8 5 0,160
Stahl K 240 gegen Schleifrichtung Hefe 0,9 5 0,180
Stahl K 400 in Schleifrichtung Hefe 1,5 4 0,375
Stahl K 400 gegen Schleifrichtung Hefe 0,7 4 0,175
Deckemail Hefe 0,3 25 0,012

Die ermittelten Faktoren zwischen normaler und tangentialer Trennkraft in der liegen in der
GroBenordnung von 1:10 bis 1:100.
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S Topographische Analyse steriltechnisch eingesetzter Oberflichen und
steriltechnischer Kennwert

Mit Beginn des Themas war bekannt, daf3 fiir die umfangreichen Simulationen keine adhésions-
spezifischen Programme erwerbbar sind. Alle entwickelten Quellen sind somit Unikate.

S.1 Ziele
Die Ziele dieses Forschungskomplexes sind:

- die Simulation von Modelloberflichen als Prognosegrundlage zur Oberflichenoptimierung
(Verhiltnis: Oberflachenberge/ Wellenldnge)

- die topographische Charakterisierung der simulierten Oberflichen und deren Vergleich mit
technischen Oberfldchen (,,scaling®)

- die Simulation der topographieabhingigen Adhasionsflache

- das Konzept eines ,steriltechnischen Kennwertes®, der auch auf die Adhision an Ober-
flichenfehlstellen anwendbar ist

- die Unterschiede zwischen dem Rauheitswert R, und dieser neuen Kenngrof3e

S.2 Vorarbeiten

Zur Entwicklung der Programme wurde aus Griinden der Kompatibilitdt die Programmierspra-
che C™" gewihlt. Der Programmumfang {iberstieg die Leistungsfihigkeit des vormals vorhande-
nen Compilers und der Hardware. Deshalb wurde der C™ - Builder erworben. Zum Kennenler-
nen dieses sehr komplexe Compiler- und Testsystem war am Anfang eine private ,,crash —
Phase* notwendig.

Es war abzusehen, dal die Entwicklung eines Moduls zur 3D - Darstellung beliebiger Flachen in
der Themenlaufzeit nicht moglich war. Hierfiir wurde das kommerziell erwerbbare Programm
MARKIII (FRT) zur topographischen Analyse von Oberflichen gekauft. Dem Kauf gingen
umfangreiche Testrechnungen, in enger Zusammenarbeit mit dem Anbieter (FRT), zum Da-
tenformat und —transfer voraus.

Diese Software - Vorarbeiten waren im Juni 2001 beendet.

Gemeinsam mit der BAM wurde zur Thematik Oberflachenenergie/ Rauheit im Friihjahr 2001
recherchiert.

S.3 Adhision
Im Bild 1 sind fritheste Besiedelungszustinde an Festkorperoberflichen und Vorstellungen fiir
mogliche Adhédsionsprozesse an diesen dargestellt.

Bild 1 Mikrorauheit und Adhésion [S1, S2]
a: Polierte Stahloberflache (1.4435) besiedelt mit

oY T Ad Escherichia coli
=X X E XD b: Mischkultur (Saccharomyces cerevisiae und
Y S g g . SR
v e — A2 2 bakterieller Schleim) in einem Oberflachental
A LaZip (1.4435)

c: Mogliche Mechanismen der Bioadhdsion (Di
— Diffusion, Ad — Wechselwirkungen



Eindrucksvoll zeigt das Bild 1a die Wirkung von Mikrorauheiten auf die Besiedelung von Rein-
kulturen, exemplarisch dargestellt an E.coli. Dieser Effekt ist bereits an Korngrenzen, die infolge
einer elektrochemischen Politur angeédtzt werden, zu beobachten [S1, S2, S3]. Hier sei bemerkt,
daf} erkennbare Korngrenzen ein technologisches Kriterium fiir eine gute Politur sind.

Bilden sich Schleime (Bild 1b), wird die Kinetik der Biofilmbildung vollstindig verdndert [S1,
S2, S4]. Diese extrazelluliren Produkte sind aber ein wesentlicher Bestandteil natiirlicher
Biofilme. Hier kann es zur spontanen Adhdsion kommen und es sollten die ,,Regeln des Lebens
mit Biofilmen®, z.B.

« Minimierung durch ,,Aushungern*
- Stromung und Konstruktion

angewandt werden [S5]. Eine tempordre Filmminimierung erfordert meistens den Einsatz von
Bioziden.

Dariiber hinaus rufen die Topographie, die Diffusion in der Grenzschicht oder Oberfldchenfehl-
stellen Variationen in der Oberflachenenergie hervor und verdndern somit die Adhisionsbedin-
gungen. Fine ,,Kenngrofe® sollte zumindest die Mdglichkeit erdffnen, mit fortschreitendem,
experimentell begriindetem Erkenntnisstand, diese sukzessiv erweitern zu konnen.

In einer sehr vereinfachten Betrachtung der Bioadhédsion, kann die hierfiir aufzubringende Arbeit
als die Spaltarbeit (y Oberflaichenenergie)

AG=2-y (1)

zweier gleicher Korper interpretiert werden [S1, S2]. Mit der Young - Dupré Gleichung (6 Kon-
taktwinkel)

AG = (1 +cos0) (1a)

bzw. der van der Waals Energie (Platte/ Platte; Ay Hamaker Konstante, x Plattenabstand)

AG =21 (1b)
X

folgt

AG=2-y=y(1+cos®):A—§ (lc)

X

Die Verdanderung der Energieanteile fiir reale Systeme, z.B. die Wirkung von Makromolekiilen,
der Zelldeformation oder einer Doppelschicht, ist ausfiihrlich in [S1, S2, S6] beschrieben. In den
nachfolgenden Betrachtungen werden exemplarisch nur die obigen Modellvorstellungen ange-
wandt. Zur Ableitung des Kennwertes wird die Oberflichenenergie als Funktion der Rauheit
dargestellt und in ihren polaren und nichtpolaren Anteil zerlegt (s.Kap.S.5.3.).

S.4 Oberflachensimulationen
Die Ziele der Oberflachensimulationen sind:

- ,,1deale* Oberflachen als Testprogramme zur Berechnung der Adhésionsflachen

- Standards zur Charakterisierung realer Oberflichen

. eine ,,simulierte Probenvielfalt fiir Trendaussagen, die experimentell nicht hergestellt werden
konnen

Die Vielzahl der nachfolgenden, topographieabhingigen Kennwertvergleiche wire ohne diese
Simulationen nicht moglich gewesen. Zur Nachbildung technischer Oberfldchen konnen auch
Oberfldchenstérungen simuliert werden.
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S.4.1 Software
Das Programm ,,SimSurf* wurde in c geschrieben und erlaubt die Nachbildung folgender,
gestorter oder ungestorter Oberflachen

. Zufallsoberflache (Rmax, Rimin)

- Sin - Oberflache (Rpax, Wellenldnge)
- Rechteck (Hohe, Breite)

« Dreieck

- Trapez

Die Stoérungen konnen vertikal und/ oder lateral, als ,,Random* oder Sin, allen Oberfldchen iiber-
lagert werden. Prinzipiell ist es als Klasse in einem iibergeordneten Hauptprogramm implemen-
tierbar, so da3 mehrere Oberflichen miteinander gefaltet werden konnen. Das Ergebnisfeld wird
im ASCII-Code mit einem spezifischen Dateikopf abgelegt. Die Feldgestaltung ist typisch fiir
MARKIII und dort als ASCII-File importierbar.

Das Bild 2 zeigt, daf3 die Spline - Interpolationen zur 3D - Darstellung in MARKIII eine groBere
Punktdichte erfordern. Das entwickelte Programm kann mit einer kleinen, aber auch extrem
groBBen Punktdichte arbeiten. Die Grenzen werden nur durch die Rechnerleistung gesetzt. In allen
Rechnungen wurde mit mindestens 25 x 10* Bildpunkten gearbeitet. Es sei erwihnt, daB alle
Simulationen auf einer HP Kayak XU800 (Dualprozessor, 512 MB RAM) durchgefiihrt wurden.
Der RAM kann auf 2GB erweitert werden.

Simulierte Oberflache Schnittlinie

-a

=

25 x 10* Punkte

=

i
|

25 x 10 Punkte

Bild 2 Anzahl der Bildpunkte und Bildqualitit

S.4.2 Simulierte Oberflichen

In der Tabelle 1 werden typische, simulierte Oberfldchen dargestellt. Die Schnittlinien verdeutli-
chen die Qualitit der jeweiligen Oberflichennachbildung. Die Oberflichenstérungen (Sin/ Ran-
dom, lateral/ vertikal/ phasenverschoben), eindeutig an den Schnittlinien erkennbar, konnen we-
sentlich die Adhésionsflichen beeinflussen. In der Natur herrschen bimodale Verteilungen vor
[S7]. Diese simulierten gestdrten Oberflichen sind ein mdglicher Ubergang zur Charakterisie-
rung derartiger Verteilungen.
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Tabelle 1 Topographien, darstellbar mit dem Programm ,,SimSurf*

Schnittlinien wurden parallel zur x-Achse gewéhlt (schneiden Profil)

sin - Oberfliache
'.: i 1 .
=4 gl i |
I i
5
“:- —3 :.____ -y v.. L]
ungestort

laterale Random-Storung Schnittlinie

G

laterale Sin-Storung

&

Vertikale und laterale Sin-Stérung

random - Oberfliche

-

- il :
Vertikale und laterale Sin-Stdrung Schnittlinie
Andere Strukturen
ungestort

Rechteck

Trapez

,Dreieck exemplarisch mit verschiedenen S

TR VI

i ]
"

Vertikale Random und laterale Sin- Schnittlinie
Storung

torungen

ty

Vertikale und laterale Random-
Storung
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4
1

L

L

Laterale Random-Storung und Sin- Bilddiagonale Schnittlinie
Phasenverschiebung

S.4.3 MARKIII und Oberflichenvergleich

MARKIII (FRT) ist ein professionelles Programm zur Charakterisierung von Oberfldchen, mit
dem, neben den KenngroBen der DIN EN, u.a. die fraktale Dimension, das Kavernenvolumen
oder die Traglastkurve bestimmt werden konnen. Zur Vermeidung von Verfdalschungen wurden
alle GroBen und Vergleiche mit ungefilterten Daten berechnet. Dieses Programm erlaubt auch
einen Vergleich von zwei Oberflichen. Die Unterschiede kdnnen als Abweichungen, z.B. aus
einer Differenzbildung, ermittelt werden. Bis zur Version 3.6.x miissen die zu vergleichenden
Oberflachen (Felder) eine gleiche Bildpunktzahl haben. Dies muf} bei der Vorgabe der Grof3e der
zu simulierenden Oberflachen beriicksichtigt werden. Ab den Versionen 3.7.x ist die FeldgrofB3e
in MARKIII verinderbar.

Die ,,praktischen” Oberflichen werden auf dem Multisonden - MeBplatz der BAM (Forschungs-
stelle 1) vermessen. Wie bereits erwdhnt, wurden zur Abschitzung moglicher Wertverdnderun-
gen durch die verschiedenen Software - Pakete die ,,wahren Rohdaten® benutzt. Diese konnen,
eine Spezifik des Berliner MeBplatzes, als ASCII - File exportiert werden. Der Kopf dieses Da-
ten - Files und der File - Aufbau (nur z-Werte) ist nicht kompatibel mit dem Importkopf und dem
File - Autbau (x-, y-, z-Werte) von MARKIIIL. Zur Gewihrleistung des Datentransfers wurde
eine C™ - Konvertierungsroutine geschrieben.

1.4404 (Probe 5_original 50, Ausgangszustand) PTFE (Probe 5 3009 2,5)

Bild 3 Mit der C"" - Konvertierungsroutine abgebildete ,,wahre* Proben (Multisonden - MeB-
platz/ BAM)

Das Bild 3 zeigt zwei Abbildungen, aufgenommen mit dem Multisonden - MeBplatz (BAM), die
mittels der Konvertierungsroutine mittels MARKIII dargestellt wurden. Diese Abbildungen sind
in thren Abmessungen und ihrer bildlichen Darstellung dquivalent mit den visualisierten Ergeb-
nissen des BAM - MeBplatzes.

Dariiber hinaus ist der konvertierte Daten - File das Ausgangsformat fiir das C"" - Programm
»ParSurf zur Berechnung spezifischer Oberflichenparameter, wie der Hohenverteilungsfunk-
tion. Dieses Programm wurde speziell hierfiir entwickelt (Kap. S.4.4).
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Die fraktale Dimension f wird in MARKIII mit der Quadratzidhlmethode [S10] bestimmt. Diese
GroBe, die die Abweichung von der topologischen Dimension beschreibt, d.h. die Stérung, be-
notigt man u.a. zur Berechnung der Hohenverteilungsfunktion (Gleichung 3) oder zum Vergleich
mit einer experimentell bestimmten Funktion, z.B. der experimentellen Hohendifferenzfunktion

(Gleichung 2f). Die Genauigkeit hingt von der gewihlten Kantenldnge Ax ab, Tabelle 2. Hierbei
berechnet sich die Grofe f aus dem Schétzwert

q, =(c-n)” )

Tabelle 2 Fraktale Dimension f der Proben des Bildes 3

1.4404 (5_original_50) PTFE (5_3009_2,5)
Ax =70 um f f
2,019 2,083
Ax =1 pum
0,242 0,175

Die Zahl g, ist die Anzahl der aneinander gepackten 4-er Gruppen, von denen mindestens ein
Pixel der Struktur angehdren mul (n = 1 x 1; 2 x 2; 3 x 3 ....Quadrate). Im Fall, daB3 die Aus-
gleichsgerade nicht mehr erfiillt ist (Ax = 1 um, Tab. 2), liegt eine fehlerhafte Schéitzung vor.

S.4.4 Das Programm ,,ParSurf“

Eine rauhe Oberfldche kann durch eine Hohenfunktion z(r), Bild 4, im D-dimensionalen Raum
eindeutig dargestellt werden [S8]. Mit dem Programm MARKIII sind die in der DIN EN ge-
normten OberflichengroBen berechenbar. Zur Uberpriifung des Einflusses nichtgenormter Pro-
zeduren und zur Erginzung der Oberflachencharakteristika, insbesondere mit den Hohenvertei-
lungsfunktionen und dem R;,s - Wert, wurde das Programm ,,ParSurf* entwickelt. Die Datenein-
gabe der vermessenen Oberflachen erfolgt mit dem File, der mittels der bereits erwahnten Kon-
vertierungsroutine erstellt wird (Kap.S.4.3).
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Bild 4 Definition einer rauhen Oberfldche

Die mit ,,ParSurf berechneten Groflen sind

i Z;
- der Mittelwert (Durchschnittshohe) <z> =z=15_ 3)
n
s
- die mittlere Rauhtiefe R, = K S P <Z(r0 )— <Z>> (3a)
n
- die Grenzwerte R, = Min(zi) und Ry, = Max(zi) (3b)

- die Hohendifferenzfunktion g(r) = <[z(r0 + r) - z(r0 )]2> = <[h(r0 + r) — h(r )]2> (39)

<...> Mittelung iiber alle lateralen Koordinatenpunkte r,

- die Hohen-Hohen-Korrelationsfunktion c(r) = <z(r ) z(r0 + r)> - <z(r )>2 = <h(r0 ) - h(r0 + r)> (3e)

Tabelle 3 Vergleich der Ergebnisse zwischen den Programmen ,,ParSurf und MARKIII

Programm ,,ParSurf*

Probe Ryax (Um) R, (um) <z> (um)
1.4404 (5_original_50) 8,539 0,40387 6,87425
PTFE (5_3009 2.5) 20,1935 1,818 11,99
Programm MARKIII
Probe Ryax (Um) R, (um) <z> (um)
1.4404 (5_original_50) 8,539 0,355 6,874
PTFE (5_3009 2.5) 20,199 0,906 11,991

Das Software-Problem verdeutlicht der R, - Wertvergleich der im Bild 3 dargestellten Oberfli-
chen, Tabelle 3. Die iibereinstimmenden Werte fiir Ry, und <z> lassen den Schlufl zu, daf} die
Werte z; richtig konvertiert wurden. Die Abweichung fiir R, wéchst mit zunehmender Oberfli-
chensteigung und -kriimmung. Diese Abweichung begriindet sich im Berechnungsverfahren. In
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MARKIII werden gekriimmte und schrig liegende Flachen auf einer Ebene abgebildet und erst
danach erfolgt die Berechnung. Dieses ,,numerische Richten* der Oberflache bedingt den Fehler
zwischen diesen beiden Programmen. Da diese Prozedur nicht genormt ist, weichen die Ergeb-
nisse flir verschiedene Abbildungen (Ebene/ MARKIII, Zylinder/ BAM) fiir stark gekriimmte
Flachen voneinander ab. Die Problematik verschiedener Software - Pakete verdeutlicht auch, daf3
beispielsweise in MARKIII immer auf den Ry, —Wert normiert wird.

= 144, fsgangrrriand r =T=E T LR
o A

ol s 1 kil
o0l u
i ‘ | 1 il

E10) e |
=1
il

I iy |

Bild 5 Hohen — Hohen - Korrelationsfunktion c(r) und Hohendifferenzfunktion g(r) fiir die Pro-
ben des Bildes 3

Die mit den experimentell bestimmten Daten berechneten Verteilungsfunktionen verdeutlichen
die Problematik der Interpretation bearbeiteter Flichen. Das Bild 5a zeigt, daf sich die Oberflé-
che aus einer Abfolge von Strukturelementen zusammensetzt. Die Topographie dieser Struktur-
elemente bestimmt die kurzreichweitigen Wechselwirkungen der Bioadhésion an einer Material-
oberflache [S1, S2]. Der RMS — Wert, der u.a. zur Berechnung der Kapillarkrifte (Rumpf — Mo-
dell) in AFM — Abzugsexperimenten benétigt wird, sollte eine Auswertung dieser einzelnen Be-
reiche sein. Diese Verteilungsfunktionen wiirden direkt in der Nachfolge zum R, — Wert stehen.
Zur Zeit ist eine derartige, bioadhésiv bezogene Datenanalyse nicht moglich. Im Bild 5b ist die
starke Neigung der Oberfliche auch in der Funktion c(r) erkennbar.

1440, Aumgangezustand o S——
—

2510”4 Beginn des ndchsden
wafirataiin Shiukbratnctutiges

[HINP T

2 T |: T T Bild 6 Ein selbstaffiner Strukturaus-
. femi schnitt des Bildes 5a

Das Bild 6 zeigt einen willkiirlich ausgewihlten Strukturabschnitt, in dem Selbstaffinitit gilt.
Die Abbildung verdeutlicht aber auch die Lénge dieses ausgewdhlten Abschnittes. Dieser
selbstaffine Bereich kann beispielsweise mit der Funktion [S9]
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\2
s
g(x)= [h(x0 +Ax) - h(xo)]2 = 202[1 - e(_’(/i)f } = 2ZT[1 - e(_’(/i)f } “4)

i=1

¢ laterale Korrelationslidnge, Z; i-ter z-Wert, N Zahl der z-Werte, Z mittlerer z-Wert, f = 2- H fraktale Dimension,
H Rauhigkeitsexponent (H — 1 glatt/ sanfte Abfolge von Hiigeln und Tilern, H — 0 sehr zerkliiftet)

charakterisiert werden. Die Prioritdt des Forschungsauftrages lag auf dem Kennwert, so daf3
diese spezifische Auswertung nicht weiter verfolgt werden konnte.

S.4.5 Das Programm ,,AdSurf* zur Berechnung der Adhisionsfliche fiir eine frei wahlbare
Schnittlinie
Ein wesentlicher Bestandteil des Kennwertes ist eine Wahrscheinlichkeit zur Charakterisierung
der topographieabhingigen Adhisionsflache, s. Kap. S.5. Dariiber hinaus héngt diese Flache
auch von den mechanischen Eigenschaften des zu untersuchenden biologischen Objektes ab.
Diese Eigenschaften sollen ldngs einer frei wéhlbaren Schnittlinie im 3D - Oberfldchenbild be-
stimmt werden konnen. Die nachfolgenden Berechnungen werden nur an einer Schnittlinie aus-
gefiihrt. Prinzipiell konnen beliebig viele, parallele Schnitte untersucht werden. Es sei bemerkt,
daB dann das angewandte Verformungsmodell (Kap. S.4.5.2) nicht mehr gilt. In diesem Fall muf}
man zur Verformung einer Platte tibergehen.

7

] .hl'u

| Partiked |

Material

Material

a b
Bild 7 Auflageflichen eines Biofilmes und eines Partikels

Das Objekt kann einzeln, z.B. als Partikel, oder in Form eines Biofilmes vorliegen, Bild 7. Die
Berechnung der Adhésionsflache

n

Ay = _ziAi (5)
1:

A, die i-te der n Einzelfldichen

ist fiir ein Einzelobjekt oder einen Film prinzipiell gleich. Beide Félle unterscheiden sich in der
Vorgeschichte, nidmlich der vollig voneinander verschiedenen Objektverformung. Werden
,harte* unverformbare Einzelobjekte betrachtet, bestimmen sich die A; aus einer Berechnung der
Kontaktflichen fiir ein vorgegebenes Objekt; einer problemlosen numerischen Prozedur. Um ein
Vielfaches kritischer ist ein sich verformendes Objekt. Hier hdngen die einzelnen Kontaktflichen

A= A(Topographie, Eijk) (6)

auch von den Verformungseigenschaften E ab. Da sich die qualitativen Aussagen des Kennwer-
tes (Kap. S.5.) nicht verdndern, wurde nur der biologisch spezifischere Fall eines sich verfor-
menden Objektes betrachtet. Als Objekt wurde ein Balken angenommen. Die Objektgeometrie
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verdandert nicht die qualitativen sondern nur die quantitativen Aussagen. Das Projektziel war die
Schaffung der Grundlagen eines neuen Kennwertes und dessen Uberpriifung mit ausgewihlten
Verfahren, keine Trendrechnungen, so dal3 die Reduzierung auf eine technisch typische Objekt-
form, einem Biofilm konstanter Dicke, gerechtfertigt erscheint.

Das Programm ,,AdSurf* mufl somit zwei Programmkomplexe

- die Analyse der ausgewdhlten Schnittlinie und
. die Berechnung der Adhésionsflache nach der Verformung des biologischen Objektes

beinhalten. Ein Biofilm kann sich nur durchbiegen, wenn er auf ,,Stiitzen* aufliegt, d.h. es
miissen ,,Hiigel und Téler* vorhanden sein. Deshalb werden zu Beginn anfangs

- die Anzahl der Oberflachenhiigel
- deren Ort und Abstand sowie
- die Lage und Ausdehnung eventueller Plateaus

des Profils ermittelt, die Schnittlinien - Analyse. Diese setzt einen Bildausschnitt voraus, in dem
mindestens zwei Oberflichenhiigel zu beobachten sind. Hier ist die Sondenauflésung von
grundlegender Bedeutung.

S.4.5.1 Schnittlinien - Analyse

Numerisch wird jeder Extremwert erfaflt, unabhéngig vom gewidhlten Maf3stab. Fiir eine bimo-
dale Verteilung, z.B. eine im um — Mafstab iiberlagert mit einer im nm - Mafstab, werden die
,Hiigel und Téler” in beiden MaBstiben berechnet. Vergleicht man dies mit einer natiirlichen
bimodalen Verteilung, wie einem mit Wachspartikel bestiicktem Blatt, wie dem Lotusblatt, er-

scheint dies sinnvoll. Auch dort ist fiir die Haftung die Verteilung im nm-MaRstab verantwort-
lich.
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Bild 8 Tests zur Adhésionsfliche fiir ausgewihlte Profillinien und vorgegebene Durchbiegungen
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In der Technik interessiert aber oftmals die Wirkung der Einzelverteilungen. In diesem Fall muf}
man die Gesamtverteilung in diese zerlegen. Mit den dann ermittelten Verteilungsfunktionen
konnen unter Anwendung des Programms ,,SimSurf* zwei separate Oberflichen simuliert und
mittels ,,AdSurf* getrennt analysiert werden. Das entwickelte Programmpaket ermoglicht somit
die Analyse des Gesamtsystems oder von ausgewédhlten Untersystemen. Mit dieser Prozedur ist,
iiber die aktuellen Berechnungen hinaus, eine Aussage moglich, welcher Mafstab fiir die Bioad-
hision wesentlich ist. Hierfiir wird auch die Art des Objektes und dessen Entwicklungsge-
schichte verantwortlich sein.

Fiir die Testldufe wurden ,,extreme® Oberflachen, vergleichbar mit einem Software-Standard,
vorgegeben. Die Abbildung 8 zeigt, dall das Programm ,,AdSurf* alle moglichen Nuancen analy-
siert. Insbesondere die Random - Oberflidche verdeutlicht die obigen Bemerkungen zur Vertei-
lung.

Das Bild 9 zeigt die Schnittlinien technischer Oberflachen. Derartige Profile sind mit dem Pro-
gramm ,,AdSurf* problemlos analysierbar. Fiir stark zerkliiftete Oberflichen mul3 aber die Frage
beantwortet werden, inwieweit eine Filterung als sinnvoll zu erachten ist. Diese Antwort kann
nur aus der Analyse vieler technisch hergestellter Oberflichen folgen. Letztendlich ist es die
Ableitung von Filter — Standards mit dem entwickelten Programm — Paket.

a 1.4404 (Ausgangszustand mit Korn 120 geschliffen) b 1.4404 (Ausgangszustand mit Korn 400 geschliffen
und anschlieBend elektrochemisch poliert)

Bild 9 Technische Oberflichen und ausgewéhlte Schnittlinien (Aufnahme: Multisondenplatz/
BAM, anschlieBende Konvertierung in MARKIII und Festlegung der gewiinschten Schnittlinien)

8.4.5.2 Adhdsionsfliche

Die Adhisionsflache ist als die Beriihrungsfldche des verformten Kdrpers mit der Materialober-
fliche definiert, Glchg. (5). Die nachfolgenden Ausfiihrungen wurden exemplarisch mit einem
geschlossenen balkenformigen Biofilm ausgefiihrt. Zur AusschlieBung von viskoelastischen Ver-
formungen wurde eine rein elastische angenommen. Prinzipiell konnen problemlos andere Ver-
formungsmechanismen und Geometrien, z.B. eine viskoelastische Platte oder Kugel, betrachtet
werden. Voraussetzung ist die Programmierung der entsprechenden Funktionsaufrufe. Die im
Kapitel ,,Kennwert* (Kap.S.5.) getroffenen Trendaussagen werden hiervon zwar quantitativ be-
rihrt, die qualitativen Aussagen verdndern sich aber nicht.

Die Beriihrungslinie entspricht von Abschnitt zu Abschnitt einer anderen Funktion. Hierfiir ist
eine geschlossene Losung nicht mehr moglich, so daB3 ein Gradientenverfahren als Iteration ge-
wihlt wurde. Die Schrittweite entspricht dem Abstand der beiden Punkte (i; i+1), zwischen
denen der aktuelle Gradient berechnet wird. Die zugehorige Hohendifferenz ist mit diesen beiden
Punkten i und i+1 eindeutig bestimmt. Mit diesem Verfahren hédngt die Iterationsgenauigkeit von
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der Punktdichte ab. Fiir die untersuchten Oberfldchen, mit ihrer hohen Gesamtpunktdichte, ist
der Fehler vernachldssigbar. Fiir kleine Punktdichten konnen Zwischenpunkte nach einem Spline
- Verfahren gesetzt werden, deren Anzahl evolutionsstrategisch ausgewéhlt wird.

Eine wesentliche Voraussetzung fiir eine exakte Berechnung ist, daf sich die Schnitt - (Oberfla-
che) und die Verformungslinie (Biofilm) beriihren aber nicht durchdringen. Diese Frage er-
scheint trivial, muf} aber mit zwei groB3en Feldern realisiert werden. Zum Test wurden einerseits
Verformungen vorgegeben, Bild 8. Andererseits wurde der Biofilm abschnittsweise als einseitig
eingespanntes Rohr angenommen und infolge seines Eigengewichtes verformt. Ein kleiner
E - Modul gewiéhrleistet eine grole Durchbiegung. Das Bild 10 veranschaulicht nochmals, daf3
das simulierte Oberflichenprofil als Begrenzung fiir das sich durchbiegende Objekt richtig
wiedergegeben wird.

O pErifed
R

Bild 10 Adhésionsfliche fiir einen
e > - abschnittsweise ,.einseitig  einge-
spannten* Biofilm

Im Bild 11 sind die beiden moglichen Fille der Durchbiegung eines beidseitig eingespannten
Balkens dargestellt. Dieser Belastungsfall gilt dann, wenn aus einem Biofilm ein Abschnitt ,,ge-
danklich* herausgeschnitten wird oder die Wellenlédnge der Oberflache kleiner gegeniiber der
Linge eines Bakteriums ist. Die Losungen dieses einfach statisch unbestimmten Systems sind
ermittelbar. Ergéinzend zeigt das Bild 11b den Fall, daB3 sich die benachbarten Hiigel in ihrer
Hohe unterscheiden. Hier tritt ein zusétzliches Moment auf.

-Talme
| -

Bild 11 Die zwei Fille der Durchbiegung eines beidseitig eingespannten Balkens
Die Durchbiegung wy, fiir diese beiden Fille betragt

a b

Alle geometrischen Grof3en (1 Hiigelabstand, a = x(F), b =1 — x(F), Az) sind aus der vorangegan-
genen Profilanalyse bekannt. Fiir eine, sich periodisch nicht wiederholende, Oberfldche variieren
diese Werte abschnittsweise. Die Durchbiegung wy in Abhédngigkeit vom Ort & berechnet sich
fiir die beiden Félle des Bildes 11 in der normierten Form nach
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Fall 11a

3 [Ba— (1 +2a)é]

WB%¢ E<a
i Fuslio29)g ?
Wo2(1-g)? 2 ; Pl ¢sq
FI* a b . _X
W= H Widerstandsmoment, o = T und B = T Kraftangriffspunkte, & = T aktueller Ort
y
Fall 11b
_wpe? (1-30 +208) E<a
Wi = 2 (7a)
- iﬁé Q) iug

2
= E Widerstandsmoment, M Gesamtdrehmoment im Schwerpunkt des Abschnittes

Neben den geometrischen Groflen miissen fiir die Berechnungen die Kraft, der E-Modul und das
Triagheitsmoment bekannt sein. Zur Berechnung der Kraft des i-ten Abschnittes eines
balkenformigen Biofilmes gilt

F=q=m;-g=p-Vi-g=p-h-b-lj-g (®)
h Balkenhohe, b Balkenbreite

Das Fliachentragheitsmoment betragt

b-h?
I= 9
B )]

24—

A

F A ‘
H i L : E_rn_.l::l:;*rn:-c-m-?:u:-m.-m
. 1'; H | I.L Begelnie ) ) )
E =10 pidm] Bild 12 Ergebnis der Berechnungen mit
ai ‘_ :: .:": dem Programm ,,AdSurf* fiir eine Ran-
3 0 2 4 & .8 1. 012 dom — Oberfliche und verschiedene E-
x [mm] Moduli (h=1 pm, b=1 pm)

Ein gravierendes Problem sind die mechanischen Konstanten biologischer Objekte. In jiingster
Zeit versucht man aus AFM - Abzugsexperimenten [S11] und aus der Messung der Verformung
bakterieller Cluster [S12] Aussagen zum E - Modul von Bakterien oder Biofilmen zu erhalten.
Da die Programmentwicklung im Vordergrund stand, wurde in den nachfolgenden Testrechnun-
gen mit Werten gearbeitet, die in der Gréenordnung von Ergebnissen aus Scherspannungsmes-
sungen an Pseudomonas — Clustern liegen {E oc (1 — 150) N - m™ [S12]}. Im Bild 12 ist das Er-
gebnis derartiger Berechnungen an einer simulierten Random - Oberflache fiir verschiedene E -
Moduli dargestellt.
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S.5 Steriltechnischer Besiedelungskennwert

Fiir diesen Kennwert gibt es kein ,,Vorbild“. Die nachfolgenden Betrachtungen sind einerseits
grundlagenorientiert. Gleichzeitig forderte die Aufgabenstellung eine sofort technologisch an-
wendbare Grofle. Mit Erweiterung der experimentellen Basis wird sich diese GroBe, nicht in ih-
ren Grundlagen, aber in ihrer Feinheit verédndern.

Nimmt man Bezug auf die Bio - Adhésion von Objekten an Festkorperoberflachen, dann werden
diese, sehr komplexen, Prozesse von zwei Anteilen dominiert; der Oberflachentopographie und
den energetischen Gegebenheiten [S1, S2]. Beide Anteile konnen nicht getrennt voneinander
betrachtet werden. Die Energie einer gekriimmten Oberflache betragt

E=4-n-r’y (10)
(v Oberflachenenergie)

mit dem Kriimmungsradius r = ds/da = f(R,). Infolge dieser Kriimmung k = r”' weicht die Ener-
gie E von der einer ideal ebenen Oberfliche E, ab. Diese Differenz AE = E - E, ist u.a. fiir die
Hysterese zwischen dem Vor- (®y) und Riickzugswinkel (®r) in Oberflachenenergiemessungen
verantwortlich. Diese Gleichung 10 verdeutlicht, dafl die Wechselwirkungsenergien zusétzlich
topographisch verdndert werden. Zur Beriicksichtigung dieser Vielfalt werden nachfolgend diese
beiden groflen Anteile in ihre einzelnen Komponenten zerlegt.

Dartiber hinaus konnen Fremdeinfliisse, wie die Stromung, Néhrstoff-, Biozid- und Licht -
Fluktuationen, die Bioadhdsion wesentlich beeinflussen [S1, S2]. Zur Beriicksichtigung derarti-
ger Phidnomene wird ein Weg aufgezeigt, dessen Analyse bleibt aber spéteren Arbeiten vorbe-
halten.

S.5.1 Beschreibung

Adhésionsphdnomene sind stochastische Prozesse. Unter Bezug auf Monte — Carlo - Simulatio-
nen [S13 — S16] liegt deshalb dem Kennwert eine Wahrscheinlichkeitsbetrachtung zugrunde. Es
wurden zwei voneinander unabhingige Wahrscheinlichkeiten definiert:

- die, den topographischen Anteil beschreibende, Wahrscheinlichkeit p(A)

- die energieabhingige Wahrscheinlichkeit p(y/A); gemél Gleichung (10) ist dieser Term eine
bedingte Wahrscheinlichkeit p(y) * p(y’) und kann von der Topographie {y’ = f(A)} abhidngen.

Diese Teilwahrscheinlichkeiten konnen durch Fremdeinfliisse verdndert werden. Eine iibliche

Charakterisierung ist die Verwendung von Gewichten g; [S13]. Normiert man die Gesamtwahr-
scheinlichkeit p auf das Intervall (0,1) folgt mit der Normierungskonstanten C

=1 Dbesiedelt

p=C .{gA .p(A)+gY -P(Y/A)} {: 0 nicht besiedelt "

Die Wahrscheinlichkeit

A =1
A)= besiedelt
p( ) Agesamt {: 0 (12)

beschreibt das Verhiltnis der wahren Adhésionsflache zur moglichen Gesamtfléche.
Fiir den energetischen Anteil folgt nach der Boltzmann — Statistik der Ausdruck

p(r/A)=1-p, -exp[— AG(YI):TA G(Yv)} =1- exp[%s} - eXP{AG(YtTA ol )} (13)
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Hierbei sind AS die Entropieédnderung infolge der Adhésion, AG = AG + AG’ die aufzubringende
Adhisionsenthalpie, k die Boltzmann — Konstante und T die Temperatur. Die Energien y und y’
charakterisieren die rauheitsunabhéngigen und —abhingigen Anteile.

In Abhéngigkeit des Verhéltnisses zwischen p(A) und p(y/A) weist die Summenkurve p
(Gleichung 11) ein mehr oder weniger ausgepriagtes Minimum auf, Bild 13.
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Hi||:|n1'-

Der Grenzwert fiir eine ,,gute*, d.h. den steriltechnischen Erfordernissen entsprechende, und eine
»schlechte Oberfliche mull experimentell festgelegt werden.

S.5.2 Die Wahrscheinlichkeit p(A)

In den obigen Ausfiihrungen wurde bereits erwéhnt, dall der ,,nichtenergetische* Anteil der To-
pographie durch die Adhédsionsflache repréisentiert wird. Entsprechend ist der Term p(A) als Fla-
chenverhiltnis eingefiihrt worden (Gleichung 12). Die Voraussetzung zur Berechnung dieser
GroBe ist die Kenntnis der, fiir die Adhédsion zur Verfligung stehenden, Gesamtfliche Agesams,
und die Fliche nach der Adhésion Apesieqerc SEIbSL.

Der Gewichtsfaktor g4 beriicksichtigt eine mdgliche Dominanz der Fliche (ga > 1) oder der
Energie (ga < 1). In diesem allgemeineren Fall

Abesiedelt ( 14)

P(A) —8a A

gesamt

gelten die Grenzwerte der Gleichung (12) nicht mehr.

Derartige Gewichte konnen nur aus sehr umfangreichen, experimentellen Untersuchungen oder
Simulationen ermittelt werden. Diese Frage war nicht Bestandteil des Themas, so da3 nachfol-
gend die beiden Terme p(A) und p(y/A) als gleichwertig betrachtet werden. In diesem Fall gilt

ga =g, =1 (15)

Die Berechnung der Gesamtfliche Ageqame aus einem 3D - Bild wird nicht explizit in allen Soft-
ware — Paketen bereitgestellt. Beispielsweise kann man mit MARKIII das Volumen einer vor-
gebbaren Grundfliche berechnen. Dies ist eine Erweiterung der Berechnung des Olhaltevolu-
mens. Ein anderer Weg ist ein eigenstindiges Programm. Die nachfolgenden Flichen A geam: sSind
generell mit dem Programm ,,AdSurf* berechnet worden. Hierzu wurde der ,, Trick® eines Bio-
filmes mit einem sehr kleinen E — Modul (~ 0,1) angewandt. Das Oberflachenprofil ist immer die
untere Begrenzung des verformten Biofilmes (Bilder 8 und 12), so daf3 der in diesem Fall anlie-
gende Film die Oberfldche eineindeutig beschreibt.

65



Um ein Vielfaches schwieriger ist die Ermittlung der Fliche nach der Adhésion Apegiederr. Im Fall
biologischer Objekte gibt es u.a. die Moglichkeit mittels der Laser - Scanningmikroskopie
(LSM) den Film in Scheiben zu zerlegen [S1, S2]. Bedingung ist, dal auch unter den Film ge-
scant werden kann, eine experimentelle Prozedur der Grundlagenforschung. Zum anderen kann
man bei bestimmten Zellen das Immunsystem anregen und besonders aktive Zelloberflachen
bestimmen [S18]. Es ist bekannt, daf diese Flichen préddestiniert sind fiir die Adhédsion [S1, S2].
Prinzipiell gilt auch hier die Aussage der LSM - Technik. Da beide Wege dem technischen An-
spruch nicht entsprachen und dariiber hinaus zeitlich nicht realisierbar waren, wurde die Adhési-
onsflache ebenfalls mit dem Programm ,,AdSurf* berechnet (Kap. S.4.5.2).
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Bild 14 Einflu} der verschiedensten, den Film charakterisierenden, Grof3en auf dessen Verfor-
mung
p Dichte; Sin: A Amplitude, A Wellenldnge; Balken: b Breite, h Hohe, wenn h nicht angegeben h=1 um
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Die Struktur eines Korpers beeinfluflt direkt den Tensor der elastischen Konstanten. Bereits fiir
einen kubischen Kristall, mit seinen 36 Elementen, gelingt es nicht, alle zu bestimmen. Deshalb
versucht man durch Symmetrien deren Zahl zu reduzieren. Der einfachste Fall ist ein einachsig
belasteter, isotroper Zugstab ohne Querdehnung mit dem bekannten E - Modul als einzige elasti-
sche Konstante. Ungleich schwieriger ist die Struktur eines Biofilmes. Es gibt aus O, — Diffusi-
onsmessungen und LSM - Untersuchungen Vorstellungen zu massiven Filmen mit einem hohen
Schleimanteil [S19]. Die Frage; ,Wie sind die mechanischen Eigenschaften eines monolagigen
S.cerevisiae Filmes?’ wurde bisher nicht beantwortet. Diese Eigenschaften bestimmen aber im
wesentlichen die Filmverformung, somit die Adhdsionsflache Apesieqerr. Im Kapitel S.4.5.2. wurde
bereits darauf verwiesen, daf} flir die nachfolgenden Berechnungen ein, mit einem sehr grof3en
Toleranzbereich ermittelter, Wert verwendet wird, bestimmt aus der Schubverformung von
Pseudomona Cluster.

Im Bild 14 ist der EinfluB aller, die Verformung beeinflussenden, Gréen dargestellt. Generell
ist festzustellen, daB3 eine hohere Steifigkeit (groBer E — Modul, groBes Tridgheitsmoment) die
Adhisionsfliche minimiert. Ein sehr fester Biofilm, z.B. mit geringen Schleimanteilen, verformt
sich geringer als ein sehr weicher. Die Rechnungen verdeutlichen, dafl mit grolen Schleiman-
teilen (kleiner E — Modul) die Oberfldchen ausgefiillt werden (Bild 14a). Das Bild 14e verdeut-
licht die Wirkung der Biofilmdicke. Hierbei ist zu bedenken, dafl anfingliche Filme sehr diinn
sind. Diese werden, vergleichbar mit einem diinnen ,,coating®, die Oberfldche liberziehen, so dal3
der mechanische Effekt eines dicken Filmes nicht zum Tragen kommt. Dieses Ergebnis
verdeutlicht den Einflu3 der Entwicklungsgeschichte eines Filmes.

Ein Film mit einer grofen Dichte, z.B. mit einem hohen Wasseranteil und/ oder Proteinen mit
hohem Molekulargewicht, fiillt die Oberfldche besser aus, als ein ,,Leichtgewicht* (Bild 14b).
Diese Anteile hdangen im Wesentlichen von den Umwelteinfliissen und den beteiligten Mikroor-
ganismen ab. Mit der Gestaltung des Oberfldchenprofils kann die Auflageflaiche minimiert wer-
den (Bild 14c, d). Auf kammartigen nanoskaligen Strukturen ist mit einer geringeren Adhédsions-
fliche zu rechnen gegeniiber sehr hiigeligen Oberfldchen. Diese Aussagen sind sofort ohne Be-
deutung, wenn die Rauhtiefe so gering ist, daB3 jeder Film, unabhéngig von seinen Eigenschaften,
die gesamte Oberfliche beriihren kann (Bild 14f). Dieses Ergebnis ist dahingehend von Bedeu-
tung, daB eine ideal ebene Oberfliche immer besiedelt wird. Zusammenfassend ist zu bedenken,
daB die obigen Simulationen fiir statische Biofilme durchgefiihrt wurden. Prinzipiell ist eine Pro-
grammerweiterung mit sich zeitlich verdndernden Filmen moglich. Hiervon werden zwar die
Grundlagen des Kennwertes nicht beriihrt, die besiedelte Flache Apesieqerr wire dann eine Funk-
tion der Zeit.

Die Wahrscheinlichkeit p(A) spiegelt somit

- die Topographie (Wellenldnge, Hohen) und
- die Eigenschaften des Biofilmes (E — Modul, Dichte, Dicke)

wieder, Bild 15. Fiir eine konstante Wellenldnge und unverdnderte Filmeigenschaften (konstante
Verformung) erhdht sich mit zunehmender Rauheit R, zwar die Gesamtfliche, die besiedelte
Flache bleibt aber konstant (Bild 15a, b). Hieraus erkldren sich die niedrigen p(A) — Werte fiir
groBe Rauheiten. Der sehr schnelle Ubergang fiir eine Sin - Oberfliche resultiert aus der Rauh-
tiefenabhéngigkeit (Bild 14f). Der sich einstellende Sattigungswert p., charakterisiert die immer
vorhandene Berilihrungsfliche. Die Verdnderung des Triagheitsmomentes (Bild 15c) iiber die
Filmdicke beschreibt den Einflu von Strukturverdnderungen und reprisentiert ein adiquates
Verhalten bei Variationen der Steifigkeit (E * I). Mit einem zunehmendem Abstand der Oberfla-
chenberge (Wellenlidnge) kann sich der Biofilm stirker verformen und schmiegt sich ab einer
bestimmten Grenzwellenlidnge vollstdndig an die Oberfldche an (Bild 15d). Das entgegengesetzte
Verhalten war fiir kammartige Strukturen bereits beobachtete worden, Bild 14d. Dieser Kenn-
wertanteil konnte die Vermutung nahelegen, da3 eine sehr rauhe Oberfliche ,,antiadhdsiv wir-
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ken wiirde. Erst die Superposition mit dem energieabhingigen Term p(y/A) relativiert dieses
Bild wieder.
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Bild 15 Die Wahrscheinlichkeit p(A)

wenn h nicht angegeben h =1 pm

S.5.3 Die Wahrscheinlichkeit p(y/A)
Dieser Wahrscheinlichkeitsanteil beschreibt alle energetischen Nuancen der Bioadhidsion. Hierzu
miissen drei Reaktionsanteile Beriicksichtigung finden [S1, S2]

- die Adhédsion mit einem entsprechendem Modell

- die Wirkung mdglicher Fremdeinfliisse, z.B. einer Stromung, die Biozid — Diffusion oder
Licht- und Nahrstoffgradienten

- die rauheitsabhidngige Beschreibung der Oberfldchenenergie

Jede Reaktion stellt fiir sich ein eigenstidndiges Forschungsgebiet dar. Im Vordergrund stand die
Ableitung des Kennwertes, so dal das einfache Modell der Spaltarbeit (Gleichung 1c) den
Berechnungen zugrunde gelegt wird.

Mogliche Fremdeinfliisse konnen im Gewicht g,

p(v/A)= gy{l—po -eXp{— M}} (16)

beriicksichtigt werden. Dies betrifft u.a. die Abschitzung des Geschwindigkeitseinflusses im
Stromungskanal. In Grenzschichten kann u.a. die Driftdiffusion dominieren und das im nachfol-
genden Kapitel S.5.4 postulierte Minimum vollstindig ,,verschmieren®. Fremdeinfliisse fanden
in diesen Betrachtungen keine Berticksichtigung, so daB3 die Gleichung (15) gilt.
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Mit dem Adhésions - Modell der Spaltarbeit (Gleichung 1) folgt fiir die Enthalpie
AG(y)=2-y (17)

v Oberflachenergie

Die Young — Dupré — Gleichung (Gleichung 1a) gilt fiir eine ideal ebene Oberfliche. In den
einfihrenden Bemerkungen zu diesem Kapitel S.5. wurde bereits betont, dafl die
Oberflachenenergie y von der Kriimmung, d.h. der Rauheit, abhingt. Mit der Wenzel —
Gleichung [S20 — S23]

=1-c05 Oy (18a)

wobei der Wenzel — Faktor

cos O,

A
f= gesamt 18b
VNN (18b)

projiziert

die Abweichung der realen Oberfliche Agesam: von der ideal ebenen Appjizierr beschreibt, ist ein
Zusammenhang zwischen dem Kontaktwinkel und der Topographie gegeben. Mit der Young —
Gleichung gilt fiir kleine ® néherungsweise

Y real & f- Yideal (1 8C)

womit die Gleichung (17) zu

A gesamt
AG o 2'YidealA— (19)

projiziert

folgt. Im Abschnitt S.5.2 wurde bereits beschrieben, da3 mittels der entwickelten Software —
Pakete die Fliche Agesam: in Abhidngigkeit von der Rauheit dargestellt werden kann. Diese Bezie-
hung (19) stellt somit einen rauheitsabhdngigen Zusammenhang zur Wahrscheinlichkeit p(y/A)
her. Das Bild 16 zeigt die Abhédngigkeit der GroBe p(y/A) von der Oberflichenenergie y fiir eine
simulierte Sin — Oberflache.

Eif: 4w 30 m E = 1 Him
aii t - 1 |rn::- = & um
aad = P Al v T mli k]
.T Pl v= 5
05 a5
a5 * -
~4-FE i - 0.4 ;
® ol g
2] o 1 oz
afy _ x !
o e B Bild 16 Wahrscheinlichkeit p(y/A) in
TR R T TR T N Abhingigkeit von der Oberflichen-
& [umi energie ¥ (Sin — Oberfldche)

Legt man der Energiebetrachtung ein Sdure — Base - Modell zugrunde, dann kann die Oberflé-
chenenergie in einen polaren y” und nicht-polaren (dispersen) yd Anteil aufgespalten werden [S1,
S2, S6]. Die polaren Anteile sind spezifische Wechselwirkungen, wie H-H Bindungen oder Di-
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pol — Wechselwirkungen. Die dispersen Anteile sind vor allem van der Waalssche Wechselwir-
kungen. Nach Owens und Wendt [S24] gilt

Y=y +v¢ (20)

Fiir eine MeBfliissigkeit folgt [S1, S2]

2Pyl 2yl eyl
Y= (21)
1+cos®
s Korper, f MeBfliissigkeit

Diese ,,modifizierte* Oberflichenenergie y spiegelt die Adhision unter Beriicksichtigung spezi-
fischer Wechselwirkungsmechanismen wider. Hiermit war es moglich, die Spezifik der einzel-
nen untersuchten Emailsorten im nachfolgenden Kapiteln zu analysieren.

S.5.4 Der Kennwert p fiir unterschiedliche Topographien
Setzt man die Einzelwahrscheinlichkeiten (Gleichung 14 und 19) in den Kennwert
(Gleichung 11) ein, dann folgt mit der Normierungskonstanten

1

) (22)

I+p,
po berechneter Gleichgewichtswert von p(A), Bild 13
die Kenngrofe zu

Agesamt )
1 A, . A ..

p= besiedelt +|1=ex pl — prlczlzlen (23)

1+ Pe Agesamt -T

Dieser neue Kennwert zur Charakterisierung steriltechnischer Oberfldchen soll nachfolgend an
zwei simulierten Oberfldchen fiir unterschiedliche Energien exemplarisch berechnet werden.
Hierbei tritt ein Minimum im p - Verlauf auf. Dieser Extremwert entspricht der niedrigsten Be-
siedelungswahrscheinlichkeit fiir das aktuelle System. Ein Minimum wird auch mit einem modi-
fizierten Rumpf — Modell zur Berechnung der Adhésionskréfte in Abhéngigkeit von der RMS —
Rauheit gefunden [25]. Die Oberfldche einer steriltechnischen Anlage sollte seitens der Rauheit
(Oberflachenbearbeitung) und der Energie (Materialauswahl) so ausgewahlt werden, dal3 sie die-
sem Minimum entspricht.

S.5.4.1 Random - Oberfliche

Nachfolgend werden die beiden Random — Oberflachen des Bildes 17 analysiert, eine gestorte
und eine ungestorte. Im Bild 18 sind die beiden Einzelterme p(A) und p(y/A), Bild 18a, und die
Summenkurven, Bild 18b, fiir die ungestorte Oberfldche dargestellt. Je niedrig — energetischer
die Oberflache ist, umso tiefer und breiter bildet sich das p - Minimum.

Beriicksichtigt man die polaren Anteile, gerechnet gegen Wasser (y* = 51 mJ/m?
v¥=21,8 mJ/m?), dann wird das Minimum eingeengt und die Oberflichen scheinen sich in ihren
Eigenschaften anzugleichen, Bild 19a. Ahnliche Effekte beobachtet man beispielsweise bei der
Lagerung hoher energetischer Oberfliachen, wie hochlegierter Stahl, an Luft.

70



a: ungestort

b: gestort
Bild 17 Simulierte Random — Oberfldchen fiir die p - Analyse
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Bild 18 Anteile p(A) und p(y/A) des Kennwertes p, Bild 18a, und der Kennwert p selbst, Bild
18b, fiir die ungestorte Random — Oberflache (Bild 17a)
E=1N/m% p=999,8 kg/m’,h=b=1pm

Die Berechnungen mit der gestorten Oberfldache, Bild 17b, zeigen, daBl die gewihlte Stérung
keinen bemerkenswerten Einflu3 auf die Grof3e p hat, Bild 19b.
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Bild 19 EinfluB} polar/ unpolar auf das Minimum von p, Bild 19a, und die Wirkung der Stérung
des Bildes 17b (Bild 19b)
E=1N/Mm’ p=999,8 kg/m’,h=b=1 pm
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Die Random — Oberflachen mit ithren stochastischen Verteilungen der Hohen und geringen Hii-
gelabstinde weisen einen sehr engen Bereich einer minimierten Adhésion fiir die untersuchten
Oberfldchen auf. Fiir niedrigst energetische Oberflichen kann dieses Minimum extrem erweitert
werden.

8.5.4.2 Sin - Oberfliiche

Der Einflul der Amplitude und der Wellenldnge auf den Anteil p(A) wurde bereits ausfiihrlich
im Kapitel S.5.2 behandelt. Im Vergleich zur Random — Oberfliche ist festzustellen, daf3 sich das
p - Minimum {iber einen groBeren Rauheitsbereich erstreckt. Dies ist in der Geometrie der
Oberflache, mit der periodischen Abfolge von Hiigeln und Télern, begriindet (vgl. Tab. 1). Der
geometriedominierte Term p(A) zeigte bereits ausgeprigt dieses Verhalten (Bild 15).

Im Bild 20 sind, vergleichbar mit der Random — Oberfldche (Bild 19), die Ergebnisse der Simu-
lationen und die Abhingigkeit der Grofe p von diesen dargestellt. Ein Vergleich mit den Bildern
18 und 19 ist selbstredend und 143t den Schlufl zu, daf} eine antiadhdsiv wirkende Oberflache
nicht zufillig sondern definiert strukturiert sein sollte. Diesbeziigliche Prognoserechnungen kon-
nen insbesondere unter Berlicksichtigung der anderen, nicht analysierten Strukturen (Tab. 1), mit
dem entwickelten Programmpaket durchgefiihrt werden.
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Bild 20 Unpolare Berechnungen in Abhingigkeit von der Oberfldchenenergie y (Bild 20a) und
dem E — Modul (Bild 20b)
E=1N/m2, h=b=1 pm, Sin: A =20 pm
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314 Bild 21 Vergleich polar/unpolar fiir Email
R = 3 % ¢ & & und unterschiedliche E - Moduli
 Fag E=1N/m2,h=b=1 pum, Sin: A =20 pm

Im Bild 21 sind nochmals die Ergebnisse des polaren und unpolaren Modells, ergdnzt mit unter-
schiedlichen E — Moduli, dargestellt. Die Aussagen sind analog zu denen, die bereits fiir die
Random — Oberfldche erortert wurden.
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Beim Ubergang zu ,.kammartigen* Strukturen (Bild 14c, d) strebt die Wahrscheinlichkeit p(A)
gegen null. Deshalb hiangt die Besiedelungswahrscheinlichkeit derartiger Oberflichen vorrangig
von den energetischen Bedingungen ab. In der graphischen Darstellung verschiebt sich das
Minimum zu kleineren Rauheitswerten. Entscheidend fiir den technologischen Erfolgt ist aber
der Betrag von p und der Rauheitsbereich, in dem dieser unter dem experimentell bestimmten
Grenzwert liegt. Dieser Fall ist zum Beispiel fiir nanostrukturierte Oberflichen von grof3er
Bedeutung; letztendlich dem Lotus — Effekt an Luft {p(A) — 0, Min(p(y/A)}.

Die Problematik der polaren und dispersen Energieanteile verdeutlicht augenscheinlich die Ta-
belle 4. Hier sind die Oberflichenenergieanteile experimentellen Besiedelungsergebnissen ge-
geniiber gestellt.

Tabelle 4 Energien fiir Email und Besiedelungsergebnisse
E.coli Experimente [S26]

: n o7 ' o © o n[t=
Email R, [pm] v [mJ/m’] (mim?]  [ml/m?] O [°] [m}(/mz] 70 h) F [nN]
2290W 0,2 66,9 8
Cw4 0,2 50,6 11
ESDS 0,2 65,7 2
1010 0,25 49 19,4 29.6 44,6 66.4 140
1350 0,23 49 19,8 29,2 46,6 67,3 128
REA3 0,18 53,4 22,7 30,7 33,8 65,3 92

y* polare Energieanteil von y, y® disperse Energieanteil von y, y Oberflichenenergie, y* modifizierte
Oberflachenenergie (Glchg. 21), ® Kontaktwinkel, R, Rauheitsmittenwert, n Zellzahl (F.coli) nach der
Besiedelungszeit t, (Messung: optische Dichtednderung), F Adhésionskraft (AFM - Abzugsexperimente)

Insbesondere fiir Email traten gegeniiber den einfachen Energiebetrachtungen, in denen eine
niedrigere Oberflichenenergie gleichbedeutend mit einer niedrigeren Besiedelungswahrschein-
lichkeit ist, Anomalien auf. Dieses Verhalten zeigt sich sehr deutlich fiir die Email REA3. Ver-
wendet man aber zur Interpretation die modifizierte Energie y* (Gleichung 21), dann hat diese
energetische Aussage wieder ihre Berechtigung.

S.5.5 Giiltigkeit des Kennwertes

Obwohl es eine experimentelle Vielfalt von Besiedelungsexperimenten in der Literatur gibt, ist
deren Einbeziehung in diese Kennwertbetrachtungen sehr schwierig. Oftmals beschrankt man
sich dort auf die Darstellung der biologischen Ergebnisse, wobei eine Charakterisierung der
Oberflachen nur unzureichend ist bzw. vollstindig fehlt. Die seitens der Forschungsstelle 1
(BAM) festgestellten, meBverfahrensbedingten Fehler erschweren Vergleich zusétzlich. Deshalb
werden nachfolgend die Trendaussagen an Hand der experimentellen Ergebnisse der For-
schungsstelle 2 (TU Miinchen — MAK) iiberpriift.

Die aufzubringende Trennkraft an Einzelzellen sind proportional der
Haftungswahrscheinlichkeit. Derartige MeBergebnisse in Abhédngigkeit von der Rauheit dienen
zur Uberpriifung der getroffenen Aussagen beziiglich des Kennwertverhaltens. Es ist dusserst
schwierig, die Ergebnisvielfalt der Simulationen, experimentell in einem so kurzen The-
menzeitraum zu untersuchen; der Vorteil einer Modellierung. Dank der experimentellen ,,Fleil3-
arbeit” sind Aussagen moglich. Die Festlegung des technisch zuldssigen Grenzwertes war nicht
moglich. Der prinzipielle Zusammenhang ist nichtlinear und explizit nicht bekannt [S27]. Hierzu
dienen u.a. auch die Untersuchungen mit dem Stromungskanal (Forschungsstelle 2).

Aus dlteren Messungen mit S.cerevisae im Riihrreaktor ist bekannt, daf es ein rauheitsabhéngi-
ges Minimum gibt (Bild 22), wobei die R, - Werte mit dem Perthometer bestimmt worden sind.
Dieser Effekt trat erst nach lingeren Besiedelungszeiten ein. Aus diesen Experimenten ergibe
sich das Minimum bei pminimum o 0,15. Hier wiirde man auch den Grenzwert festlegen miissen.
Zu beachten ist die verhéltnismiBig groBBe Streuung zwischen den einzelnen Laufen, die aus der
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Druckverteilung im Fermentor und den schwankenden Lebensbedingungen tiber diesen groflen
Besiedelungszeitraum resultieren.
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Bild 22 Besiedelungsexperimente mit

der Hefe S.cerevisiae [S1, S2, S3 , S28]
A (Apesicaeit) besiedelte Fliche, Ao (Agesamt)
Gesamtflache

Die Messungen an Einzelobjekten zeigen ein Ansteigen der Trennkraft bei kleinen Rauheiten,
Bild 23. Die grofleren Kréfte im trockenen Zustand resultieren aus den Kapillarkréiften infolge
der Luftfeuchtigkeit. Im feuchten Zustand sind die Mikroporen mit Wasser aufgefiillt, so daf3
diese Krifte an ,,rauhen Oberflachen nicht wirken konnen.
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Bild 23 Haftkraftmessungen mit Glaskugeln als Modellkorper (Forschungsstelle 2, TU Miinchen

- MAK)

74



Das Bild 23d veranschaulicht drastisch die Wirkung unterschiedlicher Oberfldchenenergien. Der
mit dem Korn 240 polierte Stahl (K240) hat gegeniiber den anderen Stahlproben einen grof3en
polaren Anteil der Oberflachenenergie (Forschungsstelle 1, BAM). Moglicherweise liegt infolge
der Oberfldchenbearbeitung eine verdnderte Oxidschicht vor. Oxidschichten hochlegierter Stihle
haben eine unterschiedliche Selektivitit, Bild 24. Im Fall der Dominanz der inneren Schicht ist
das Szenario vorstellbar, da3 die Protonen des Wassers als Briickenbildner mit den OH™ - Grup-
pen der Oberflache der Glaskugeln dienen. Diese Hypothese legt die Schwierigkeit derartiger
Untersuchungen und Interpretationen offen, die sensible Kenntnis aller Oberfldchendaten.
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Bild 25 Haftkraftmessungen mit der Hefe S.cerevisiae (Forschungsstelle 2, TU Miinchen —
MAK)
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Die Haftkraftmessungen des Bildes 25 verdeutlichen die Problematik derartiger Messungen an
lebenden Zellen. Im trockenen Zustand ist die Adhésionskraft als unabhidngig von der Rauheit
anzusehen (Bild 25¢, d). Messungen mit der Zentrifuge an angetrockneten Hefen zeigten, daf
diese nicht mehr von der Oberfliche getrennt werden konnen. Dieses Verhalten beschreibt auch
die KenngroB3e, die Werte p(A) und p(y/A) streben gegen Eins.

Zur Vermeidung des Trockenstresses und zur Aufrechterhaltung des Stoffwechsels von
S.cerevisiae fiihrte die Forschungsstelle 2 ebenfalls Messungen an Hefen in einer wiBrigen
Umgebung durch. Die Messungen mit der Zentrifuge (Bild 25b) sind in ihrem Trend
vergleichbar mit denen an Glaskugeln (Bild 23). Demgegeniiber streuen die Ergebnisse der AFM
— Messungen in einem grof3en Kraftbereich (Bild 25a). Dieses MefBprinzip ist sehr sensitiv auf
geringste energetische Verdanderungen. Dariiber hinaus ist die Hefezelle sehr groB3. Diese wird
beim angewandten MeBprinzip ,regelrecht stranguliert“. Alle mdglichen Zellreaktionen
verdndern letztendlich den aktuellen energetischen Zustand, so daf} diese groBen Streuungen
vermutlich von den Objekteigenschaften abhéngen.

Tabelle 5 Programmiibersicht (C™: Neuentwicklungen in C"™)

Nr. Programm Spra-  Ergebnis Ausgabe
che
1  Oberflichen- C™ . Sin, Random, Rechteck, Dreieck, Trapez ASCII, File —
simulation - vertikale und laterale Stérung (Sin, Random) Aufbau  fiir
,aimSurf - Phasenverschiebung (Sin, Random) MARKIII
2 c™ - Konvertierung Multisonden-MeBplatz in einen

MARKIII-File
. Daten-File fiir ,,ParSurf*

3 Oberflichen- C™ - Berechnung von R,, Ruax, Rumin, Ravs Rims, Rq Origin kom-

parameter - Hohen-Hohen-Korrelationsfunktion patibler  File
,,ParSurf™ . Hohendifferenzfunktion * dat
4  MARKIII « 2D und 3D Oberflichendarstellung
FRT - Berechnung der topographischen Kenngréflen
nach DIN EN

- Markierung (in 3D) und Ausgabe der Schnitt-
linie, fiir die, die Adhéasionsfliche zu berechnen
ist

5 ,,AdSurf* c - Schnittlinienanalyse (Plateaus, Maxima, Minima,

Extrema-Absténde)

- Biegelinienberechnung (Bakterium, Biofilm)

- Berechnung der Beriihrungsfliche Profil — Bie-
gelinie = Adhédsionsflache Apesiedelt

- Berechnung der Beriihrungsfliche von FEinzel-
objekten

- Berechnung der Gesamtfliche A gesamt

- Konvertierung und Ausgabe fiir Origin 6.x und Origin kom-

hoher patibler  File

*.dat
6 ,Pot p“ c - Berechnung der GroBen p(A) und p(y/A) Origin  kom-
- Berechnung des Kennwertes p patibler  File

*.dat
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S.6 Programmiiberblick

Nachfolgend werden die entwickelten Programme und deren wichtigsten Ausgaben nochmals
aufgefiihrt. Die Tabelle 5 und das Bild 26 verdeutlichen aber auch die Komplexitit der
Berechnungen. Die mit C™ gekennzeichneten Programme sind Unikate, so daB andere
Prognoserechnungen nur beim Auftragnehmer durchgefiihrt werden kdnnen.

Programm "SimSurf"

Oberflachensimulation

Meliplatz

Multizondenmelplatz BAM

Programm "Konvertierung”
BAM - File=—sMARKIII

Programm "“ParSurf”

spezifische Oberfidchenparameter

e [Ty

)

~d

MARKIIl (FRT)

GroBen DIN EN, Schnittlinie

r
¥

Programm "AdSurf"

Schnittinienanalyse, Verformung, Gesamt- und Adhasionsflache

T, Py b preflor e
e e e

il

Programm "Pot_p"

Grilen pl&), p{v&) und p

L Emgenentwicklung, G+

Bild 26 Programmabfolge zur Berechnung des Kennwertes p
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S.7 Probleme und Ausblick

Zusammenfassend ist festzustellen, dal der Kennwert p die sehr komplexen Bedingungen der
Biofilmbildung an technischen Oberflichen zutreffend widerspiegelt. Es mufiten sehr
vereinfachende Annahmen, z.B. zur Verformung, vorgenommen werden. Hier sind die Modelle
problemlos erweiterbar. Die vorangegangenen Ausfiihrungen haben gezeigt, da3 sich auch bei
einer Verfeinerung der Einzelmodelle die quantitativen Grundaussagen nicht verdndern werden.
Das Diftizile der Wirklichkeit, z.B. in einem Rohr einer Pharmaanlage, wird dann realistischer
widergegeben.

Welche Aufgabenstellungen leiten sich hieraus ab?

- viskoelastisches Verformungsmodell

- verfeinerte Adhdsionsmodelle, insbesondere in wélrigen Losungen

- verbesserter Zusammenhang zwischen der Oberflichenenergie und der Rauheit

- Ergénzung des Terms p(y/A) zur Beriicksichtigung von Fremdeinfliissen, z.B. der Stromung,
von Proteinen und der Energieverdnderung durch Tenside

- Verdnderung der Terme p(A) und p(y/A) durch Fehlstellen

Es sei bemerkt, dafl jeder einzelne Punkt &duBerst komplexe Reaktionen beschreibt, deren
Mechanismen separate Grundlagenthemen darstellen. Dieser erstmals kreierte Kennwert wird in
den nichsten Jahren an den sich stindig verdandernden Erkenntnisstand angepalit werden miissen;
eine Aufgabe, die man nicht vernachldssigen sollte. Dies schlieBt auch die Aufnahme dieser
Kenngrofie in die Normung ein.
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