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Kurzfassung

Fur toxikologische Studien wird bei Untersuchungen zur in-vitro-Inha-
lationstoxikologie zunehmend auf die Methode der Exposition an der
Gas-Flussigkeits-Grenzschicht (engl. Air-Liquid Interface, kurz ALI) ge-
setzt, bei der Lungenzellkulturen an der Oberflache freiliegend dem
Aerosol ausgesetzt werden. Zentrale Fragestellung bei diesen Unter-
suchungen sind die Dosen, zum einen die Expositionsdosis im Aerosol
zum anderen die relevante in-vitro-Dosis (RID) auf der Zellkulturober-
flache. Die realitadtsnahe Abbildung der RID hangt direkt mit der kon-
struktiven Lésung und dem anstromenden Aerosol zusammen. Eine
der etablierten Methoden ist die direkte Anstrémung der Zellkulturen
mit einer laminaren Staupunktstrdmung bei niedrigsten Volumenstro-

men.

Ziel dieser Arbeit ist die Aufklarung des geometrieabhangigen Verhal-
tens der dispersen Phase und des Partikelbeladungsverhaltens von
Aerosol-Flussigkeits-Grenzschichten in einer laminaren Staupunktstro-
mung Uber einer biologischen Sensorflache. Die Untersuchungen er-

folgen unter Berlcksichtigung der physikalischen Eigenschaften der
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Partikeln mit dem Fokus auf Carbonfasern, insbesondere auch mit
Blick darauf, ob sie die Kriterien der Weltgesundheitsorganisation
(WHO) fir Inhalierbarkeit erfiillen. Fiir diese spezielle Geometrie wer-
den Methoden zur Charakterisierung deponierter Fasern sowie fur die
numerische Simulation des Verhaltens an der Depositionsflache etab-
liert.

Durch die laminare Anstrdomung mit geringen Geschwindigkeiten domi-
nieren in der Aerosolphase flir submikrone Partikeln molekulare Trans-
portprozesse, soweit nicht zusatzliche Krafte eingebracht werden, hier
elektrostatische Krafte durch Erzeugung eines elektrischen Felds. Glei-
ches gilt bei Partikeln im Bereich von einem bis ca. 10 ym Durchmes-
ser, bei denen mit zunehmender Masse die Sedimentation hinzu-
kommt. Damit sind die ma3geblichen Partikeleigenschaften fir das De-
positionsverhalten die Partikelabmessungen in ihren drei Dimensio-
nen, die Partikelladung und die Partikeldichte.

Zur Ermittlung der RID werden im Rahmen dieser Arbeit sowohl ver-
schiedene experimentelle Methoden als auch die numerische Berech-
nung der Depositionswahrscheinlichkeit in Abhangigkeit von der Parti-
kelgeometrie genutzt und im Anschluss die erzielten Daten miteinander
verglichen. Fur die Anwendung der etablierten Methoden auf inhalier-
bare Fasern wird das Modell des aerodynamischen Aquivalentdurch-
messers genutzt. Daflr wird fUr die faserférmigen Partikeln anhand ih-
rer geometrischen Daten Faserlange Ir und Faserdurchmesser dr bzw.
dem daraus resultierenden Aspektverhaltnis  ein Formfaktor y ermit-
telt. Dieser geometrieabhangige Formfaktor fiir Fasern wird hier nach
dem Modell von Fuchs berechnet und beschreibt das Verhéltnis der

Krafte die auf ein kugelférmiges Partikel wirken, zu denen, die auf ein
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anders geformtes Partikel wirken. Es wird gezeigt, dass der aerodyna-
mische Aquivalentdurchmesser ein geeignetes MaR fiir das Abschei-
deverhaltens von Fasern in ALI-Expositionskammern und damit die

Vorhersage der RID sowie ist.

Die numerische Simulation der laminaren Gas-Partikelstrémung in Ab-
hangigkeit von den physikalischen Partikeleigenschaften Aquivalent-
durchmesser, Dichte und Ladung erfolgt mittels der Finiten-Elemente-
Methode unter Verwendung des kommerziellen Software-Pakets
Comsol Multiphysics 6. Die Gasphase wird als stationarer Zustand be-
trachtet und die errechneten ortsaufgelésten Geschwindigkeitsvekto-
ren gehen in die nachfolgende Berechnung der Partikeltrajektorien ein.
Die Partikeltrajektorien werden mit einem Lagrange-Ansatz unter Be-
rucksichtigung der wirkenden Krafte Schwerkraft, Brownsche Moleku-
larbewegung als Diffusionseinfluss und der elektrostatischen Kraft er-

mittelt.

Fir den Vergleich der mit den numerischen Methoden ermittelten
Oberflachendosis werden Experimente mit Carbonfaserfragmenten in
Faser- und Partikelform ausgewertet. Fur die experimentelle Bestim-
mung der deponierten Partikelfraktion kommen verschiedene Metho-
den insbesondere aber die Bildauswertung exponierter Flachen zur

Anwendung.

Die Untersuchungen erfolgen in Abhangigkeit der Faser- bzw. Partikel-
geometrie. Die Ergebnisse der numerischen Simulationen des Deposi-
tionsverhaltens werden sowohl unter Diffusionsbedingungen als auch

im elektrischen Feld validiert.

Zum Vergleich der Simulation werden die Expositionsdosisdaten von

einer mit Aerosol aus der Verweilzeitstrecke beladenen Membran ver-
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wendet, sowie die Daten der in der Expositionskammer abgeschiede-
nen Fasern als relevante in-vitro-Dosis RID. Die Carbonfasern liegen
nach einer mehrstufigen Prozedur zur Aerosolerzeugung, dem Aero-
soltransport und der Exposition als Fragmente vor und werden im Rah-
men der mikroskopischen Auswertung je nach Geometrie den Klassen
.Faser’, WHO-Faser oder ,Partikel“ zugeordnet. Fir jedes der Ob-
jekte werden im Folgeschritt basierend auf den zwei ermittelten Geo-
metriewerten Ir und dr das Aspektverhaltnis 3, die Formfaktoren y so-

wie der aerodynamische Durchmesser dae berechnet.

Fir den Vergleich der simulierten Daten mit den gemessenen Daten
wird die auf der mittels Filterprobenahme beladenen Membran detek-
tierte Expositionsdosis je aerodynamischem Aquivalentdurchmesser
mit der simulierten Depositionseffizienz multipliziert. Daraus ergibt sich
die simulierte Oberflachendosis. Diese kann mit der auf einer exponier-
ten Membran gemessenen Oberflachendosis verglichen werden Die
auf der Membran abgeschiedene, gemessene Oberflachendosis wird
aullerdem klassenweise auf die gemessene Expositionsdosis bezogen
und liefert damit die experimentelle Depositionseffizienz, die mit der

simulierten verglichen wird.

Insgesamt konnte im Rahmen dieser Arbeit gezeigt werden, dass die
Deposition von Faser-Partikel-Kollektiven an der Gas-Flissigkeits-
Grenzschicht im laminar durchstromten ALI-Expositionssystem auf Ba-
sis des dynamischen Formfaktors berechenbar ist. Damit konnen fir
die toxikologischen Studien an Fasern die Oberflachendosen auf den
Zellkulturen aus dem Aerosol berechnet werden. Au3erdem ermdglicht
die Umrechnung der Fasergeometrie in einem aerodynamischen Aqui-
valentdurchmesser die Anwendung von etablierten Lungenmodellen,
mit denen die regionale Verteilung eines eingeatmeten Faseraerosols

v
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in der Lunge berechnet werden kann. Ein Vergleich der Depositions-
dosen im ALI-Expositionssystem und in der Lunge ermdglicht eine ver-

besserte Einordnung der Toxizitatsexperimente.

Dabei zeigt sich, dass flur die Berechnung des Verhaltens von Fasern
im Expositionssystem der dynamische Formfaktor gut geeignet ist,
bzw. dass die Fasern genauso betrachtet werden kénnen, wie Parti-
keln des gleichen aerodynamischen Durchmessers. Damit besteht in
Zukunft die Méglichkeit, bei bekannter Geometrie der Fasern ihre De-
positionswahrscheinlichkeit anhand ihres aerodynamischen Aquiva-

lentdurchmessers anzugeben.







Abstract

For in vitro inhalation studies on toxicology of airborne particles, the
method of exposure at the air-liquid interface (ALI), in which lung cell
cultures are exposed to the aerosol. Central issue in these investiga-
tions are the doses, on the one hand the exposure dose in the aerosol
and on the other hand the relevant in vitro dose (RID) on the cell culture
surface. The realistic mapping of the RID is directly related to the ex-
posure geometry and the incoming aerosol. One of the established
methods is the direct flow onto the cell cultures with a laminar stagna-

tion point flow at very low flow rates.

Aim of this work is to clarify the geometry-dependent behaviour of the
disperse phase and the particle loading behaviour of aerosol-liquid in-
terfaces in a laminar stagnation point flow over a biological sensor sur-
face. The investigations are carried out with respect to the physical
properties of the particles focussing on carbon fibres, in particular with
regard to whether they meet the criteria of the World Health Organisa-

tion (WHO) for inhalability. For this special geometry, methods for the

VI



Abstract

characterisation of deposited fibres and for the numerical simulation of

the behaviour at the deposition surface are being established.

Due to the laminar flow with low velocities, molecular transport pro-
cesses dominate in the aerosol phase for submicron particles, unless
additional forces are introduced, in this case electrostatic forces by
generating an electric field. The same applies to particles in the range
of one to approx. 10 ym in diameter, where sedimentation is added with
increasing mass. The particle dimensions in their three dimensions,
particle charge and particle density are therefore the decisive particle
properties for the deposition behaviour.

To determine the RID, various experimental methods as well as the
numerical calculation of the deposition probability as a function of the
particle geometry are used in this work and the data obtained are then
compared with each other. The aerodynamic equivalent diameter
model is used to apply the established methods to inhalable fibres. For
this purpose, a shape factor y is determined for the fibrous particles
based on their geometric data fibre length Ir and fibre diameter dr or
the resulting aspect ratio . This geometry-dependent shape factor for
fibres is calculated here according to the Fuchs model and describes
the ratio of the forces acting on a spherical particle to those acting on
a particle with a different shape. It is shown that the aerodynamic equiv-
alent diameter is a suitable measure for the deposition behaviour of

fibres in ALl exposure chambers and thus the prediction of RID.

The numerical simulation of the laminar gas-particle flow as a function
of the aerodynamic equivalent diameter, particle density and particle
charge is carried out by means of the finite element method using the
commercial software package Comsol Multiphysics 6. The gas phase
is considered as a stationary state and the calculated spatially resolved

VI
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velocity vectors are used in the subsequent calculation of the particle
trajectories. The particle trajectories are determined using a Lagran-
gian approach, considering the acting forces of gravity, Brownian mo-

lecular motion as a diffusion influence and the electrostatic force.

Experiments with carbon fibre fragments in fibre and particle form are
evaluated to compare the surface dose determined with the numerical
methods. Various methods are used for the experimental determination
of the deposited particle fraction, in particular the image evaluation of
exposed surfaces. The investigations are carried out depending on the
fibre and particle geometry. The results of the numerical simulations of
deposition behaviour are validated both under diffusion conditions and
in the electric field.

To compare the simulation, the exposure dose data from a membrane
loaded with aerosol from the dwell time section is used, as well as the
data from the fibres deposited in the exposure chamber as the relevant
in vitro dose RID. After a multi-stage procedure for aerosol generation,
aerosol transport and exposure, the carbon fibres are available as frag-
ments and are assigned to the classes "fibre", "WHO fibre" or "particle”
in the microscopic evaluation, depending on their geometry. For each
of the objects, the aspect ratio 3, the shape factors y and the aerody-
namic diameter d.e are calculated in the next step based on the two
geometry values Ir and dr determined.

To compare the simulated data with the measured data, the exposure
dose per aerodynamic equivalent diameter detected on the membrane
loaded by filter sampling is multiplied by the simulated deposition effi-
ciency. This results in the simulated surface dose. This can be com-
pared with the surface dose measured on an exposed membrane. The

measured surface dose deposited on the membrane is also related to

IX
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the measured exposure dose on a class-by-class basis and thus pro-
vides the experimental deposition efficiency, which is compared with

the simulated one.

Overall, this work has shown that the deposition of fibre-particle collec-
tives at the gas-liquid interface in the laminar flow ALI exposure system
can be calculated on the basis of the dynamic form factor. This makes
it possible to calculate the surface dose on the cell cultures from the
aerosol for the toxicological studies on fibres. In addition, the conver-
sion of the fibre geometry into an aerodynamic equivalent diameter al-
lows the use of established lung models with which the regional distri-
bution of an inhaled fibre aerosol in the lung can be calculated. A com-
parison of the exposure doses in the ALI exposure system and in the

lungs enables an improved classification of the toxicity experiments.

This shows that the dynamic form factor is well suited for calculating
the behaviour of fibres in the exposure system, i.e. that the fibres can
be considered in the same way as particles of the same aerodynamic
diameter. This means that in future, if the geometry of the fibres is
known, it will be possible to specify their deposition probability on the
basis of their aerodynamic equivalent diameter.
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1 Einleitung

Die Luftverschmutzung, insbesondere durch Partikeln wie Feinstdube
aus Hausfeuerungen, technischen Prozessen und Verkehr, wurde in
den vergangenen Jahrzehnten als eine der wichtigsten Ursachen ge-
sundheitlicher Probleme weltweit identifiziert (World Health Organiza-
tion (WHO) 2013; Wichmann et al. 2000; Riediker et al. 2019; Lammers
et al. 2020). Daraus resultieren zunehmend strenger werdende Emp-
fehlungen flr Grenzwerte seitens der Weltgesundheitsorganisation
(WHO), die ihre Empfehlungswerte fir die Immission mit Feinstaub
PM_s von bisher 10 auf nun 5 ug/m?® im Jahresmittel und die fiir Fein-
staub PM1o von bisher 20 auf kinftig 15 pg/m?® gesenkt hat. Demge-
geniber liegen die glltigen Grenzwerte der Europaischen Union (EU)
von 1999 flr das Jahresmittel mit 25 pg/m? fir PM25 und 40 pg/m3 fur
PMio noch immer deutlich darlber (Européische Gemeinschaft (EU)
1999).

Fir die WHO-Empfehlungen sowie die gultigen Immissionsgrenzwerte

werden in erster Linie die Daten grof3er epidemiologischer Studien wie
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zum Beispiel der 6-Stadte-Studie (Dockery et al. 1993) und vergleich-
barer Studien herangezogen (Clancy et al. 2002; Kappos et al. 2004).
Da die Immissionen auf den Menschen in der Umwelt aus ver-
schiedensten anthropogenen und natirlichen Quellen gespeist wer-
den, kann eine Absenkung der Immissionen nur durch die Reduktion
der Emissionen aus anthropogenen Quellen erreicht werden. Daflr
werden anlagen- oder stoffspezifische Grenzwerte festgelegt, zur Er-
mittlung solcher stoffspezifische Emissionsgrenzwerte werden toxiko-
logische Studien an den Stoffen direkt durchgefihrt. Fir die Ermittlung
von Arbeitsplatzgrenzwerten inhalierbarer Schadstoffe werden aktuell
durch die Organisation flr wirtschaftliche Zusammenarbeit und Ent-
wicklung (OECD) nach wie vor Tierversuchsstudien nach den entspre-
chenden Richtlinien vorgeschrieben (zum Beispiel OECD (2004) fur
die akute Inhalationstoxizitat und die OECD (2005) fur wiederholte Ex-

positionen der Lunge).

Da sowohl die EU als auch die nationalen Regierungen die Zahl der
Tierversuche minimieren wollen, wahrend durch die REACH-Verord-
nung (European Comission 30.05.2008, 31.07.2019) gleichzeitig die
Zahl der Testungen deutlich zunimmt, wird die Entwicklung und Aner-
kennung von in-vitro-Methoden, also Ersatzmethoden mit Zellkulturen
und ahnlichen Systemen, vorangetrieben. Im Allgemeinen werden da-
fur die zu untersuchenden Stoffe in Nahrmedium, das zur Kultivierung
der Zellen bendétigt wird, suspendiert und auf die Zellkultur pipettiert.
Dabei durchlaufen die Partikeln eigenschaftsverandernde Prozesse
(Agglomeration wahrend der Sammlung, Dispersion in der Flissigkeit,
etc.), wobei eines der grofiten Probleme die Wechselwirkung der
Mediuminhalte mit der Oberflache der Partikeln darstellt. Dies kann
dazu fihren, dass abhangig vom Nahrmedium und seinen Zusatzen
wie fetalem Rinderserum die Toxizitat beeinflusst bis unterdriickt wird
2
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(Panas et al. 2013; Konduru et al. 2017; Leibe et al. 2019; Wheeler et
al. 2021).

Aus diesen Griinden, und auch wegen der Vergleichbarkeit der Tes-
tung mit dem Inhalationsprozess, wird bei der Untersuchung der Inha-
lationstoxikologie zunehmend auf die Methode der Exposition an der
Gas-Flussigkeits-Grenzschicht (engl. Air-Liquid Interface, kurz ALI) ge-
setzt, die inzwischen auch von der OECD empfohlen wird (OECD
2018). Bei dieser Methode werden die Lungenzellkulturen an der Ober-
flache freiliegend dem Aerosol ausgesetzt (Paur et al. 2011). Die ALI-
Methode wird in verschiedenen Bauformen technisch umgesetzt (Se-
condo et al. 2017). Hauptsachlicher Unterschied ist die Form der An-
stromung der offen liegenden Zellkultur. Es kann unterschieden wer-
den in der parallelen Uberstrémung (Bruijne et al. 2009), in der Anstro-
mung mit einer laminaren Staupunktstromung (Aufderheide et al. 2001)
oder dem Absenken einer kompakten Partikelwolke (Lenz et al. 2009),
wobei die laminare Anstrdomung der Zellkulturen mit niedrigsten Stro-
mungsgeschwindigkeiten den Prozessen in der menschlichen Lunge
am nachsten kommt. Auf3erdem werden in manchen technischen Um-
setzungen neben der Diffusion zusatzliche Abscheidemechanismen
angewendet. Um den Anteil der auf der Zellkultur deponierenden Par-
tikeln zu steigern, wird je nach Ansatz mit einem statischen (Frijns et
al. 2017) oder einem dynamischen (Savi et al. 2008) elektrischen Feld
gearbeitet, oder die thermophoretische Kraft ausgenutzt (BroRell et al.
2013).

Eine zentrale Frage bei allen diesen Methoden ist die der Dosisermitt-
lung. Fir die Beurteilung der Toxizitat und in der Folge die Ableitung
von Grenzwerten ist es notwendig, Dosis-Wirkungs-Beziehungen im
Bereich von unterhalb des ersten Wirkungssignals bis hin zur héchsten
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biologischen Antwort (Zelltod) aufzunehmen (Greim 2017). Dabei mus-
sen verschiedene Arten der Dosis betrachtet werden, die Expositions-
dosis und die relevante in-vitro-Dosis (RID). Typische Beispiele fiir die
Expositionsdosis finden sich an Arbeitsplatzen, im Gebaudeinneren
wie der Wohnung oder in der Umgebung, die dann ermittelten Werte
sind die Massenkonzentration an Feinstaub PM1o bzw. PMzs in der Au-
Renluft oder die Arbeitsplatzkonzentrationen wie der einatembare
Staub (E-Staub) und der alveolengangige Staub (A-Staub) (Deutsche
Forschungsgemeinschaft (DFG) 2018). Von dieser Konzentration
kommt nach Passieren des oberen Atemtrakts nur ein geringer Teil in
der eigentlichen Lunge an (ICRP 1994) und wirkt dann bei seinem Ver-
bleib als Organdosis. Analog zu diesen zwei Dosen kann bei den toxi-
kologischen Untersuchungen zwischen der Expositionsdosis in Form
der Aerosolkonzentration und der tatsachlich auf der Oberflache des
Biosensors, also den Lungenzellkulturen deponierten Partikeln unter-
schieden werden. Letzteres wird auch als relevante in-vitro-Dosis (De-

Loid et al. 2017) bezeichnet und ist Gegenstand dieser Arbeit.

Im Rahmen der Entwicklungen von Expositionssystemen, in denen
eine reproduzierbare Exposition an der Gas-Flissigkeits-Grenzschicht
durchgefiihrt werden kann, sowie deren Anwendung in toxikologischen
Studien wurde eine Reihe von Methoden zur Bestimmung der relevan-
ten in-vitro-Dosis entwickelt und genutzt. Auch die Berechnung mittels
numerischer Modelle wurde durchgefiihrt. Dabei lag und liegt der
Schwerpunkt der bisherigen Arbeiten auf anndhernd runden Partikeln,
da die am haufigsten untersuchten Materialien entweder Nanopartikeln
(Diabaté et al. 2021), Umweltstdube der PM1o- und PM2 s-Fraktion (Mo-
rawska et al. 2019) und Emissionen aus Verbrennungsprozessen (Dil-

ger et al. 2023) sind. Fasern, insbesondere grofiere, steife Fasern, sind
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bisher kein Gegenstand der Untersuchungen, mit Ausnahme von Car-
bon-Nanotubes (CNT) (Barosova et al. 2020). Fasern, die in ihren Aus-
dehnungen, insbesondere in ihrer Lange deutlich grofier ausfallen als
Partikel, sind in diesen Systemen bisher nicht untersucht, obwohl die
WHO eine Faserfraktion als besonders kritisch einstuft. Diese im All-
gemeinen als WHO-Fasern bezeichneten Fasern weisen drei geomet-
rische Kriterien auf: Sie sind diinner als drei Mikrometer, langer als 5
Mikrometer und ihr Aspektverhaltnis aus den beiden Abmessungen ist
mindestens drei (World Health Organization (WHO) 1997). Diese Ein-
stufung erfolgte aufgrund der Erfahrungen mit Asbest, dessen toxische
Wirkung speziell mit der Geometrie der Fasern zusammenhangt (Hart-
wig 2018). Als weitere Kriterien werden heute aullerdem die Biobe-
standigkeit und die Steifigkeit (Rigiditat) von Fasern mit kritischer Ge-
ometrie betrachtet, fir beide Eigenschaften gilt, je ausgepragter sie
sind, desto schlechter kann das humane Immunsystem damit umge-
hen und desto kritischer sind solche Fasern zu betrachten. Diese Ei-
genschaften treffen unter anderem auch auf Carbonfasern zu, Fasern
die nahezu zu 100 % aus hoch strukturiertem Kohlenstoff bestehen
(Frank et al. 2014). Carbonfasern, urspringlich fur die Raumfahrt ent-
wickelt, finden in immer mehr Bereichen Anwendung bzw. Nutzung,
unter anderem auch in Baustoffen, dem CarbonBeton (Lieboldt 2023)
bis hin zu Verbraucherprodukten, insbesondere Sportgeraten (Park et
al. 2014). Neue Carbonfasern sind in ihrem Durchmesser mit ca. 7 bis
11 um mindestens zwei- bis dreimal so dick wie kritische Fasern, kon-
nen wahrend ihres Lebenszyklus durch starke mechanische oder ther-
mische Beanspruchung aber brechen und splittern. In der Folge wer-
den bei verschiedenen Bearbeitungsprozessen wie Sagen oder Schlei-
fen Faserfragmente freigesetzt, die als WHO-Fasern zu klassifizieren
sind (Kehren et al. 2019; Meyer-Plath et al. 2023). Da die biologische
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Wirkung dieser Faserfragmente bisher ungeklart ist, sind Carbonfasern

und ihre lungengangigen Fragmente Gegenstand dieser Arbeit.

Ziel dieser Arbeit ist die Aufklarung des geometrieabhangigen Verhal-
tens der dispersen Phase und des Partikelbeladungsverhaltens von
Aerosol-Flissigkeits-Grenzschichten bei laminarer Staupunktstré-
mung unter Berlcksichtigung der physikalischen Eigenschaften der
Partikeln. Hierbei liegt der Fokus auf den Fasern, also Partikeln mit ei-
ner signifikant gréReren Lange als den beiden anderen Ausdehnun-
gen, die haufig identisch sind und bei rundem Querschnitt als Durch-
messer bezeichnet werden. Insbesondere werden Fasern betrachtet,
die die WHO-Kriterien erflllen. Generell sind Fasern eine geometrisch
definierte Untergruppe der Partikeln, die in Aerosolen auftreten. Im
Weiteren dieser Arbeit werden unter Partikeln die Objekte in den Kol-
lektiven der Aerosole oder Pulver verstanden, die die Faser- bzw.
WHO-Faserkriterien nicht erfillen. Fur die Entwicklung und die Beur-
teilung der Genauigkeit und der Reprasentativitat derartiger Expositi-
onssysteme ist die Kenntnis Uber Partikeltransportverhalten und Ver-
luste aufgrund verschiedener Wirkmechanismen von besonderer Be-
deutung bei der Probenahme, beim internen Transport, bei der Frakti-

onierung und schlieBlich bei der gezielten Deposition.

Durch die laminare Anstrdmung mit geringen Geschwindigkeiten domi-
nieren in der Aerosolphase flir submikrone Partikeln molekulare Trans-
portprozesse, soweit nicht zusatzliche Krafte eingebracht werden, im
speziellen Fall elektrostatische Krafte durch Erzeugung eines elektri-
schen Felds. Gleiches gilt bei Partikeln im Bereich von einem bis ca.

10 ym Durchmesser, hier kommt aber mit der zunehmenden Masse
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noch Sedimentation hinzu. Damit sind die mafigeblichen Partikelei-
genschaften fir das Depositionsverhalten die Partikelabmessungen in

ihren drei Dimensionen und die Partikelladung und die Partikeldichte.

Zur Ermittlung der RID werden im Rahmen dieser Arbeit sowohl ver-
schiedene experimentelle Methoden als auch die numerische Berech-
nung der Depositionswahrscheinlichkeit in Abhangigkeit von der Parti-
kelgrée verwendet und die erzielten Daten miteinander verglichen.
Dabei werden sowohl die experimentellen Methoden der Aerosolerzeu-
gung und Dosisermittlung, als auch die numerische Simulation auf die
Anwendung fir inhalierbare Fasern erweitert. Dafir wird das Modell
des aerodynamischen Aquivalentdurchmessers genutzt. Es soll ge-
zeigt werden, dass der aerodynamische Aquivalentdurchmesser ein
geeignetes Mal fiir die Vorhersage der RID sowie des Abscheidever-

haltens von Fasern in ALI-Expositionskammern ist.

Die Modellierung und numerische Simulation der laminaren Gas-Parti-
kelstrdmung in Abhangigkeit von den physikalischen Partikeleigen-
schaften Durchmesser, Dichte und Ladung sowie der den Gasstro-
mungsverlauf bestimmenden Geometrie kann mit verschiedenen Me-
thoden erfolgen. Im Rahmen dieser Arbeit erfolgt die Simulation mit der
Finiten-Elemente-Methode unter Verwendung des kommerziellen Soft-
ware-Pakets Comsol Multiphysics 6. Die Gasphase wird als stationarer
Prozess betrachtet und zunachst in einem Eulerschen Ansatz berech-
net. Das Ergebnis der ortsaufgeldsten Geschwindigkeitsvektoren geht
in die nachfolgende Berechnung der Partikeltrajektorien ein. Die Parti-
keltrajektorien werden mit einem Lagrange-Ansatz unter Bertcksichti-

gung der wirkenden Krafte ermittelt.

Fir den Vergleich der mit den numerischen Methoden ermittelten
Oberflachendosis werden Experimente mit Carbonfaserfragmenten in
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Faser- und Partikelform ausgewertet. Die Untersuchungen erfolgen in
Abhangigkeit der Partikeleigenschaften. Die Ergebnisse der numeri-
schen Simulationen des Depositionsverhaltens werden sowohl unter

Diffusionsbedingungen als auch im elektrischen Feld validiert.




2 Stand des Wissens

Die Exposition von Zellkulturen und anderen Bioassays, wie zum Bei-
spiel Bakterienkulturen zur Testung auf Erbgutveranderung (Mutage-
nitat) (Ames-Test (Greim 2017)), findet in den meisten Fallen unter
submersen Bedingungen statt. Bei dieser Expositionsmethode wird der
zu testende Stoff dem Nahrmedium zugegeben und als deckende
Mediumschicht auf die Kultur gegeben (Abbildung 1A). Diese Methode
ist einfach, giinstig und eignet sich auch fur Hochdurchsatzmethoden
im 96-well-Format. Fur die Testung von Stoffen, die in flissiger Umge-
bung in den menschlichen Kérper gelangen oder dort wirken, zum Bei-
spiel im Magen, Darm oder dem Blut, ist diese Methode daher Stan-
dard. Fur die Untersuchung von Stoffen, die als Aerosol, also in der
Gasphase, vor allem durch Inhalation in den menschlichen Kérper ge-
langen, birgt diese Methode eine Reihe von Nachteilen und bildet auch
den physiologischen Prozess schlecht ab. Deshalb wird in diesen Fal-
len verstarkt an der Gas-Flussigkeits-Grenzschicht gearbeitet (Bessa
et al. 2023; Paur et al. 2011)
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2.1 Exposition von Zellkulturen an der
Gas-Flussigkeits-Grenzschicht

Die Exposition von Zellkulturen und anderen Bioassays an der Gas-
Flussigkeits-Grenzschicht wird technisch in den unterschiedlichsten
Systemen durchgefihrt. Flr den hier betrachteten unteren Lungentrakt
als Zielorgan und damit Quelle der eingesetzten Zellkulturen, kdnnen
dabei nur Systeme mit niedrigsten Strémungsgeschwindigkeiten zum
Einsatz kommen. Es gibt verschiedenste technische Umsetzungen von
Expositionskammern, wie die Methode nach Minuth et al. (1992) oder
die am Karlsruher Institut fir Technologie (KIT) zum Einsatz gekom-
mene Voisin-Kammer (Voisin et al. 1977; Voisin et al. 1987; Mulhopt
2000), die vor allem fiir Gase geeignet ist. Heute hat sich im Wesentli-
chen die Bauform etabliert, bei der die Zellsysteme in Filtereinsatzen
mit permeablen Membranen kultiviert und diese Filtereinsatze in den
verschiedenen Systemen gegenuber dem Aerosol exponiert werden
(Secondo et al. 2017).

Dabei haben sich bei der Beaufschlagung der Zellen mit den Partikeln
aus der Gasphase heraus, also der Aerosolanstrdmung, zwei Grund-
prinzipien durchgesetzt:

e Die Exposition gegentber einer stol3artig erzeugten Aero-
solwolke, die als geschlossenes System auf die frei liegenden
Zellkulturen absinkt (Abbildung 1 C). Diese Methode wurde von
Lenz et al. (2014) etabliert und ist unter der Markenbezeichnung
,Cloud“ kommerziell erhaltlich (VITROCELL Systems GmbH
2023c). Dieses System ist insbesondere aufgrund des geringen
Bedarfs an Einsatzstoff von wenigen Millilitern und der einfa-
chen Bedienung in breiter Anwendung, vor allem fuir Nanoparti-
keln (Hufnagel et al. 2020; Hufnagel et al. 2021b), aber auch flr
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faserformige Stoffe im Submikronbereich wie zum Beispiel Car-
bon Nanotubes geeignet (Sharma et al. 2016).
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Abbildung 1. Expositionsarten in einem Modul (1) A: submerse Exposition; B: ALI-
Exposition von Zellkulturen an der Membran eines Filtereinsatzes (2), der mit ei-
nem durch den Deckel (3) gefiihrten Aerosoleinlass (4) laminar angestrémt wird,
der Aerosoliiberschuss wird iiber den Aerosolauslass (5) abgefiihrt; C: ALI-Expo-
sition von Zellkulturen an der Membran eines Filtereinsatzes (2), auf den eine Ae-
rosolwolke (6) absinkt.

o Die zweite Form der Exposition ist die mit einer gerichteten,
kontrollierten, laminaren zentralen Anstrémung der Zelloberfla-
che durch eine Staupunktstromung (Abbildung 1 B). Diese Me-
thode wird am KIT seit ca. 2001 angewendet und weiterentwi-
ckelt und stellt heute das zentrale System der Arbeiten dar (Dia-
baté et al. 2001; Diabaté et al. 2002; Krug et al. 2005; Milhopt
et al. 2016; Paur et al. 2008; Panas et al. 2014; Murugadoss et

al. 2021; Diabaté et al. 2021; Milhopt et al. 2020).

Zwischenzeitlich gibt es eine Reihe von kommerziellen Umsetzungen
dieser Methoden (Bessa et al. 2023), darunter die in dieser Arbeit ver-
wendeten Module der Firma VITROCELL Systems GmbH zur lamina-

ren Anstromung der Zellkulturen. Daruber hinaus kommt in einigen
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Systemen, auch in dem hier verwendeten, neben den Grundmechanis-
men Diffusion und Sedimentation als zusatzlicher Abscheidemecha-
nismus die elektrostatische Abscheidung geladener Partikeln durch
das Anlegen eines elektrischen Felds zum Einsatz. Dabei werden so-
wohl konstante Felder als auch Felder mit wechselnder Polaritat ange-
legt (Bruijne et al. 2009; Comouth et al. 2013; Comouth 2012; Frijns et
al. 2017; Stoehr et al. 2015). Als alternativer Depositionsmechanismus
wird des Weiteren in einigen System die Thermophorese genutzt (Hak-
karainen et al. 2022; BroRell et al. 2013).

Die zu erzielende bzw. betrachtende Dosis auf einer Zellkultur sollte
sich bei einer realitatsnahen Exposition nach der betrachteten Zellart
richten. Die in der Toxikologie zum Einsatz kommenden Zellkulturen
kénnen aus den unterschiedlichen Regionen des menschlichen Atem-
trakts entstammen und sind so auch bei der Inhalation durch den Men-
schen unterschiedlichen Fraktionen eines normalverteilten Aerosols
ausgesetzt. Dabei sind die Eindringtiefen abhangig vom Depositions-
verhalten und unter anderem in der DIN ISO 7708 definiert (Abbildung
2). Aus den Trennkurven leiten sich bei den Abscheideeffizienzen von

50 % die Immissionsgrenzwerte PM1o und PM2s ab.
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Abbildung 2. Eindringtiefen inhalierter Partikeln nach DIN ISO 7708: griin = einatem-
bare Fraktion; dunkelgrau = thorakale Fraktion; rot = alveolengéngige Fraktion;
blau = alveolengéngige Fraktion bei der Risikogruppe aus Alteren, Kleinkindern
und Vorerkrankten (DIN ISO 7708).

Basis dieser Kurven ist das Menschliche Atemwegsmodell (Human Re-

spiratory Tract Model, HRTM) der Internationalen Strahlenschutzkom-

mission (International Radiation Protection Comission, ICRP) gemaf

ihrem Bericht Nr. 66 von 1994 (ICRP 1994).
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FUr das Modell wurde der Atemtrakt in Regionen unterteilt: Extrathora-
cic = aulerhalb des Thorax ET, der sich aus dem aufReren Nasenbe-
reich ET1 und dem inneren Nasenbereich, der Rachenhdhle, dem Kehl-
kopf und dem Mund ET2 zusammensetzt; der Bronchialregion BB (Lulft-
réhre bis Bronchien), der Bronchiolar-Region bb, und der Alveolar-In-
terstitiellen Region Al in der die Atem-Bronchiolen bis zu den Alveolar-
Sackchen vorliegen. Jede dieser Regionen kann als Filter mit einer ge-
ometrieabhangigen Abscheideeffizienz betrachtet werden. Der Atem-
trakt insgesamt kann dann verfahrenstechnisch als Serienschaltung
von Filtern betrachtet werden, wobei alle Stufen aul3er der untersten,
den Alveolar-Sackchen, zweimal durchfahren werden, einmal bei der
Inhalation und einmal bei der Exhalation. Damit lassen sich fiir die un-
terschiedlichen Regionen sowie den Atemtrakt insgesamt die Abschei-

dekurven von Partikeln ermitteln.

Das Modell wurde ursprunglich fir radioaktive Partikeln erstellt, ist aber
allgemein auf Partikeln anwendbar und stellt bis heute zum einen die
Basis fur Grenzwerte der Immission dar, wird zum anderen aber auch
kontinuierlich aktualisiert ICRP 2000) und erweitert.

Dabei wurden durch verschiedene Gruppen zwischenzeitlich auch
Werkzeuge angeboten, die es erlauben, die Rechnungen zum Beispiel
online durchzufiihren und dabei im Fall hygroskopischer Partikeln ihren
Wachstumsfaktor durch die relative Feuchte nahe der Sattigung zu be-
rucksichtigen (Ferron et al. 1993; Karg und Ferron 2023). Des Weiteren
werden auch Inhalationsverhalten und Lungengeometrien von Nagern
(Ratten und Mausen) hinterlegt, um solche Depositionsrechnungen fiir

die gemall OECD durchzuflihrenden Inhalationstests durchzufiihren.

Das derzeit am haufigsten eingesetzte Werkzeug ist das als Matlab-
Routine frei erhaltliche ,Multiple-Path Particle Dosimetry Model®
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(MPPD) der Gruppe Asgharian et al. (2001; Asgharian und Price 2007;
Anijilvel und Asgharian 1995).

2.2 Dosimetrie an der Gas-Flussigkeits-
Grenzschicht

Ziel aller toxikologischen Untersuchungen ist die Ermittlung von Zu-
sammenhangen zwischen den mdglichen Toxinen und ihrer Wirkung
im menschlichen Kérper. Um gegebenenfalls einen Grenzwert daraus
ableiten und auch weitere Aussagen Uber das Verhalten eines Stoffes
treffen zu konnen, werden im Allgemeinen Dosis-Wirkungs-Beziehun-
gen ermittelt. Ein zentraler Wert ist dabei die Dosis, flr die eine be-

stimmte Wirkung beobachtet werden kann.

Es qilt, dass je nach Messstelle bzw. nach Anwendungsart unter-
schiedliche Dosen betrachtet werden: die Expositionsdosis, der eine
Person oder ein Untersuchungsgegenstand ausgesetzt ist, oder die
Dosis, die tatsachlich in einem Zielorgan der Person ankommt und dort

dann auch eine Wirkung verursachen kann (Abbildung 3).
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EXPOSITIONSDOSIS
Gasgetragene Partikeln
Anzahlkonzentration ¢y [1/cm?]
Massenkonzentration ¢, [ug/cm?]
GroRenverteilung N(dp) oder N(Lp)

ORGANDOSIS

Bezogen auf Lungenoberfliche:
Anzahlkonzentration ¢ [1/cm?]
Massenkonzentration ¢,, [ug/cm?)]
GroRenverteilung N(d,) oder N(Lp)

Jlsmart servier.com/),
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Bei anderen Organen

Bezug auf das Organgewicht:
Anzahlkonzentration ¢y [1/kg]
Massenkonzentration ¢, [png/kg]
GroRenverteilung N(d,) oder N(L;)
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Image adapted from Servier Medical A

Abbildung 3. Schematische Gegenliberstellung einer Expositionsdosis im Falle der
Immission von Aerosolen auf den Atemtrakt eines Menschen gegeniiber der Or-
gandosis inhalierter Partikeln, die in der Lunge deponieren und dort ihre Wirkung
entfalten.

Werden diese Definitionen auf die Exposition von Zellkulturen tbertra-

gen, so gilt es, die zwei Dosen analog dazu anzuwenden. Die Exposi-

tionsdosis kann hier tUber die Konzentration im applizierten Fluid ange-
geben werden. Bei der submersen Exposition entspricht dies der Ein-
waage an Substanz in das Nahrmedium und ist haufig die Dosis, die in

Publikationen zur Partikeltoxizitat angegeben wird (Abbildung 4).
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Expositionsdosis

Im Fluid suspendierte Partikeln:
Anzahlkonzentration cy [1/cm?]
Massenkonzentration ¢, [pg/cm?]
GroRenverteilung N(dp) oder N(Lp)

Zelldosis
oder relevante in-vitro-Dosis RID

Auf der Zellkulturoberflache
deponierte Partikeln:
Anzahlkonzentration cy [1/cm?]
Massenkonzentration c,, [ug/cm?]
GroRenverteilung N(d,) oder N(L,)

Fl‘uid: ?glll:ulturmidium Fluid: Gas (Luft)
Viskositat 1 mPa*s Viskositat ~ 18 uPa*s
Dichte >= 1 g/cm Dichte ~ 103 g/cm?

Zusétzliche Bestandteile:
Proteine, Nihrstoffe, etc.

Abbildung 4. Schematische Gegeniiberstellung der Expositionsdosis und der rele-
vanten in-vitro Dosis auf der Oberflédche einer Zellkultur, jeweils fiir eine submerse
(links) und eine ALI-Exposition (rechts).

Insbesondere in der FlUssigkeit ist die Bestimmung der tatsachlich ap-
plizierten Dosis auf der Zellkulturoberflache eine Herausforderung.
Submikrone Partikeln verhalten sich in Flissigkeiten tblicherweise kol-
loidal, sie sinken also nicht aufgrund ihrer Masse ab, sondern bleiben
in Folge ihrer geringen GréRe in der Flissigkeit in Schwebe (Hofmann
2004). Dieser Effekt kann durch die stabilisierende Wirkung weiterer
Bestandteile im Nahrmedium, insbesondere in Gegenwart von Protei-
nen, verstarkt werden (Docter et al. 2014; I1zak-Nau et al. 2013). Eine
Messung der tatsachlich deponierten Masse ist angesichts der vielen

weiteren Komponenten sehr schwierig, weshalb die relevante in-vitro-
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Dosis in diesem System haufig gar nicht angegeben wird oder basie-
rend auf der eingebrachten Expositionsdosis simuliert wird. Hierfir
wurde von Hinderliter et al. (2010) ein mathematisches Modell aufge-
setzt, das zwischenzeitlich durch DelLoid et al. (2014; DelLoid et al.
2015) weiterentwickelt wurde und als ,In vitro Sedimentation and Dif-
fusion Dosimetry model (ISDD)“ zur Verfugung steht (Hinderliter 2019).
Dabei handelt es sich um eine Matlab-Routine, die in Kombination mit
den entsprechenden Analysemethoden zur Bestimmung der nétigen
GroéRen wie dem hydrodynamischen Durchmesser der suspendierten
Partikeln sowie ihrer effektiven Dichte als Protokoll publiziert wurde
(DeLoid et al. 2017).

2.3 Simulation der relevanten in-vitro-
Dosis

Die aus der Gasphase abgeschiedene Partikelmasse auf der relevan-
ten Zellkulturoberflache ist im Rahmen verschiedener Studien bereits
numerisch simuliert worden. Eine der ersten Arbeiten zur RID auf der
Oberflache einer an der Gas-Flissigkeits-Grenzschicht aerosolexpo-
nierten Zellkultur wurde von Tippe et al. (2002) durchgefiihrt, die eine
Kammer nach Minuth et al. (1992) mit einem geometrisch dem hier
betrachteten sehr dhnlichem System und vergleichbaren Strémungs-
bedingungen gerechnet haben. In diesem System wurde fir die sub-
mikronen Partikeln eine mittlere diffusionsbasierte Depositionseffizienz
von 2 % ermittelt (Bitterle 2004; Bitterle et al. 2006).

Am KIT wurde die laminare Staupunktstromung in einer 6-well-Exposi-
tionskammer ebenfalls gerechnet und mit einzelnen Experimenten ver-
glichen. Comouth (2012) zeigt fir zwei Partikelarten unterschiedlicher

Dichte die Depositionseffizienzen mit einem Kurvenverlauf, wie er aus
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Simulation der relevanten in-vitro-Dosis

der Filtertechnik bekannt ist: aufgrund des untersuchten GréRenbe-

reichs unterhalb eines Mikrometers Durchmesser weist die Depositi-

onseffizienz ein &hnliches Abscheideminimum auf. Im Ubergangsbe-

reich zwischen dem Bereich lber 1 um, in dem das Verhalten der Par-

tikeln massekontrolliert ist, und dem Bereich unter 100 nm, in dem das

Verhalten durch das Fluid bestimmt wird, dominiert keiner der Abschei-

demechanismen und es kommt zum Minimum. Da dieses von der

Masse der Partikeln abhangt, verschiebt dieses Minimum sich mit zu-

nehmender Partikeldichte zu kleinerem Partikeldurchmesser (Abbil-

dung 5).
50 4 - -
] Simulation SiO, p =2 g/cm?®
10 4= Experiment .
S
3 ]
g 14
[0} 3
N !
B 0,14
c a Polystyrol p = 1 g/cm?®
o
= 10
= :
8. ] ik
a 14
0,1 ey .
0.01 01 1 2

Partikeldurchmesser dp/nm

Abbildung 5. Simulierte Depositionseffizienzen o (libersetzt aus Comouth et al.
(2013)) fiir Partikeln aus Siliziumdioxid mit einer Dichte von 2 g/cm?® (obere Kurve)
und Polystyrol mit der Standarddichte von 1 g/cm?® (untere Kurve) im Vergleich zu

experimentellen Daten (blaue Datenpunkte).
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Im Gegensatz zu den meisten Publikationen, die auf kugelférmige Par-
tikeln fokussieren, wurde durch Comouth et al. auch der Einfluss der
fraktalen Dimension FD untersucht (Abbildung 6). Nanopartikelagglo-
merate, die gréRer als 200 nm sind, weisen im Vergleich zu den Mobi-

litdtsdquivalenzkugeln viel kleinere Abscheideeffizienzen auf.

10 5
1|® Kugeln 10}
1|2 FD = 2,2; dyonomer= 15 nm
1% FD =1,8; dyonomer= 50 nm
X
3 1|@ FD =1,8; dyvionomer= 15 nm o)
N
o
N3
=
9 (O}
= A
[%]
o X
s | &
(a] N X
é X ¥ ¥ o
0,1 A A o
0,05 4———— - QE
50 100 1000 10000

Mobilitatsaquivalentdurchmesser d;o,/nm

Abbildung 6. Simulierte Depositionseffizienzen w fiir Partikeln verschiedener frakta-
len Dimensionen FD und Monomergré3en duonomer (Uibersetzt aus Comouth et
al.(2013)).

Weitere Arbeiten zu Expositionskammern mit dhnlichen Geometrien
und ebenso niedrigen Stromungsgeschwindigkeiten wurden von Fujit-
ani et al. (2015) und Lucci et al. (2018) durchgefihrt. Alle Gruppen ha-
ben mit einer Auswahl von ca. 5 bis 8 Partikeldurchmessern im Bereich
von 30 bis 1.000 nm gearbeitet. Die meisten Simulationen beschran-
ken sich auf die diffusive Abscheidung und gravimetrische Sedimenta-
tion fir groRere Partikeln.

Die Ergebnisse liegen alle im ahnlichen GréRenbereich zu den ersten
Arbeiten von Tippe et al. (2002) und den dargestellten Berechnungen
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von Comouth (2012) und bewegen sich im Bereich von unter einem
Prozent Depositionseffizienz fir die ganz kleinen Partikeln mit Durch-
messern um ca. 100 nm und wenigen Prozent flr die sehr viel kleine-

ren und deutlich gréReren Partikeln bis zu einem Mikrometer.

Eine gezielte Verstarkung der Deposition durch das Erzeugen eines
elektrischen Felds in der Expositionskammer haben Savi et al. (2008),
Desantes et al. (2006) und Grabinski et al. (2015) simuliert. Dabei wur-
den die Steigerungsfaktoren fiur verschiedene Feldstarken und auch

mit wechselnder Polaritat als Funktion der Frequenz untersucht.

Durch das Anlegen eines elektrischen Felds mit Feldstarken bis einige
kV/cm lassen sich die Depositionseffizienzen in den Bereich von 20 %
und mehr steigern, wobei dem Prozess durch die Ladungswahrschein-
lichkeit des Aerosols Grenzen gesetzt sind, insbesondere bei den ganz

kleinen Partikeln.

Zum Einsatz kamen in den Gruppen vor allem die Softwarepakete
FLUENT (Lucci et al. 2018; Desantes et al. 2006) oder COMSOL Mul-
tiphysics (Savi et al. 2008; Grabinski et al. 2015).

Uber die hier zusammengefasste Literatur hinaus sind verschiedene
weitere Geometrien sowie auch Reihenschaltungen der Kammern si-
muliert worden (Sood 2016). Eine tabellarische Ubersicht tiber die

wichtigsten Referenzen ist im Anhang Anhang A1 zusammengestellt.

2.4 Messung der relevanten in-vitro-Dosis

Die in Expositionen an der Gas-FlUssigkeits-Grenzschicht applizierten
Dosen auf der Oberflache der Zellkulturen orientieren sich an Exposi-
tionsszenarien an Arbeitsplatzen und der daraus theoretisch ermittel-

ten Oberflachendosis in einer menschlichen Lunge. AulRerdem sind sie
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haufig durch die technischen Rahmenbedingungen wie stabile Aero-
solkonzentration, Volumenstrome, verfligbare Partikelmasse und Ex-
positionszeiten begrenzt. Insbesondere Nanopartikeln, die aufgrund ih-
rer geringen Grof3e eine sehr kleine Einzelpartikelmasse aufweisen,
erzielen auch bei sehr hohen Anzahlen deponierter Partikeln nur Do-
sen von wenigen pg/cm? oder noch deutlich darunter (Paur et al. 2011).

Zur messtechnischen Ermittlung der RID auf den Zellkulturen bzw.
Membranen der Filtereinsatze kommen daher verschiedene Methoden
zum Einsatz, die zum Teil im Bereich der Spurenanalytik liegen, um

wenige Nanogramm pro Flache (Quadratzentimeter) zu detektieren.

2.41 Spektroskopische Bestimmung der
deponierten Partikelmasse fluoreszierender
Modellpartikeln

Zur Bestimmung der deponierten Partikelmasse werden Experimente

mit fluoreszierenden Partikeln durchgefuhrt. Nach der Exposition wird

die Membran aus dem Insert mit einem Skalpell ausgetrennt und die
darauf deponierten Partikeln in einer definierten Masse Volumen rei-
nem Wasser suspendiert bzw. geldst. Anschlielend wird die Fluores-
zenzintensitat mittels Fluoreszenzspektroskop gemessen. Diese Me-
thode wurde erstmals am KIT eingesetzt, um die Vergleichbarkeit unter
verschiedenen Expositionskammern sowie unter verschiedenen Expe-
rimenten untereinander zu prifen. Auflerdem wurde im Rahmen dieser

Gerateentwicklung die Methode erstmals genutzt, um die Depositions-

effizienz, das Verhaltnis von deponierter zu exponierter Dosis, zu er-

mitteln (Malhopt et al. 2006; Mlhopt et al. 2008a).

Bei den ersten Arbeiten wurde das Salz Fluoreszein-Natrium genutzt,

das auch in geringsten Mengen noch spektroskopisch nachweisbar ist.
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Fluoreszein-Natrium, unter dem Trivialnamen Uranin bekannt, hat die
Summenformel C20H10Na20s, und ist das Dinatriumsalz des Fluoresz-
eins. Im Gegensatz zum Fluoreszein selbst, ist das orangerote, kristal-
line Pulver gut in Wasser l6slich ist. Die konzentrierte Uranin-Lésung
ist tiefrot und fluoresziert nicht. Bei grofReren Verdinnungen erfolgt
eine Dissoziation von Uranin in Natrium-Kationen und Uranin-Anionen
(Fluoreszein), die zu den am starksten fluoreszierenden Stoffen gehdo-
ren (Welsch 2006). Die daraus resultierende hohe Nachweisempfind-
lichkeit von bis zu 0,001 ppb wird unter anderem zum Nachweis von
unbekannten Flusslaufen genutzt und auf die Detektion geringster Par-
tikelmassen in den Expositionskammern angewendet. Daflr wird eine
wassrige Losung des Salzes verspriht und dem entstandenen Aerosol
durch eine Trockenstrecke das Wasser entzogen. Das dann zur Expo-
sition genutzte Aerosol weist eine typische polydisperse Verteilung mit
submikronem Durchmesser auf, deren Eigenschaften von den Be-

triebsparametern der Diise abhangt (Kan 2016).

Zwischenzeitlich kommen auch fluoreszierende Polystyrolpartikeln
zum Einsatz. Diese haben den Vorteil, dass sie als Suspension unlos-
licher Partikeln mit monodisperser GréRenverteilung vorliegen. Dabei
sind Suspensionen mit PartikelgrofRen sowohl weniger Nanometer als
auch mehrerer Mikrometer erhaltlich. Insbesondere fiir den Vergleich
mit numerischen Simulationen hat dies Vorteile, allerdings fluoreszie-
ren sie im Gegensatz zu Uranin weniger stark und stehen nur in gerin-
geren Mengen und damit Konzentrationen zur Verfligung, weshalb die
Detektion im Spektroskop bei den geringen Konzentrationen nach wie
vor eine Herausforderung ist (Wiebe 2021; Kiihn 2023).
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Die Methode der Dosisbestimmung mit fluoreszierenden Partikeln wird
mittlerweile in verschiedenen Laboren auf Expositionskammern ange-
wendet (Kaur et al. 2021; Oldham et al. 2020a; Oldham et al. 2020b;
Steiner et al. 2017).

2.4.2 Analytische Bestimmung der deponierten
Partikelmasse

Sofern die Partikeln aufgrund ihrer chemischen Zusammensetzung
eindeutig zu detektieren sind, und die detektierte Masse aufgeldst wer-
den kann, kénnen weitere spektroskopische Methoden in Koppelung
mit anderen analytischen Methoden genutzt werden. Das Titan oder
das Cer in ihren jeweiligen Metalloxidnanopartikeln kbnnen zum Bei-
spiel mittels optischer Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppel-
tem Plasma (ICP-OES, engl. ,Inductively Coupled Plasma Optical
Emission Spectrometry“) oder Massenspektrometrie mit induktiv ge-
koppeltem Plasma (ICP-MS, engl. ,Inductively Coupled Plasma Mass
Spectrometry“) gemessen werden. Durch Addition des Sauerstoffan-
teils kann daraus die Partikelmasse berechnet werden.

Da die Partikeln auf einer Membran aus Polycarbonat, Polyethylen
oder ahnlichen Kunststoffen deponieren und diese im Allgemeinen mit
in den Aufschluss geht, ist diese Methode fiir organische Partikeln wie
Polystyrol und reine Kohlenstoffpartikeln wie Carbon Black, CNT, Car-

bonfasern und RuRe ungeeignet.

2.4.3 Online-Dosismessung mittels
Schwingquarzmikrowaage

Bei der Online-Dosismessung mittels Schwingquarzmikrowaage wird

ein Quarzkristall als Sensor anstelle der Zellkultur bzw. der Membran
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platziert. Dabei wird die piezoelektrische Eigenschaft der Quarzkristalle
genutzt, bei der durch mechanische Beanspruchung (Zug, Druck und
Torsion) elektrische Ladungen an der Oberflache des Kristalls erzeugt

werden.

Abbildung 7. Schematische Darstellung eines Quarzkristalls mit Dipolcharakter.
Durch Anlegen einer elektrischen Spannung wird eine Scherdeformation induziert.
Bei der Umkehrung des Effekts, dem reziproken piezoelektrischem Ef-
fekt, wird die Umwandlung eines elektrischen Potenzials in mechani-
sche Deformation beobachtet. Diese Effekte werden bei der Nutzung
des Kristalls zur Wagung geringster Massen genutzt. Durch Anlegen
einer Wechselspannung an den Quarzkristall kommt es, bei geeigneter
Orientierung, zur Ausbildung von mechanischen Schwingungsmodi.
Bei passender Frequenz der angelegten Wechselspannung kommt es
zur Resonanzschwingung, d.h. die akustische Wellenlange entspricht
genau dem ungeraden halbzahligen Vielfachen der Quarzdicke und es
entsteht eine stehende Welle. Demzufolge kann die Resonanzfre-
quenz fresonanz durch die Dicke dq der Quarzscheibe festgelegt werden
(Sauerbrey 1959):
_ 1 . Cs6
fResonanz - % E

Hierbei ist Cg¢ die um den piezoelektrischen Effekt vergroRerte, effek-

(2.1)

tive Elastizitdtskonstante und pq die Dichte eines AT-cut a-Quarzes.
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Lagert sich eine Fremdmasse Am an der angeregten Oberflache A an,
so wird diese bei der Schwingung mitbewegt. Daraus resultiert eine
Verringerung der Resonanzfrequenz. Dieser Effekt wird zur Detektion
genutzt. Bereits im Jahre 1959 stellte Sauerbrey einen linearen Zusam-
menhang zwischen der Fremdmasse Am und der Anderung der Reso-
nanzfrequenz Af her:

Af = — 2fRzeson_anz -Am _ _Sf A_m 22)

A~ [Ce6 " Po A

Diese Beziehung gilt an Luft oder im Vakuum fiir den Fall starrer diin-

ner Filme, d.h. die Fremdmasse schwingt in Phase mit der Quarzober-
flache und eine mogliche Dampfung wird vernachlassigt. Als Maf} fur
die Empfindlichkeit dient die Sauerbrey Konstante S;, die auch integ-

rale Schichtwagempfindlichkeit genannt wird.

In der Onlinedosismessung wird der Kristall méglichst geometriegleich
zu den Zellkulturmembraneinsatzen in Expositionskammern integriert
und identisch zu den Zellkulturen exponiert. Die auf dem Sensor depo-
nierenden Partikeln liefern ein Frequenzanderungssignal, das tber die
Sauerbrey-Gleichung in eine Oberflachendosis umgerechnet werden
kann (Milhopt et al. 2008b; Mdulhopt et al. 2009). Die durch VIT-
ROCELL Systems lizensierte Technik wird zwischenzeitlich in zwei
Bauformen fir die Formate 6-well und 12-well angeboten und in einer
grof3en Zahl von Laboren sowohl in den laminar durchstrémten Modu-
len, also auch in der Cloud eingesetzt (Adamson et al. 2013; Ding et
al. 2020; Keyser et al. 2019).

Mittlerweile kann die QCM-Technik in laminar durchstrémten Modulen
auch bei der Verwendung eines elektrischen Felds genutzt werden, da-
fur wird das Potential zur Erzeugung des elektrischen Felds nicht an
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die Zellkulturflache bzw. Membran angelegt, sondern an das gegen-
Uberlegende Gitter, das dann gegeniiber dem Rest des Aerosolinlets

sowie dem Gehause elektrisch isoliert wird (Milhopt et al. 2014).

2.4.4 Bildauswertung von mikroskopischen
Aufnahmen exponierter Proben

Um neben der Gesamtmasse auf der exponierten Oberflache auch
Aussagen Uber die regionale Verteilung auf der Oberflache sowie In-
formationen Uber den Agglomerat-status zu erhalten, werden expo-
nierte Flachen nach der Exposition in eine geeignete Mikroskopie ge-
geben und die entstandenen Aufnahmen mittels Bildanalyse ausge-
wertet. Dabei kommen im Allgemeinen folgende Methoden zum Ein-

satz:

¢ Die Exposition von Kohlenstoff- oder Kunststoff-Membranen,
von denen nach dem Experiment Ausschnitte fir die Raster-
elektronenmikroskopie (REM) herausgetrennt und auf REM-
Probenklétzchen aufgeklebt werden. Je nach Probentyp werden
sie im Anschluss durch Sputtern mit einer diinnen Goldschicht
bedampft, um dann im REM untersucht zu werden.

e Die Exposition von Probenetzchen flr die Transmissionselektro-
nenmikroskopie (TEM). Bei diesen Probentragern, die im Allge-
meinen bei ihrer englischen Bezeichnung ,Grids* benannt wer-
den, handelt es sich um runde Metallgitter mit nur wenigen Milli-
metern, meist 3,05 mm, Durchmesser und definierten Maschen-
zahlen. Die Angabe ,mesh®, vom Englischen ,Masche*, gibt an,
wie viele Maschen pro Zoll das Gitter aufweist, TEM-Grids ha-
ben meist einige Hundert mesh, sind nur einige Hundert Mikro-

meter dick und tragen eine dinne Membranschicht von ca.
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10 um auf der Oberflache. Damit sind diese Probentrager ext-
rem klein, leicht und empfindlich, weshalb fiir eine stabile Expo-
sition mit reproduzierbarer Position in der Expositionskammer
ein spezieller Probentrager entwickelt wurde (Mlhopt et al.
2018). In diesem kdnne je nach Format bis zu vier eindeutig po-
sitionierte TEM-Grids beprobt werden, die im Anschluss einem
TEM zugefihrt werden.

Alle aufgenommenen Bilder werden mit einer Bildauswertesoftware
analysiert. Hierzu kommt haufig das Open Source-Paket ,ImageJ* zum
Einsatz, das auf dem Java-basiertem Paket ,Image* der National Insti-
tutes of Health (NIH) der Vereinigten Staaten von Amerika (USA) ba-
siert (Abramoff et al. 2004; Schneider et al. 2012).

Unabhangig von der verwendeten Software werden die aufgenomme-
nen Mikrographien in Binarbilder, also reine Schwarz-Weil3-Bilder, ge-
wandelt und im Anschluss bezuglich der Objekte analysiert (Mahl
2021). Dabei erfolgt die Auswertung zum Beispiel tber den Flachen-
aquivalentdurchmesser der Objekte. Aus Durchmesser, Anzahl und
Bildflache lassen sich unter Verwendung der Partikeldichte die Anzahl-
und Massenkonzentration pro Flache ermitteln (Elihn et al. 2013; Mul-
hopt et al. 2020).
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3 Grundlagen

Zentraler Gegenstand dieser Untersuchungen sind Aerosole und ihr
Verhalten in einer laminaren Staupunktstrémung mit dem Ziel, eine
Aussage Uber die Dosis auf einem so angestrémten Sensor bzw. einer
Zellkultur treffen zu kénnen. Bei einem Aerosol handelt es sich um ein
disperses System aus einem Gas, das die homogene Phase bildet,
und darin dispergierten Partikeln, der dispersen Phase. Die Partikeln
kénnen sowohl als feste Kérnchen als auch als flissige Tropfchen vor-
liegen. In Aerosolen aus technischen Prozessen handelt es sich bei
den Gasen haufig um Gemische, zum Beispiel um Verbrennungsgase
wie Kohlendioxid mit Nebenprodukten wie Schwefeldioxid und Stick-
oxiden bis hin zum Chlorwasserstoff (Oeder et al. 2015; Sapcariu et al.
2016; Dilger et al. 2023). Bei Inhalationstests bzw. -modellen kann ub-
licherweise von verdiinnten Gasen ausgegangen werden, wahrend fir
die Untersuchung von reinen Partikeleffekten im Allgemeinen Luft als

Tragergas verwendet wird. Auch in dieser Arbeit wird mit gereinigter
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Druckluft als Gasphase gearbeitet. Damit beschrankt sich die Charak-
terisierung auf die Partikelphase. Hier lasst sich zwischen der Charak-
terisierung des einzelnen Partikels bezlglich seiner chemischen Zu-
sammensetzung und physikalischen Eigenschaften, sowie der Charak-

terisierung des gesamten Partikelkollektivs unterscheiden.

3.1 Charakterisierung des einzelnen
Partikels

Werden in einem Aerosol die Partikeln einzeln betrachtet, wird ein phy-
sikalischer Korper beschrieben, der sich hinsichtlich folgender Para-

meter charakterisieren lasst:

¢ Der erste maRgebliche Parameter ist die Form, also die Geomet-
rie in den drei Ausdehnungen Lange, Dicke, Breite. Viele Partikeln
sind annahernd kugelférmig, fir diese wird der Durchmesser dp
als Mal} fur alle drei Dimensionen angegeben.
Partikeln kdnnen aber zum Beispiel auch in Wirfel-, Zylinder- oder
Stabchenform oder als Fasern vorliegen, dann sind mindestens
zwei Dimensionen verschieden. Bei solchen Partikeln wird haufig
mit Aquivalentdurchmessern d” gearbeitet, Durchmessern, fiir die
ein kugelférmiges Partikel das gleiche Verhalten in der jeweiligen
Messmethode aufweist, wie das vermessene Partikel (Abbildung
8). Der Zusammenhang zwischen den Aquivalentdurchmessern
und einem kugelférmigen Partikel kann Uber Formfaktoren y her-
gestellt werden.

o Partikeln kdnnen aus einem Kern bzw. Korper bestehen, oder als
lose gebundene Agglomerate vorliegen. Verschmelzen oder Vers-
intern Partikeln eines Agglomerates zu einer unlésbaren Verbin-

dung, spricht man von Aggregaten.
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o - (Primar-) Partikel
o ‘ v
. e O e Kompakte Kugel
2 o
b 3
- o' . i Kugeldurchmesserd,
CeO

d’ Zylinder, Kristalle, etc.

Formfaktor
x =d’/d;

Fasern

Aspektverhdltnis 3
l:d>3:1

TEE i Agglomerate
Ruf
Abbildung 8. Geometrien verschiedener Partikelformen mit TEM-Aufnahmen von Bei-

spielen fiir Partikeln der jeweiligen Geometrie. Partikeln, die keine Kugelform auf-
weisen, kénnen (ber den Formfaktor y und ihr Aspektverhéltnis 8 beschrieben wer-

den.
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Bei Fasern liegt im Allgemeinen ein runder Querschnitt vor, der
sich in zwei der drei Dimensionen durch die Faserdicke bzw. den
Durchmesser dr beschreiben Iasst. Die dritte Ausdehnung ist die
Lange der Faser Ir. Als Fasern werden nur Partikeln eingestuft,
deren Verhaltnis von Lange Ir zum Durchmesser dr groRer als
drei ist. Dieses Verhaltnis wird als Aspektverhaltnis B bezeichnet,
Partikeln mit einem hohen Aspektverhaltnis im Bereich der Nano-
partikeln als HARN = high aspect ratio nanomaterials (Murphy et
al. 2021; EU Richtlinie ECHA-21-G-06-DE)

Fir das masseabhangige Verhalten ist die Dichte die entschei-
dende Eigenschaft der Partikeln. Dabei gilt es zu beachten, dass
die reine Stoffdichte, die aus dem makroskopischen oft bekannt
ist, nicht in allen Umgebungen bzw. bei jeder Durchmesserbestim-
mung der effektiven Dichte entspricht. Titandioxid zum Beispiel
wird fiir seine drei Kristallisationsformen Anatas, Brookit und Rutil
mit den Stoffdichten 3,9 g/cm?, 4,17 g/cm? und 4,26 g/cm? ange-
geben (Sitzmann et al. 2016). Demgegeniber steht die soge-
nannte ,effektive Dichte” pett von nur ~ 0,5 — 0,8 g/cm? fur den da-
mit korrelierenden Mobilitdtsdurchmesser eines gasgetragenen
Nanopartikels oder Agglomerats (lhalainen et al. 2013). Im Nahr-
medium zur Zellkultivierung wurde die effektive Dichte von Titandi-
oxid nach der Methode von DelLoid et al. zu 1,315 g/cm? bestimmt
(DelLoid et al. 2014).

Weitere physikalische Parameter sind unter anderem die Porositéat
oder der Brechungsindex sowie die wirksame Oberflache, die mit
der nach ihren Entwicklern Stephen Brunauer, Paul Hugh Emmett
und Edward Teller benannten BET- Methode bestimmt wird (DIN
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Charakterisierung des einzelnen Partikels

ISO 9277). Diese Methode wird neben der Anzahl haufig als ge-
eigneter Parameter zur Angabe einer Partikeldosis diskutiert, da
hiermit verschiedene Wirkungen korreliert werden konnten (Stoe-
ger et al. 2007; Wohlleben et al. 2017; Danielsen et al. 2020;
Schmid und Stoeger 2016).

e Hinzu kommen die durch die chemische Zusammensetzung ver-
bundenen Eigenschaften wie zum Beispiel die Ldslichkeit, die

Hygroskopizitat oder Hydrophobie.

3.1.1 Projizierte GroRen

Um das planare Abbild eines unregelmafig geformten Partikels zu be-
urteilen bzw. daraus eine oder mehrere charakteristische Grofken zu
bestimmen, gibt es eine ganze Reihe von sogenannten ,Durchmes-
sern® und Messmethoden. Im Allgemeinen wird von Durchmessern ge-
sprochen, obwohl es sich, au’er im Sonderfall spharischer Partikeln,
um bestimmte Ausdehnungen oder Aquivalentdurchmesser handelt,
die genau einen Wert unter spezifischen Messbedingungen haben, un-
ter anderen Messbedingungen aber einen anderen Wert einnehmen

kdnnen.

Typische Durchmesser bei der Bildauswertung von Partikeln sind (Ab-
bildung 9):
o dre Feret-Durchmesser: Abstand zweier paralleler Tangenten;

Ublicherweise werden das Minimum dremin und das Maximum
dFe,min bestimmt (Abbildung 11, B).

e dwa Martin-Durchmesser: Flachenhalbierende Sehne parallel
zur Messrichtung

e dc Léangste Sehne parallel zur Messrichtung

e da Flachenaquivalentdurchmesser: Durchmesser eines fla-
chengleichen Kreises
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Messrichtung > dF e

Abbildung 9. Ausdehnungen und ihre Begrenzungen an einem unregelméf3ig geform-
ten Partikel. Fiir den Martin-Durchmesser dua sowie dc ist Festlegung der Mess-
richtung nétig.

Zu diesen Aquivalentdurchmessern, die alle von mehr oder weniger

kugelférmigen, also in der Projektion kreisformigen Partikeln, ausge-

hen, kommt dann bei den hier untersuchten Fasern hinzu, dass insge-
samt drei Parameter bestimmt werden missen: die Lange I, die Breite

b, die bei runden Fasern dem Faserdurchmesser dr gleichzusetzen ist,

und das Verhaltnis der beiden zueinander, um das Faserkriterium zu

erfullen.

Das Software-Paket X-Shape verwendet in der Begrifflichkeit und den
Analysedarstellungen die Nomenklatur nach der internationalen Norm
DIN ISO 9276-6 (DIN ISO 9276-6). Die wichtigsten, zur Analyse von
Fasern eingesetzten Parameter werden im Folgenden kurz dargestellt.

3.1.2 Formdeskriptoren fiir Fasern

Die DIN ISO 9276-6 (DIN ISO 9276-6) klassiert die Methoden der Par-
tikelformbeschreibung wie in Abbildung 10 dargestellt.
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Form eines Einzelpartikels

Standardformen
z. B. Stab, Scheibe

— Verbale Beschreibung

Makro-, Meso-, und
Mikroformdeskriptoren

2.B. geometrische Deskriptoren wie Feret-
Durchmesser, Seitenverhaltnis

Dynamische (physikalische)
Formkoeffizienten Formparameter
z. B. GréRen- und Proportionsparameter z. B. Sedimentationsgeschwindigkeit,
Druckverlust

Andere Parameter
z .B. elektrischer Widerstand

Radius-Winkel-Funktion

z. B. Fourier-Analyse

——  Mathematische Formfunktionen

Abbildung 10. Klassifizierung einiger Methoden zur Partikelformbeschreibung
(DIN ISO 9276-6)

Die bei der Auswertung bildgebender Verfahren zur Anwendung kom-
menden Deskriptoren sind im Allgemeinen Formkoeffizienten aus den
Kategorien Makro-, Meso- und Mikro-Formdeskriptoren. Im Vergleich
dazu wird in der Aerosolphase meist ein dynamischer, also physikali-

scher Formparameter, bestimmt.
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Abbildung 11. Drei typische Makrodeskriptoren: A: Legendre-Trégheitsellipse
mit Xiemin UNA Xremax ; B: Feret-Durchmesser Xremin UnNd Xremax, C: Geodétische
Lé&nge x.c und Dicke xp
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Charakterisierung des einzelnen Partikels

Bei den zu untersuchenden Objekten handelt es sich entweder um Fa-
sern oder um begleitende Partikeln oder Faserfragmente, die einem
Partikel entsprechen. Die daher mafRgeblichen Ausdehnungen sind ne-
ben der Legendre-Tragheitsellipse und den Feret-Durchmessern Xre,min
und Xre,max vOr allem die Geodatische Lange x.c und die Dicke xe. In
Abbildung 11 sind diese mit ihren definierenden Ausdehnungen darge-
stellt.

A: Die Legendre-Tragheitsellipse ist eine Ellipse, deren Zentrum im
Schwerpunkt des Partikels liegt und welche dieselben geometrischen
Momente (bis zur 2. Ordnung) hat, wie die originale Partikelflache. Die
Haupt- und Nebenachsen sind als XLmax bzw. XLmin @angegeben.

B: Der Feret-Durchmesser ist der Abstand zweier parallelen Tangen-
ten. Die Tangenten kénnen als Flanken eines Messchiebers verstan-
den werden, der aufen um das Objekt herumgefiihrt wird. Dabei ent-
sprechen der maximale Durchmesser xrmax der ,Lange“ des Partikels

und der minimale Durchmesser xrmin der ,Breite“ des Partikels.

C: Geoditische Lange und Dicke sind fiir sehr lange Partikeln, zum

Beispiel Fasern, die bessere Approximation.

Eine robuste Methode zur Ermittlung von x.c als Approximation fiur die
geodatische Lange und xg, ist die Verwendung des Rechteck-Mo-
dells. Fir die zu beschreibenden Objekte werden die Flache A und der
Umfang U ermittelt Es wird ein flachen-/umfang-aquivalentes Rechteck
angenommen und fur dieses folgende Gleichungen aufgestellt (Abbil-
dung 12).

Flache A = xe * XLe (3.1)

37



Grundlagen

Umfang U = 2*(Xxe + XLa) (3.2)

Umfang U < lF »
dr
Flache A U — N Y
Abbildung 12. Schematische Darstellung des Rechteck-Modells zur Ermittlung

der geodétischen AquivalentgréRen xe und x., hier und im Folgenden als Faser-
ldnge Ir und Faserdurchmesser dr bezeichnet.

Aus den beiden Gleichungen (3.1) und (3.2) kénnen die beiden Unbe-

kannten xe und x.c Uber die quadratische Gleichung ermittelt werden:

U U2 23
xE'LGZZi 1—6—A (3.3)

Generell kommen zur Langenmessung von Fasern in der Bildauswer-
tung noch weitere mégliche Fehlerquellen hinzu, insbesondere wenn

das Bild nur einen Probenausschnitt zeigt (Abbildung 13).
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Charakterisierung des einzelnen Partikels

Unbekannte Lange

\ —
/

Keine Faser,
da L/D zu klein

Bildausschnitt

Unbekannte Dicke

Umhiillende vom
erkannten Objekt

Abbildung 13. Mégliche Lagen von Fasern im Bildausschnitt der Gesamtprobe.
Fehlerursachen bei der Bildauswertung von Faserproben: Objekte, die bei der Aus-
wertung eines Bildes nicht als Fasern berticksichtigt werden diirfen oder fehlinter-
pretiert werden kénnen, wie gekreuzte Fasern oder Fasern, die den Rand des Bild-
ausschnitts kreuzen oder tangieren.

Neben Fasern, die nicht vollstandig im Bildausschnitt liegen und daher

eine unbekannte Lange besitzen, die nicht berlicksichtigt werden darf,

stellen insbesondere gekreuzte Fasern ein Problem dar. Der Algorith-
mus muss in der Lage sein, diese zwei (oder mehr) Fasern als mehrere

Objekte zu unterscheiden. Dies bietet nach aktuellem Stand nur ein

kommerzielles Produkt, das Paket X-Shape (Fischer et al. 2014). Die-

ses beinhaltet zwei Algorithmen zur Fasererkennung und -Vermes-
sung, FiVer und FibreShape, alle anderen Software-Pakete wiirden

diese als ein Objekt mit einer zu breiten Geometrie auswerten.
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3.1.3 Die Charakteristik gesundheitsbedenklicher
Fasern

Werden Fasern vom gesundheitlichen Aspekt her betrachtet, so gilt fur
diese das gleiche, wie fur inhalierbare Partikeln allgemein. Unterschrei-
ten sie eine gewisse Grole, so sind sie einatembar und kénnen in den
menschlichen Atemtrakt eindringen und dort deponieren. Da Fasern
sich in ihrer biologischen Wirkung allein bedingt durch ihre Geometrie
von Partikeln aus dem gleichen Material unterscheiden kdnnen, gibt es
fur inhalierbare Fasern bzw. gesundheitsbedenkliche Fasern von der

WHO eine spezielle Definition dieser Fasern.

E’ maximal [~~~

=

i~

=

=S

()]
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T mittel

[«}]

=)
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N

t

)

(7]

2
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S

X

minimal

Lange Kurz <«<—> 2..5um<—> Lang
Durchmesser Dick «——> 5...2puym «——> Dinn

Aspektverhaltnis LID Kompakt <> 3/1 ... 5/1 «<—> Schlank

Besténdigkeit Gering < Hoch
Rigiditat Gering < Hoch
Oberflaichenmerkmale ? ?

Abbildung 14. Abhéngigkeit der Stérke der kanzerogenen Wirkung von Lénge,

Durchmesser, Gestalt und Besténdigkeit der Fasern (Greim 2017).

Paradebeispiel fiir ein Material, das in seiner Faserform aufgrund der
Geometrie schadigt, ist der Asbest: die Mineralien, zum Beispiel das
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Silikat Chrysotil (MgsSi2Os(OH)4), als solche haben keine chemische
Giftigkeit, die Asbestose als typische Berufskrankheit Asbest-exponier-
ter Arbeiter ist aber wohlbekannt und anerkannt. An den Beobachtun-
gen der Asbestgeschadigten wurde durch Pott (1994; Pott und Roller
2003) das Faserparadigma beschrieben, das die Zusammenhange
zwischen Geometrie, Ldslichkeit und Uberforderung des menschlichen
Immunsystems darstellt (Abbildung 14). Kurz gefasst ist das Risiko,
dass eine Faser schadlich bis krebserregend ist, umso hdher, je langer,

dinner, steifer und biobestandiger sie ist (Donaldson et al. 2010).

magozytose von Partikem K . . \
Frustrierte Phagozytose kritischer Fasern

kurzen Fasern und Knduel von
Nanofasern /
Faser

® ®

@ CNT
Partikel

ecommons.org/licenses/by/4.0/)

https://smart.servier.com/),

(

Makrophagen kénnen den Fremdkérper Makrophagen sind mit dem UmschlieRen des
vollstandig umschlieRen und Fremdkorpers Giberfordert und |6sen weitere
abtransportieren. / Immunantworten bis zur Entziindung aus.
Abbildung 15. Reinigungsmechanismus im humanen Immunsystem mit Makro-

phagen (Fresszellen): Phagozytose und frustrierte Phagozytose an Fremdkérpern
unterschiedlicher Geometrie.

5
=
o}
2

1

g

Verursacht werden kann die Uberforderung unter anderem durch die
Ausdehnung der Faser tiber mehrere Mikrometer, sodass Makropha-
gen, Fresszellen die als Bestandteil des menschlichen Immunsystems
Fremdkorper in sich aufnehmen (phagozytieren), ihre Aufgabe nicht
bewerkstelligen kénnen (Abbildung 15). Sollten Fasern im sauren Mi-
lieu der Lunge an- oder aufgeldst werden, so kénnen sie brechen und

damit verarbeitet werden. Sind sie nicht steif, besteht die Méglichkeit
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sie zu knaulen, auch dann kénnen die Makrophagen ihre Aufgabe be-
waltigen (Abbildung 15).

Die WHO hat Fasern mit folgenden geometrischen Kriterien als kritisch
definiert:

Faserlange I 2 5 pym
Faserdicke dr < 3 um

Verhaltnis I : dr. 2 3 : 1

Exposition
!
Deposition
Kurze Fasern <—— Lange Fasern
>20 pm
Makrophagen Nicht-biopersistente Biopersistente Fasern
Clearance Fasern
(saures Milieu pH 4,5)
l Effektive Dosis
Auflosung langer Fasern
abgereinigt ‘“——  Bruch aufgelost Fibroider Krebs
Abbildung 16. Ubergreifendes Modell nach Donaldson et al. (2010) fiir die Rolle

von Lénge, Biopersistenz und Clearance (Abreinigung) im Faserpathogenitdtspa-
radigma.

Fasern, die alle drei Kriterien erfiillen, werden im Allgemeinen als
WHO-Fasern bezeichnet. Die Ergdnzung um die Steifigkeit und biolo-
gische Bestandigkeit sind basierend auf dem Faserpathogenitatspara-

digma in der Diskussion (Abbildung 16). Eine umfassende Einfiihrung
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in diese Problematik mit dem Fokus auf Carbonfasern, einem relativ
neuen Material, das aufgrund seiner physikalischen Eigenschaften
Fragen aufwirft, ist in Kapitel 3 des Berichts ,Entwicklung von Riickbau-
und Recyclingstandards fur Rotorblatter vom Umweltbundesamt dar-
gestellt (Kihne et al. 2022).

Fur Vergleiche mit anderen Partikeln und die rechnerische Betrachtung
des Faserverhaltens kann die Fasergeometrie in einen aerodynami-
schen Aquivalentdurchmesser umgerechnet werden (vgl. Kapitel
3.3.1.1). Dabei liegen theoretisch WHO-Fasern bis zu einer Lange von
1.000 um im Bereich unter einem aerodynamischen Aquivalentdurch-

messer von dae = 10 pm und damit im einatembaren Feinstaub.

3.2 Charakterisierung des
Partikelkollektivs

Neben der Charakterisierung eines einzelnen Partikels als physikali-
schem Korper mit einer definierten chemischen Zusammensetzung
muss bei einem Aerosol aulRerdem das Kollektiv betrachtet werden. Es
kann, wie in den hier untersuchten Fallen, eine Summe von Partikeln
gleicher chemischer Zusammensetzung aber unterschiedlicher Form
und GréRe sein, aber auch, wie im Falle von Flugstauben aus Verbren-
nungsprozessen, eine Mischung von Partikeln unterschiedlicher che-
mischer Zusammensetzung. Im Falle der Flugstaube liegen amorphe
Ruflagglomerate neben Salzpartikeln der Alkaligruppe und anderen

Metallen und ihren Oxiden vor.
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Abbildung 17. Mégliche Formen von Partikeln in einem Aerosol: 1: Primérparti-
keln; 2: Agglomerate; 3: Primérpartikeln mit groBem Aspektverhéltnis; 4: Aggre-
gate

Die Partikeln kdnnen dabei als einzelne Primarpartikeln (Abbildung 17
(1)) vorliegen, oder in Form von lose, zum Beispiel durch Van-der-
Waals-Kréfte, gebundenen Agglomeraten (Abbildung 17 (2)), die durch
geringen Kraftaufwand wieder getrennt werden kénnen. Je nach Ent-
stehungsprozess koénnen sich aber auch bereits im frihen Stadium
Partikeln aneinanderlagern und dabei, zum Beispiel durch Versinte-
rung, unldsliche Bindungen eingehen, diese werden als Aggregate
(Abbildung 17 (4)) bezeichnet.

3.2.1 PartikelgroBenverteilungen
PartikelgréRenverteilungen kénnen als Verteilungsdichte beziehungs-

weise als Verteilungssumme dargestellt werden (Abbildung 18).

Die Verteilungssumme Q((xi) beschreibt die Menge aller Partikeln, die
kleiner oder gleich einer bestimmten PartikelgréRe x; sind, und wird

durch die Gleichung

44



Charakterisierung des Partikelkollektivs

Menge aller Partikeln x < x;

Qr(xi) =

3.4
Gesamtmenge aller Partikeln G4

beschrieben. Es muss dabei gelten, dass Qr(xmin) = 0 und Qr(Xmax) = 1
sind, die Verteilungssumme also nur Werte zwischen 0 und 1 annimmt.
Der Index r gibt die Dimension der dargestellten Gré3e an und kann
die Werte O fur die Anzahl, 1 fir Langen, 2 fur Flachen bzw. Oberfla-

chen und 3 fir Volumina bzw. Massen anzeigen.

Die Verteilungsdichte q.(xi) beschreibt nur den Mengenanteil, der
sich auf ein bestimmtes PartikelgréRenintervall bezieht, und wird durch
die Gleichung

Mengenanteil im Intervall von x; bis x;,4

x,) = 3.5
- (%) Intervallbreite (x;.1 — x;) 39)

dargestellt. Darin ist x; die PartikelgroRe in der Intervallmitte, es gilt

_ 1
X =5 (% + Xi41) (36)
Daraus folgt der Zusammenhang zwischen der Verteilungsdichte und

der Verteilungssumme mit

Qr(xiz1) — Qr(x) _ AQ-(x;)

Xit1 = X Ax;

qr(x) = (3.7)
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Abbildung 18. Anzahlverteilungsdichte qo(x) (schwarz, linke Y-Achse) und An-

zahlverteilungssumme Qo(x) (rot, rechte Y-Achse) qualitativ tiber einem Parameter
x aufgetragen. Eingezeichnet sind die Verteilungsparameter Standardabweichung
o und Medianwert xso.

Ist Qr(x) differenzierbar so folgt aus dem Grenzfall Axi — 0

dQr(x)
x)=——2 (3.8)
Entsprechend folgt fur die Verteilungssumme:
Xi
NEORS NG w)
Xmin

Damit ergibt sich durch Integration der Dichteverteilung die Vertei-

lungssumme.

Aerosole aus technischen und natlirlichen Prozessen, wie zum Bei-

spiel der Verbrennung, sind im Regelfall logarithmisch-normalverteilt.
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Hergeleitet wird die logarithmische Normalverteilung aus der Normal-

verteilung nach Gaul}, mit der die Glockenkurve beschrieben wird:

. . _ 1 _1/ x—;m 2
GauBverteilung: f (x) = pavorid 2 (5™ (3.10)
Die GauRsche Glockenkurve lasst sich anhand der beiden Parameter
Xm und o charakterisieren:

Xm = Maximum und Symmetriezentrum der Glockenkurve

o = Abstand vom Zentrum zu den Wendepunkten
Statistisch kann aus diesen Werten eine Aussage Uber die Wertehau-
figkeiten getroffen werden: Innerhalb 26 um das Symmetriezentrum,
also im Bereich xm — 6 bis Xm + o befinden sich 68,27 % der gemesse-

nen Werte, innerhalb von 4c liegen 95,4 % der Werte.

Die logarithmischen Normalverteilung wird durch

x 2
_1/ lnxmid
@ 1 2\ Ingy (3.11)
NHx = —— e
Inog V2

beschrieben. Wird diese Kurve Uber der x-Achse mit logarithmischer
Teilung aufgetragen, weist sie wieder die typische glockenférmige Ver-
teilung des Gaufd auf (Abbildung 19). Darin sind die Parameter

Cgeo = geometrische Standardabweichung

Modalwert (x-Wert am Maximum der Funktion)
geometrischer Mittelwert zweier Messpunkte

Xmod

Xgeo

Xgeo = AV Xi Xiv1 (3.12)
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Abbildung 19. Logarithmische Normalverteilung mit einem Modalwert Xmo-
Jal = 50 und einer geometrischen Standardabweichung ogeo = 2 mit charakteristi-
scher Glockenkurve (ber der logarithmischen x-Achse

Zwischen den beiden Darstellungen gilt folgender Zusammenhang:

Og = €° bzw. 6 =In o
¢ ¢ (3.13)

Fur Partikelkollektive gilt nach VDI Richtlinie 3491 - 1 folgende Unter-
scheidung:

Monodispers: g < 1,15
Polydispers: og>1,5
Der Bereich dazwischen, also von 1,15 < o4 < 1,5, wird als quasimono-

dispers bezeichnet.
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3.2.2 Die Ladungswahrscheinlichkeit im Aerosol

Aerosole, sowohl das Gas als auch die darin enthaltenen Partikeln,
sind in ihrer Umwelt dulReren Einflissen wie zum Beispiel UV- und an-
derer Strahlung ausgesetzt. Dies kann zur Zersetzung von Molekiilen
und Atomen flihren, ebenso wie zu Wechselwirkungen und letztendlich
auch Rekombinationen. In der Umwelt fiihrt dies im Allgemeinen nach
ausreichend langer Aufenthaltsdauer zu einem Zustand, der das Aero-
sol nach auRen hin ,neutral® wirken lasst, tatsachlich aber einem
Gleichgewichtszustand zwischen den verschiedenen Zustéanden ent-
spricht. Dabei befinden sich im Kollektiv Partikeln auf deren Oberflache
sich Gasionen, Cluster oder Elektronen aus dem umgebenen Gas an-
lagern und damit ein geladenes Partikel erzeugen (Abbildung 20). Die
Wahrscheinlichkeit, dass sich eine oder mehrere Ladungen am Partikel
anlagern, verhalt sich proportional zur Oberflache des Partikels und
begrenzt sich durch den Abstand, den zwei Ladungen gleicher Polaritat

bendtigen bzw. einnehmen, ohne sich abzustolRen.

Abbildung 20. Ein Partikelkollektiv wirkt nach aulBen neutral, dabei liegen ein-
fach- und mehrfach geladene Partikeln neben ungeladenen vor. Es treten sowohl
positive (blaue) als auch negative (rote) Ladungen an der Partikeloberflache auf.
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Die Wahrscheinlichkeit fn, eine Anzahl n Elementarladungen e auf der
Oberflache zu tragen, lasst sich mit der Boltzmann-Verteilung berech-
nen (Hinds 1999):

(KEnZeZ)
XP\dokT

o Kgn2e?
Lin=-eo [exp ( dpkgT )]

fo =

(3.14)

Darin ist Ke die Proportionalitdtskonstante mit Ke = 9,00*10° N*m?/C2.

Fir Partikeln > 500 nm kann die Gleichung wie folgt vereinfacht wer-

den:

—KE'TlZ'

_ K - 2 e? (3.15)
f‘l’l_ T['dp'kBT exp dp'kB'T .

Die nach der Formel symmetrische Verteilung weist in der Realitat eine
Verschiebung zu den negativ geladenen Partikeln auf, da positive und
negative lonencluster nicht die gleiche GroRenverteilung aufweisen
(Abbildung 21 und Abbildung 22) (Wiedensohler 1988).

50



Charakterisierung des Partikelkollektivs
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Abbildung 21. Die Ladungsverteilung fiir ,neutrale” Aerosole nach Boltzmann-

Fuchs mit der Korrektur durch Wiedensohler: Ladungswahrscheinlichkeit fiir Parti-
kelgréBen im Bereich von 1 bis 1.000 nm, aufgetragen (iber Ladungsanzahl Z und
ihrer Polaritét.

Die bekannte Ladungswahrscheinlichkeit in diesem System wird in der
Aerosolmesstechnik ausgenutzt um durch gezielte ,Neutralisation® des
Aerosols die Auswertung zu ermdglichen, wenn als Messprinzip zum
Beispiel die elektrische Mobilitdt herangezogen wird (vgl. Kapitel
4.3.1.1).

Nach Hinds (1999) kann mit folgendem vereinfachten Zusammenhang

der mittleren Ladungswahrscheinlichkeit gearbeitet werden:

n=2,37.dp (3.16)
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Abbildung 22. Die Ladungsverteilung fiir ,neutrale“ Aerosole nach Boltzmann-
Fuchs mit der Korrektur durch Wiedensohler: Zusammenfassung der Ladungs-
wahrscheinlichkeiten beider Polaritéten (iber dem Partikeldurchmesser dp

3.3 Die Aerosolstromung: Partikeln in
bewegter Gasphase

Zentraler Gegenstand der Untersuchungen ist die inhalierbare bzw.
die lungengangige Fraktion von Aerosolen aus Umwelt und Verbren-
nungsprozessen, die in einer laminaren Staupunktstrémung an die re-
levante Grenzflache, die Sensorflachen, gebracht wird, um dort zu
deponieren.

Das disperse System dieser Aerosole besteht aus der homogenen
Phase, dem Gas, und dem darin verteilten Dispergens, den Partikeln
als Kollektiv. Beide Phasen stehen in Wechselwirkung zueinander, wo-

bei die Art der Wechselwirkungen von physikalischen Bedingungen wie
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Temperatur und Druck aber auch den Konzentrationen abhangen. Fur
die homogene Phase gilt die Gaskinetik, deren Verhalten in einer Ge-
ometrie sich mit der dimensionslosen Kennzahl nach Knudsen be-
schreiben lasst:

Am

Kn =" (3.17)
d

Die Knudsenzahl beschreibt das Verhaltnis der mittleren freien Weg-
lange Am zur charakteristischen Lange d eines durchstrémten Raumes
oder eines umstromten Kérpers, hier dem Durchmesser des umstrom-
ten Partikels dp. Fir kleine Knudsenzahlen gilt, dass die mittlere freie
Weglange deutlich kleiner ist, als die Abmessungen des Partikels in
einer Stromung oder der umgebenden Geometrie. Damit kann die Stro-

mung als Kontinuum beschrieben werden.

Demgegenuber stehen die sehr groRen Knudsenzahlen, bei denen die
Wahrscheinlichkeit der Stol3prozesse zwischen Gasmolekilen stark
reduziert ist, typische Strémungsverhaltnisse der freien Molekdlstré-
mung sind zum Beispiel im Vakuum zu finden (Abbildung 23).

> <
> <

Kontinuumsbereich o Ubergangs- Freie Molekulstromung
bereich

Abbildung 23. Die dimensionslose Kennzahl Knudsen und die ihren Werten zu-
geordneten Strémungsbereiche (nach Laurien und Oertel, jr. (2018))

Im dazwischen liegenden Ubergangsbereich 10% < Kn < 10 finden zwar

Kollisionen im Strémungsfeld statt, diese treten aber nicht so oft auf,

dass die verursachten Effekte statistisch als unabhangig betrachtet

werden konnen.
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Die untersuchten Partikeln liegen aufgrund der Quellen, aus denen sie
emittiert werden, sowie infolge eines groRenselektiven Einlasses mit
einer Trenngrenze bei PM+o in einem Durchmesserbereich bis maximal

~15 pm im mittleren aerodynamischen Durchmesser.

Da das Sink- bzw. Schwebeverhalten von Partikeln in einem Fluid gré-
Renabhangig ist, kann das Partikelverhalten bezlglich seiner Beein-
flussung durch die Strémung des Fluids eingeordnet werden. Ein Maf}
fur diese Beeinflussung der Partikelbewegung ist die Stokes-Zahl.
Diese dimensionslose Kenngréfie setzt die beiden charakteristischen
Zeiten tpund tsrzueinander ins Verhaltnis. Darin beschreibt tp wie sich
die Geschwindigkeit eines Partikels durch Reibung an die Geschwin-
digkeit des umgebenden Fluids anpasst und tst- wie sich die Strdmung

des Fluids durch aufRere Einflisse andert.

Damit beschreibt die Stokes-Zahl St das Verhalten eines Partikels in

einem bewegten Fluid (Hinds, 1999).

Tp
St = (3.18)
Tstr

Abhangig vom Wert der Stokes-Zahl lassen sich drei Klassen definie-

ren (Tabelle 1), die das Partikelverhalten beschreiben.
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Tabelle 1 Einordnung des Partikelverhaltens in einer Stromung nach Stokes

St << 1 Partikel schwimmen passiv in der kontinuierlichen
Phase mit

St~ 1 starke Wechselwirkung zwischen den Phasen

St>>1 Partikel werden von der kontinuierlichen Phase
kaum beeinflusst

:PP'dIZJ

(3.19)
LTI

Die charakteristische Zeit tp des Partikels lasst sich fiir zwei beispiel-
hafte Partikeldurchmesser von 100 nm und 10 pm nach 0 in dem hier
untersuchten System zu 5,68*107'? s und 5,68*10® s bestimmen, die
charakteristische Zeit der Strdmung st mit zu 1,8 s.

dr

Torr = — (3-20)

Die fir eine Anstromflache mit einem Membrandurchmesser von
24 mm und den Standarddurchsatz von 100 ml/min ermittelten Stokes-
Zahlen von 3,6*107'2 bzw. 3,6*10® nehmen hier Werte wesentlich klei-

ner eins an, womit bestatigt wird, dass die Partikeln passivim dem Tra-

gergas mitschwimmen (vgl. Anhang A2).
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3.3.1 Krafte am Partikel

Bei der Anstromung der Gas-Flissigkeits-Grenzschicht der Zellkultur-
oberflache oder der alternativen Sensoroberflachen greifen an den in
der Gasstromung mitschwimmenden Partikeln verschiedene Krafte an,
wahrend aufgrund der speziellen Anforderungen an die Exposition
manche Krafte keinen Einfluss nehmen (Abbildung 24).

‘{ |__I I l I Gitter am Aerosolaustritt des Inlets

Elektrische Feldlinie

Laminare
Staupunktstromung

Strémungsfaden

Fliissigkeitsschicht
Zellkultur
Kunststoffmembran

Néhrmedium

Abbildung 24. Situation eines Partikels im Strémungsfeld wéhrend einer Expo-
sition von Lungenzellkulturen auf der Membran. Zwischen dem Gitter am Auslass
des Inlets und der Zellkultur ist eine Potentialdifferenz angelegt, die ein elektrisches
Feld verursacht.

3.3.1.1 Widerstandskraft im Strémungsfeld nach Stokes

Das Stokes’sche Gesetz beschreibt die Widerstandskraft einer Kugel
mit einem effektiven Kugelradius rw (Stokes-Radius), die sich mit einer

Geschwindigkeit us in einem Fluid der Viskositat n bewegt, wie folgt:

Fy=6mnusry (3.21)
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Widerstandskraft F

Partikel
Volumen V
Geschwindigkeit v
Volumen-
aquivalente v
Kugel

e

Abbildung 25. Darstellung des Aquivalentdurchmessers fiir ein kugelférmiges
Partikel mit der Stokes-Widerstandskraft Fs und einem unregelméfig geformten
Partikel mit gleichem Volumen

Der Zusammenhang zwischen den Widerstandskraften volumenglei-
cher Partikel (Abbildung 25) wird als Quotient dargestellt und als dyna-

mischen Formfaktor y bezeichnet:

X =— (3.22)

Tabelle 2 Ubersicht iiber dynamische Formfaktoren verschiedener Partikelformen
(Hinds 1999)

Partikelform Dynamischer Formfaktor y
Kugel 1
Warfel 1,08
Zylinder / Faser 0=0° 6=90°L1
I/dr =2 1,01 1,14
I/dr =5 1,06 1,34
I/dr =10 1,50 1,58
Kompaktes Kugel- 1,15 (Triplette) 1,17 (4er)
cluster
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Wie in Tabelle 2 zu sehen, geht in den Formfaktor einer Faser das
Verhaltnis von Faserlange Ir zu Durchmesser dr maf3geblich ein, die-

ses wird als Aspektverhaltnis B bezeichnet:

e Lange g
Aspektverhiltnis f = Durchmesser d (3.23)
F

Die aerodynamischen Eigenschaften eines faserartigen Partikels, das
in einem beliebigen Winkel 6 in einem laminaren Strdmungsfeld aus-
gerichtet ist (Abbildung 25), kénnen durch ein gestrecktes Umdre-
hungsellipsoid mit entsprechendem Lé&nge-Breite-Verhaltnis abge-
schatzt werden. Solch ein gestrecktes Umdrehungsellipsoid erfahrt
nach Fuchs (1964) bei der Bewegung durch ein Fluid eine Wider-

standskraft von

Fy=6mnurgy (3.24)
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Abbildung 26.

[}
Im Winkel 6 zum Strémungsfeld ausgerichtete Faser mit den Aus-
dehnungen dr und Ir (links) und das gestreckte Umdrehungsellipsoid als Modell fiir
eine Faser (rechts)

FUr eine Bewegung parallel zur Polarachse ist

x'=*4; (32_1)/{¢— in|g+VB2=1] - ﬁ}

(3.25)
Fir eine Bewegung senkrecht zur Polarachse ist y,
=8/3(87 - 1)/{ J_ ‘in|p+ B —1]+ ﬁ} (3.26

Far eine Faser, die in einem Stromungsfeld mit dem Winkel 6 ausge-

richtet ist (Abbildung 26), lassen sich nach Cox (1970) die Stokesra-
dien rst und rs| wie folgt berechnen

Bxd
Ts = 2o 1/~
3(In2p — /2)
und

(3.27)
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_ 20 *d
3(n2B + 1/

Ts1 (3.28)

Diese gehen in die Widerstandskraft der Faser bzw. eines Zylinders in

dem umgebenden Fluid der Geschwindigkeit v ein:

Fy =6mnu(rg-cosd +rg, - sind) (3.29)

In einer Strémungsumgebung, in der die Partikeln wie beschrieben nur
passiv mitschwimmen, also fur niedrige Reynoldszahlen, wirkt auf die
Fasern kontinuierlich die Brownsche Molekularbewegung, wahrend
eine Ausrichtung durch den Stréomungsimpuls vernachlassigt werden
kann. Damit kann folgender Mittelwert gebildet werden:

1 II 2 1
Fy=6mnury (§)( +§)() (3.30)

Durch den Vergleich der Formeln fiir den Widerstand und mathemati-
sche Umformung kénnen nach Fuchs (1964) und Liu et al. (1983) aus
den in einer Messung ermittelten Grofen Durchmesser dr und Lange
Ir ein aerodynamischer Radius rae bzw. Durchmesser dae ermittelt wer-
den, die nur noch von den Geometriegrofien Aspektverhéltnis § und
Formfaktor y sowie dem Verhaltnis der Faserdichte pp zur Einheits-

dichte po mit po =1 g/cm? abhangt:

pr B
Po X

Tage = 1F (3.31)

Beziehungsweise
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pp B

Gac = dr Po X

(3.32)

Dabei gilt es wieder, die Ausrichtungen zu betrachten, so dass die
Formfaktoren fiir die beiden Extreme 6 = 0° und 6 = 90°berechnet wer-
den, um daraus den mittleren aerodynamischen Durchmesser zu er-

mitteln:

Liu et al. (1983) haben diese Rechnung fiir Carbonfasern mit der Dichte
pr = 1,8 g/cm?® und einem Durchmesser von d = 8 ym nachvollzogen
und durch Messungen bestatigt. Fir Glasfasern haben Lee et al.
(2020) einen Vergleich mit Messungen an Zyklonen durchgefuhrt. Da-
bei haben Lee et al. (2020) die Mittelung tber die Ausrichtung wie folgt

formuliert:

_ (dae,ll +2- dae,J.)
3

dge (3.33)

Neben der Stokesschen Widerstandskraft konnen eine Reihe von &u-

Reren Kraften auf die Partikeln wirken:

Je nach GrofRe und Dichte und damit der Masse der Partikel tragt das
Schwerefeld signifikant zum Partikelverhalten bei und verursacht als
Gewichtskraft Fe eine Sedimentation ggf. auch abweichend von der

transportierenden Strémung.

Pp— P
F; =mp ) (3.34)
Pp
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Die Brownsche Bewegung bzw. thermische Diffusion beschreibt das
stochastische Verhalten von Partikeln, die véllig unabhangig voneinan-
der und vom konvektiven Transport Bewegungen ausfiihren. Dabei ist
bei hinreichend langer Beobachtungszeit das zeitliche Mittel der Orts-

verschiebung eines einzelnen Partikel Ax = 0 (Bessenrodt 1977).

(3.35)

Darin sind ks die Boltzmann-Konstante, T die Temperatur und D der
Diffusionskoeffizient bzw. die Diffusionskonstante D (Einstein 1905;
Smoluchowski 1906):

D(dp) = n— (3.36)

Partikeln, die einen Durchmesser in der gleichen GréRenordnung wie
die mittlere freie Weglange A der umgebenden Gasmolekiile aufwei-
sen, kénnen im Kontinuum des Gases ,frei“ zwischen den Molekilen
~durchschlupfen®. Dieser Schlupf wahrend der Bewegung mit der Stro-
mung wird durch den Cunningham-Korrekturfaktor C(d,) beschrieben,

der in den Diffusionskoeffizienten D eingeht:

2 " A —Cu3 " dp
C(dp) =1+——|Cuy + Cuy - exp (T)]

(3.37)
dp
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In dieser Gleichung sind die Koeffizienten Cu1 = 1,142, Cuz = 0,558,
Cuz =0,999 fur feste Partikeln nach Allen und Raabe (1985) und
Cu1=1,207, Cu2=0,440, Cu3=0,596 fir Tropfchen nach Rader
(Kulkarni et al. 2011).
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3‘? £ | Kontinuums- Ubergangsbereich Freie Molekular
g o stromung stromung
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By I S
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Gleitkorrektur .-~

A
>

=0,01 =0,1 =1 =10 Knudsen Kn
< T T -
=10 pum ~60 nm Partikeldurchmesser d,
Abbildung 27. Schematische Darstellung der Cunningham-Korrekturfunktion in

Abhéngigkeit von der Knudsenzahl Kn (modifiziert nach Kasper (08.04.2015))

Dieser Effekt tritt insbesondere im Ubergangsbereich auf, wenn Kn = 1
ist (Abbildung 27). Die mittlere freie Weglange A nimmt bei
To=296,15 K und po = 1,01*10° Pa einen Wert von %o = 67,3 nm an.
Basierend auf der idealen Gasgleichung kann A fir weitere Tempera-

turen berechnet werden:
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e () (3);

110,4
+T_0
110,4

14—

(3.38)

Die Temperaturabhangigkeit von A findet sich im Cunningham-Korrek-

turfaktor wieder, der fur groRe Partikeln asymptotisch gegen 1 lauft

(Abbildung 28).

1000

—T=0°C

—T=20°C
—T=25°C
——T=37°C

100 o

10 5

Cunninghamkorrektur C / -/-

—— T=100°C

Abbildung 28.

R | T ML | T
10 100 1000
Partikeldurchmesser dp / nm

T
10000

Cunningham-Korrekturfaktoren in Abhéngigkeit der Gastempera-
tur T aufgetragen (iber dem Partikeldurchmesser dp
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3.3.1.2 Elektrische Kraft

Tragen die Partikeln Ladungen in Form von Gasionen oder Elektronen
auf ihrer Oberflache, kénnen elektrostatische Effekte auftreten. Diese
kénnen zwischen den Partikeln, einer anders geladenen bzw. neutra-
len Flache oder durch elektrische Felder verursacht werden. Die ge-
zwungene Wanderung von geladenen Partikeln im elektrischen Feld
wird in den Expositionsexperimenten teilweise eingesetzt um den An-

teil der aus der Strdomung abgeschiedenen Partikeln zu erhdéhen.

Auf ein Partikel mit der Ladung Z = n*e wirkt in einem elektrischen Feld
der Feldstarke E die elektrostatische Kraft Fe:

Fr=E-q=E-n-e (3.39)

Far Partikel in dem hier betrachteten Gré3enbereich (dp < 10 pym) kann
wegen der geringen Masse die zur Beschleunigung bendétigte Zeit ver-
nachlassigt werden. Es stellt sich nahezu sofort unter dem Einfluss der
Feldkraft eine Partikelgeschwindigkeit ein, fur die die Widerstandskraft
Fw gleich der Feldkraft Fe ist. Wird fir die Widerstandskraft das

Stokessche Gesetz angesetzt, so ergibt sich:

3nndyu
FE=E-n-e:%: ” (3.40)
Die Geschwindigkeit der geladenen Partikel ergibt sich damit zu:
E-n-e-C
= (3.41)

uE_B-n-r}-dp

Als elektrische Beweglichkeit der Partikel wird das Verhaltnis aus die-

ser Geschwindigkeit zu der verursachenden Feldstarke definiert:
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M _up  mn-e-C
PTE _3'7T'1’]'dp

(3.42)
Des Weiteren ist diese elektrische Mobilitdt die Charakterisierungs-
gréRe im klassischen Aerosolmessgerat fiir den Bereich von wenigen
bis zu einem Mikrometer, dem Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS)
(vgl. Kapitel 4.3.1.1).

3.3.1.3 Weitere Krafte

Es gibt weitere dullere Krafte, die das Partikelverhalten in der Stro-
mung beeinflussen kénnen, aber in diesem Set-Up ausgeschlossen

sind:

o Bei der Thermophorese bewirkt ein Temperaturgradient ein Kon-
zentrationsgeféalle zum niedrigeren Temperaturpotential, so dass
sich dort Partikeln anreichern. Diese Methode wird versucht, in
einzelnen Expositionssystemen gezielt zur vermehrten Partikelde-
position zu nutzen, ist aber aufgrund der Randbedingungen durch
die Zellkultivierung technisch anspruchsvoll (lhalainen et al. 2019;
Hakkarainen et al. 2022). Durch die umfassende Temperierung in
den hier genutzten Systemen entfallt dieser Mechanismus, so wie
auch in der menschlichen Lunge, die im Inneren des Brustkorbs
keine signifikanten Temperaturdifferenzen aufweist.

o In stark beschleunigten Systemen wirkt dartiber hinaus die mas-
sebedingte Tragheit der Partikeln. In typischen aerosolmesstech-
nischen Systemen wie Impaktoren und Zyklonen wird dieses auf-
grund der Zentrifugalkraft auftretende Verhalten ausgenutzt, um
Partikeln masse- bzw. gréRenabhangig abzutrennen. Solche Stro-
mungen sind in der Gegenwart von menschlichen Lungenzellen

wegen des mechanischen Stresses und der Austrocknung nicht
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realisierbar und daher in Expositionssystemen generell nicht an-
wendbar.

Befinden sich in dem Kollektiv Aerosol sehr viele Partikeln, liegt
also eine hohe Anzahlkonzentration vor, sind die Abstande zwi-
schen den Partikeln entsprechend gering und es kann zu Wech-
selwirkungen zwischen den einzelnen Partikeln kommen. Zum
Beispiel kdnnen Sto3prozesse von Partikeln untereinander zur
Agglomeration fuhren, dabei kdnnen sich durch zum Beispiel Van-
der-Waals-Krafte oder elektrostatische Effekte I6sbare Verbindun-
gen zwischen den Einzelpartikeln ausbilden. In ganz besonders
hohen Konzentrationen von 10'° 1/cm? und mehr, wie sie in Parti-
kelbildungsprozessen auftreten, tritt auch Koagulation auf, also
die Verringerung der Anzahlkonzentration durch Verbindungen
von mehreren Partikeln zu einem groReren Partikel (vgl. Anhang
Anhang A4). In dem hier betrachteten System werden die Aero-
sole in niedrigerer Konzentration erzeugt und passieren mehrere
Prozessschritte, nach denen sie sich jeweils stabilisieren konnen.
Die dann betrachteten Partikelkonzentrationen liegen deutlich un-
ter 108 1/cm? und damit in einem Bereich, in dem die Partikel-Par-

tikel-Wechselwirkungen vernachlassigt werden kénnen.

3.3.2 Partikelbahnen in einer Gasstromung

Grundlage der Berechnung der Partikeln auf den Stromlinien des Ga-

ses (Partikeltrajektorien) bilden die Navier-Stokes-Gleichungen, drei

voneinander abhangige partielle Differentialgleichungen, die die Bewe-

gung von Fluiden beschreiben, mit denen der Stromungszustand des

Gases beschrieben wird. Sie gehen zuriick auf die Grundgleichungen

der Gaskinetik in Form der Erhaltungssatze fir Masse, Energie und
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Impuls und stellen fiir die drei Koordinaten im Raum x, y und z eine
Verbindung zwischen den physikalischen Grofien Geschwindigkeit u,
Druck p, Dichte p her (Abbildung 29).

[ Grundgleichungen der Gaskinetik ]

kontinuumsmechanisch

Kn << 102
Navier-Stokes-Gleichungen
fir kompressible Stromungen
(= alle Strémungen)
reibungsfrei inkompressibel
Re>>1 Ma<0,4

Numerische
Strémungssimulation

fir reibungsfreie, kompressible Strémungen fur inkompressible Stromungen

Euler-Gleichungen Navier-Stokes-Gleichungen
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Abbildung 29. Hierarchie strémungsmechanischer Grundgleichungen (Laurien
und Oertel, jr. 2018)

Auf diesen Stromungslinien haben die Partikeln zu jedem Zeitpunkt t
eine Position, die vom oben beschriebenen Kraftezustand abhangt und

sich mit jedem Zeitpunkt &ndern kann.

Die Simulation von Partikeltrajektorien ist ein spezieller Anwendungs-
fall der numerischen Stromungssimulation, bei dem die Bewegung von
diskreten Partikeln in einer stromenden Flissigkeit oder einem Gas

verfolgt wird.

Um Partikeltrajektorien numerisch zu simulieren, werden zusatzlich zur
Strémungsdynamik die Bewegungsgleichungen fur die Partikel bertck-
sichtigt. Die Bewegungsgleichungen werden durch Krafte wie Schwer-
kraft, Brownsche Bewegung oder Wechselwirkungen mit der Stro-
mungsphase beeinflusst.
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Fir die Beschreibung der Partikelbewegung in der strémenden Gas-
phase werden zwei Ansatze in gekoppelter Form angewendet: die Eu-
ler-Methode, bei der das Koordinatensystem und damit der Beobach-
tungspunkt auf das Strébmungsgeschehen an einem festen Ort des
Systems angelegt ist, und die Lagrange Methode. Diese Methode wird
in dieser Arbeit fur die Simulation der Strdmung genutzt. Die Simulation
der Strdmung erfolgt dabei stationar, da Geschwindigkeitsvektoren an
ihrer jeweiligen Koordinate zeitlich konstant sind. Fir die Simulation
der zeitabhangigen Position der Partikeln wird die Lagrange-Methode
verwendet, bei der das Koordinatensystem mit der Position des beweg-

ten Teilchens mitbewegt wird.

Fir inkompressible Strémungen sieht die Euler-Lagrange-Betrachtung
wie folgt aus (Oertel et al. 2011):

du _ ou ou 4 ou ou (3.43)
dat ot “ax " Vay TV ez

=S .

S L K

Die Gleichung setzt sich aus den folgenden drei Termen zusammen:

S der substantiellen zeitlichen Anderung,
L der lokalen zeitlichen Anderung an einem festen Ort, und
K der konvektiven raumlichen Anderung durch die Konvektion in-

folge des Geschwindigkeitsfeldes mit dem Vektor

7= (v,w (3.44)

Die Terme L und K der Gleichung (3.43) tragen die Euler-Betrachtung
bei, S die Lagrange-Betrachtung. Der Vektor % nach Gleichung (3.44)
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setzt sich aus den Geschwindigkeitsbeitragen in die drei Raumrichtun-

gen des Koordinatensystems zusammen.

3.4 Numerische Simulation der
Partikeltrajektorien

Dieses Gleichungssystem der Navier-Stokes-Gleichungen, den drei
voneinander abhangigen partiellen Differentialgleichungen, ist hoch-
komplex und nichtlinear, weshalb es nicht direkt I6sbar ist. Daher kom-
men numerische Verfahren zum Einsatz, um diese Gleichungen auf
einem diskreten Gitter zu approximieren und die Strdmungsdynamik
schrittweise zu berechnen. Durch dieses iterative Vorgehen besteht die
Mdglichkeit, die komplexen Stromungsverhaltnisse zu berechnen. Es
wurden eine Reihe von numerischen Methoden entwickelt, die auf-
grund ihrer unterschiedlichen Anséatze unterschiedlich flexibel und ge-
nau sind (Oertel et al. 2011)(Abbildung 30).

Je nach Fragestellung und System kdénnen Finite-Elemente-Methoden
(FEM), Finite-Volumen-Methoden (FVM), Finite-Differenzen-Methoden
oder die Lattice-Boltzmann-Methode genutzt werden. Sie bieten unter-
schiedliche Grade an Flexibilitat in den Modellen und liefern dabei un-

terschiedlich genaue Ergebnisse.
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l \_ Lattice-Boltzmann-Methode (LBM)

Finite Elemente-Methode (FEM)

’E." Finite Volumen-
E Methode (FVM)
E.a Finite Differenzen-
w Methode (FVM)
Genauigkeit
Abbildung 30. Flexibilitdt und Genauigkeit unterschiedlicher numerische Lé-

sungsmethoden nach Oertel et al. (2011)

Dabei wird der Prozess der numerischen Strémungssimulation in fol-

gende Schritte unterteilt:

e Modellierung der Geometrie: Der Strdmungsraum des Fluids wird
als 2- oder 3-dimensionale Geometrie erzeugt, entweder mit Hilfe
eines gangigen CAD-Systems (Computer-Aided Design) oder in
der entsprechenden Software, die fur die Strémungssimulation ge-
nutzt wird.

o Diskretisierung der Geometrie: Der Simulationsraum in Form der
Geometrie wird in diskrete Elemente unterteilt, es wird ein Gitter
von dem Stréomungsraum erzeugt. Jedes Element dieses Gitters
ist ein Raum, auf den die Gleichungen angewendet werden.

¢ Randbedingungen: Um die Lésung des Stromungsproblems zu er-
halten, missen angemessene Randbedingungen definiert wer-
den. Diese Randbedingungen geben Informationen Uber die Ge-
schwindigkeit, den Druck oder die Temperatur an den Grenzen

des betrachteten Gebiets vor.
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e Losen der Gleichungen: Die Navier-Stokes-Gleichungen werden
mithilfe numerischer Verfahren, wie beispielsweise der Finite-Dif-
ferenzen-Methode, der Finite-Volumen-Methode oder der Finite-
Elemente-Methode, geldst. Diese Techniken approximieren die
Ableitungen und erméglichen es, die Anderung der Strémungsei-
genschaften in jedem diskreten Gitterelement zu berechnen.

o lteration und Konvergenz: Die Lésung der Gleichungen erfolgt in
iterativen Schritten, bei denen die Strdomungseigenschaften fir je-
des Gitterelement basierend auf dem vorangegangenen Ergebnis
aktualisiert werden. Dieser Prozess wird so lange wiederholt, bis
ein stabiler Zustand erreicht ist und die Losung konvergiert.

o Postprocessing: Nach Abschluss der numerischen Berechnungen
werden die Ergebnisse analysiert und in fiir die Fragestellung rele-
vanten Darstellungen visualisiert. Zum Beispiel kdnnen Stro-
mungslinien und Geschwindigkeitsprofile oder Partikeltrajektorien,

also Flugbahnen, abgebildet werden.

Fir die Durchfiihrung der numerischen Simulationen kénnen verschie-
dene technische Lésungen zur Anwendung kommen: die Berechnung
der Gleichungen kann direkt in einer Programmiersprache program-
miert werden, zum Beispiel in Fortran (Fujitani et al. 2015). Alternativ
kann ein mathematisches Programm, zum Beispiel Matlab (The
MathWorks, Inc. 2024), genutzt werden. Oder es kommen kommerzi-
elle Softwarepakete zur Anwendung, die das Umsetzen der Geomet-
rien in vernetzte Raume, verschiedene Losungsverfahren fir die Diffe-
rentialgleichungssysteme sowie den iterativen Prozess automatisiert
haben. Dies sind zum Beispiel die Programme FLUENT von Ansys Inc.
(ANSYS Inc. 2024) oder StarCCM+ von Siemens Industry Software
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GmbH (ehemals CD-adapco Group, (SIEMENS Digital Industries Soft-
ware 2024)). Nahezu alle Systeme bieten heute mehr Moglichkeiten,
als die reine Stromungssimulation, zum Beispiel die Erweiterung auf
Mehrphasenmodelle oder chemische Reaktionen. Auch die Firma
COMSOL bietet zu ihrem System Comsol Multiphysics neben dem
Grundmodul der Strémungssimulation Module fir andere Prozesse,
das reicht unter anderem von Warme- oder Stoffibergangen Uber
elektromagnetische und akustische Prozesse bis hin zu chemischen
Reaktionen (COMSOL AB 2024).
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4 Material und Methoden

41 Aerosolerzeugung

Zur Validierung der Simulation kommen bei der experimentellen Be-
stimmung der Dosen und der damit verbundenen Depositionseffizien-
zen unterschiedliche Aerosole zum Einsatz. Je nach Art der Partikeln
werden unterschiedliche Methoden der Aerosolerzeugung genutzt. Es
gibt Aerosolgeneratoren, die die Partikeln frisch aus Vorlaufersubstan-
zen erzeugen und Generatoren, die Aerosole aus einem Pulverhauf-
werk, einer Suspension oder Lésung von Partikeln erzeugen. In dieser
Arbeit kommen nur Generatoren der letztgenannten Art, also Disper-

gierer fur vorhandenes Material, zum Einsatz.

4.1.1 Aerosolerzeugung am Trockenturm nach
VDI-Richtlinie 3491

Die Untersuchungen mit Salzen und Polystyrolpartikeln werden an ei-

nem Aerosolreaktor nach VDI-Richtlinie 3491 zur Generierung von
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Prifaerosolen durchgefiihrt. Der Reaktor ist als Doppelwandreaktor
ausgefihrt, wobei die innere Wand aus Lochblech besteht und so ein
Gasaustausch zwischen Hauptgasstrom und der Silikagelschittung
zwischen Innen- und der AuRenwand stattfinden kann. Damit entzieht
die Silikagelschittung dem durchstrémenden Gas das Wasser und die
Feststoffe verbleiben als Aerosol im Gas. Die Losungen oder Suspen-
sionen zur Partikelerzeugung werden mit einer Zweistoffdise (Firma
Schlick Disen, Modell 970/5 S3) und Druckluft verspriiht. Die Einstel-
lungen der Diise bzgl. Flissigkeitsdurchsatz und Vordruck der Luft sind
abhangig vom zu erzeugenden Aerosol (Kan 2016). Am Ende der Tro-
ckenstrecke werden Probenstrome entnommen und den verschiede-

nen Messgeraten zugefihrt (Abbildung 31).

)
@

Image adapted from Servier Medical Art (https://smart servier.com),
licensed under CC BY 4.0 (https:/creativecommons.org/licenses/by/4.0/).
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Abbildung 31. Versuchsaufbau zur Erzeugung von Aerosolen aus Suspensio-
nen oder Lésungen nach VDI-Richtlinie 3491 - 3. 1: Fliissigkeitsvorlage mit konti-
nuierlicher Mischung; 2: Schlauchpumpe; 3: Druckluft; 4: Zweistoffdiise; 5: Tro-
ckenstrecke mit Silikagelschiittung; 6: Probenahme zu Messtechnik. Nach der Pro-
benahme schliel3t an die Trockenstrecke eine geeignete Abluftfiihrung und Pumpe
an.
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Der Aufbau wird zur Aerosolerzeugung von Partikeln aus Fluoreszein-
Natrium, Ceroxid, fluoreszierendem Polystyrol und im Rahmen weite-
rer Studien auch fiir Titandioxid (Murugadoss et al. 2021; Diabaté et al.
2021; Mulhopt et al. 2020) genutzt. Die Einstellungen fir die hier rele-
vanten Partikeln sind in Tabelle 3 zusammengestellt.

Tabelle 3 Einstellungen der Zweistoffdiise am Aerosolgenerator

Partikel Vordruck Flissigkeitsdurchsatz
Fluoreszein- 1,5 bar 22,8 ml/h

Natrium

Polystyrol 1,5 bar 22,8 ml/h

Ceroxid 0,8 bar 20,0 ml/n

Titandioxid 1,5 bar 22,8 ml/h
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41.2 Erzeugung einer monomobilen Fraktion
von polydispersem Fluoreszein-Natrium
Das Salz Fluoreszein-Natrium hat gegentber den anderen getesteten
Aerosolen zwei Vorteile: Zum einen ist es in groRen Mengen glnstig
erhaltlich, damit kdnnen sowohl sehr viele Experimente durchgefihrt,
als auch in den Experimenten mit hohen Konzentrationen gearbeitet
werden. Dies ermdglichte auch die Anwendung des Verfahrens im
Technikummalstab an einer Anlage mit 500 m3h Durchsatz und damit
eine Ubertragbarkeit auf groRere Systeme. Zum anderen ist es auch
einer der am starksten erhaltlichen Fluoreszenzfarbstoffe und weist bei
der spektroskopischen Bestimmung der deponierten Partikeldosis eine
noch niedrigere Nachweisgrenze als die fluoreszierenden Polystyrole
auf.

Demgegenuber steht fiir die Validierungsexperimente der Nachteil der
polydispersen Verteilung des entstehenden Aerosols. Fir einen Ver-
gleich der groRenabhangigen Depositionseffizienzen ist ein monodis-
perses Aerosol des jeweiligen Durchmessers besser geeignet. Um
dennoch mit Fluoreszein-Natrium arbeiten zu kdnnen, werden aus dem
polydispersen Aerosol einzelne Fraktionen abgetrennt. Dafiir wird ein
differentieller Mobilitdtsanalysator (DMA) aus einem SMPS unabhan-
gig vom Rest des Systems genutzt, um unter konstanter Spannung
eine Klasse mit gleicher elektrischer Mobilitadt aus dem Aerosol heraus

zu trennen (4.1.2).
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onstant

Abbildung 32. Darstellung eines differentiellen Mobilitédtsanalysators zur Ver-
deutlichung der monomobilen Fraktion. 1: polydisperses Aerosol mit verschieden
geladenen und ungeladenen Partikeln; 2: Klassierer; 3: konstante Spannung an
der Zentralelektrode; 4: Abluft mit ungeladenen oder zu trdgen Partikeln, sowie
Partikeln mit Ladungen der Polaritét, die an der Zentralelektrode anliegt; 5: mono-
mobiles Aerosol mit einfach geladenen Partikeln des Zieldurchmessers sowie
mehrfach geladenen des entsprechenden vielfachen Durchmessers.

Die Schwierigkeit stellt dabei die Aufladung der Partikeln dar: neben

den Partikeln mit dem gewunschten Nenndurchmesser, fur die die n6-

tige Spannung unter der Annahme einfacher Partikelaufladung ausge-
wahlt wird, weisen Partikeln mit Mehrfachladungen und entsprechen-
dem mehrfachen Durchmesser die gleiche Mobilitat im elektrischen

Feld auf (vgl. Kapitel 3.2.2, insb.(3.15)). Dies fiihrt zu Nebenpeaks, die

in ihrer Anzahl zwar nur einen kleinen Anteil an der GroRenverteilung,

in der Masse aber entsprechend ca. 8-mal so sehr ins Gewicht fallen
je Partikel. In der Konsequenz liefert der Peak der einfach geladenen

Partikeln mit xg = 198 nm fiir 2,8 x 10° 1/cm?® eine Massenkonzentra-

tion von ca. 1,8 x 10% yg/cm3. Dem gegentiiber steht der Beitrag der

dreifach geladenen Partikeln, die in der Grolkenklasse von
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Xg = 440 nm eine Anzahlkonzentration von ~ 3,5 x 10* 1/cm?® aufwei-
sen und eine damit einen Massenkonzentrationspeak von ca. 2,4 x 10

3 pg/cm?®. Damit steuern 20 % der Anzahlkonzentration 30 % mehr zur

Masse bei als der Hauptpeak (Abbildung 33).
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Abbildung 33. Beispielmessung eines mit einem DMA erzeugten monomobilen
Fluoreszein-Natrium-Aerosols der Nenngré3e 200 nm. Oben: Anzahigréenvertei-
lung mit genédherten Log-Normalverteilungen fiir einfach, zweifach, sowie dreifach
geladene Partikeln; Unten: MassengréRenverteilung (modifiziert aus (Mizich

2021)).
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4.1.3 Faserdispergierung mittels segmentiertem
Band-Dosierer

Da die Dosierung von Fasern in die Gasphase eine unlbliche Anwen-
dung ist, gibt es nur sehr wenig Vorwissen in der Literatur. Entspre-
chend wenige Verdffentlichungen stehen zur Verfligung, wobei diese
sich im Prinzip auf die Methode der Wirbelschicht in zwei verschiede-
nen Baumformen beschranken (Myojo 1983; Prenni et al. 2000; Car-
penter et al. 1981; Carpenter et al. 1983).

Die kommerzielle Bauform dieser Generatoren, der Wirbelbett-Aero-
solgenerator Typ 3400A des Herstellers TSI Inc., USA, ist aufgrund re-
gulatorischer Beschrankungen in der Europédischen Union nicht erhalt-
lich.

Des Weiteren kam bei Inhalationsversuchen mit Fasern des Instituts
fur Arbeitsschutz der Deutschen Gesetzlichen Unfallversicherung (IFA)
ein Trockendispergierer auf Basis einer Injektordiise Uber einem Do-
sierband zum Einsatz (Muhle et al. 1998). Ein auf diesem Prinzip ba-
sierendes Gerat ist bei den Herstellern TSI Inc., Aachen, und Topas
GmbH, Dresden, baugleich als Typ 410 erhaltlich. Dieses Gerat ent-
spricht dem Ausflihrungsbeispiel 7.2.2 im Blatt 3 der VDI-Richtlinie
3491 (VDI-Richtlinie 3491 - 3).

Das Aerosol entsteht dabei, indem in der Dispergierdiise nach
ISO 5011 die Foérderluft an der Dusenbohrung einen starken Unter-
druck erzeugt und dadurch den Feststoff aus den Kammern eines um-

laufenden Forderzahnriemens ansaugt (Abbildung 34).
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Abbildung 34. Prinzip des Banddosierers Typ 410 nach VDI-Richtlinie 3491 - 5

Dabei wird auch Luft aus dem Unterbau des Generators mit angesaugt,
diese soll durch die Spilluft ausgeglichen werden. Beide Luftdurch-
satze werden durch parallel geschaltete Druckminderer am Gerateein-
gang geregelt, dabei kann die Spilkammer je nach Einstellungen mit
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ausgeglichenem Druck oder als Uber- oder Unterdrucksystem betrie-
ben werden (Abbildung A-1). Empfohlen wird ein ausgeglichenes Sys-
tem, um aber Kontamination auf3erhalb des Gerats zu mindern, bietet

sich beim Umgang mit kritischen Stoffen ein geringer Unterdruck an.

4.1.4 Faservorbehandlung fiir den segmentierten
Banddosierer

Untersuchungsgegenstand bei den Fasern sind Carbonfasern, ein
Hochleistungsmaterial das als Verstarkungsmaterial in immer mehr
Produkten zum Einsatz kommt. Carbonfasern bestehen zu Gber 99 %
aus Kohlenstoff, sind extrem leicht und zeichnen sich gleichzeitig durch
die aulerst hohen Zugfestigkeiten und E-Module aus. Daher werden
sie sowohl als lange Fasern als auch in Form von Fliesen aus Faser-
abschnitten oder gemahlenen Fasern genutzt, um vor allem Kunst-
stoffe, neuerdings aber auch Beton zu stabilisieren und dabei grof3e
Mengen an Material und Gewicht zu sparen (Kiihne et al. 2022; Mahl
2021). Aufgrund der hohen chemischen, physikalischen und thermi-
schen Stabilitat steht aber der Vergleich zu den bekanntermalen
krebserregenden Asbestfasern im Raum. Carbonfasern sind bei der
Produktion Ublicherweise ca. 7 bis 11 ym diinn und damit zu dick, um
als inhalierbar zu gelten bzw. die WHO-Kriterien zu erflllen. Da es im
Laufe des Lebenszyklus der Materialien aber sowohl zur thermischen
als auch zu starker mechanischer Beanspruchung kommt, besteht hier
die Mdglichkeit der Freisetzung von Faserfragmenten, die den WHO-
Kriterien entsprechen kénnen (Kehren et al. 2019; Meyer-Plath et al.
2023).

Fir die toxikologischen Untersuchungen der Carbonfaserfragmente

muss aus den kommerziell erhaltlichen Carbonfasern ein Priifaerosol
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erzeugt werden, dass einen mdéglichst hohen Anteil von Carbonfaser-
fragmenten enthalt, die die WHO-Kriterien erfiillen. Gleichzeit soll das
Produkt dispergierbar sein, um mit dem segmentierten Banddosierer
ein stabiles Aerosol zu erzeugen. Fir die Vorbehandlung der Carbon-
fasern wurden zwei mehrstufige Verfahren entwickelt, die in ihren Pa-
rametern daraufhin optimiert wurden, dass im erzielten Aerosol ein re-

levanter Anteil an WHO-Fasern vorliegt.

Die Methode ist optimiert fiir die Hochmodulfaser Tejin Tenax UMS40
(Tejin Carbon Europe GmbH 2018). Diese Faser hat eine Dichte von
pF = 1,79 g/cm3, einen E-Modul von Em = 390 GPa und eine Zugfestig-
keit von Rm=4.700 MPa. Diese Faser wurde vor allem ausgewahlt, da
sie mit einem Durchmesser von nur dr = 4,9 um bereits eine der dinns-
ten Fasern ist und angenommen wurde, mit geringerem energetischen
und technischen Aufwand Fasern und Bruchsticke mit einem

dr < 3 um zu erzielen.

Die Faser wird als sogenannte Endlosfaser auf der Rolle geliefert. Fiir
eine Behandlung in Maschinen und Reaktoren werden von dieser Rolle
im ersten Schritt mit einer Handschere 1 cm lange Faserstiicke ge-
schnitten. Fir eine rein mechanische Behandlung werden diese Faser-
stlicke dann in einer Planetenkugelmihle (PM100, Retsch GmbH,
Haan, Deutschland) bei 400 Umdrehungen pro Minute flir t = 8 min
gemabhlen (Abbildung 35).
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Endlosfaser auf Rolle Handschere Planetenkugelmihle
\ I=1cm ) \\t= 8 min, rpm = 400/miM
Abbildung 35. Prozesskette zur mechanischen Vorbehandlung von Carbonfa-

sern fiir die Erzeugung von Aerosolen zur Exposition von humanen Lungenzellen

an der Gas-Fliissigkeits-Grenzschicht
Fir eine zusatzliche thermische Behandlung der Faserstlicke werden
diese vor der mechanischen Behandlung in einem Muffelofen (unter
anderem Thermconcept Model HTL 04/17, Thermconcept Bremen, Deutschland)
fir t=3 h bei 450°C in Stickstoffatmosphare gehalten. Dabei ver-
dampft bzw. zersetzt sich die Schlichte, eine nanometerdiinne Ober-
flachenfunktionalisierung fur eine gute Haftung der Carbonfasern in der

Matrix, in der sie eingebettet werden sollen (Abbildung 36).

Im zweiten thermischen Behandlungsschritt erfahrt die Oberflache der
Fasern einen oxidativen Angriff durch Luft. Dieser Schritt findet in ei-
nem senkrecht angeordneten Rohrofen statt, in dem die Fasern als
Festbett in einem Quarzrohr von oben nach unten durchstrémt werden.
Nach einer Aufheizphase unter Stickstoffatmosphare wird bei Errei-
chen der Temperatur von T = 800°C der Gasstrom auf 1 I/min synthe-
tische Luft umgestellt. Dieser Zustand wird fUr eine Stunde gehalten,

danach kihlen Ofen und Fasern unter Stickstoffatmosphare ab.
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Abbildung 36. Prozesskette zur thermisch-mechanischen Vorbehandlung von

Carbonfasern fiir die Erzeugung von Aerosolen zur Exposition von humanen Lun-
genzellen an der Gas-Fliissigkeits-Grenzschicht
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Die so vorbehandelten Carbonfasern sind durch das Fehlen der
Schlichte und Oberflachenschaden wie Lochfrall deutlich weniger
stabil gegen mechanische Belastung (Abbildung 37), weshalb der
nachfolgende Schritt der Mahlung in seinen Parametern angepasst
wurde. In derselben Kugelmihle wie bei der mechanischen Behand-
lung werden die thermisch vorbehandelten Carbonfasern nur noch fir
t =2 min bei 500 Umdrehungen pro Minute gemahlen (Friesen et al.
2023).
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Abbildung 37. Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen von Carbonfaser-
proben fiir die Dispergierung als Aerosol. A: mechanisch behandelte Carbonfa-
sern; B: mechanisch-thermisch behandelte Carbonfasern.
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4.2 Die Exposition an der Gas-Flussigkeits-
Grenzschicht

Die Exposition an der Gas-FlUssigkeits-Grenzschicht wird mit der Me-
thode der laminaren Uberstromung (Abbildung 1 B) in Expositionsmo-
dulen der Firma VITROCELL Systems GmbH (Waldkirch, Deutsch-
land) (VITROCELL Systems GmbH 2023a, 2023b) durchgefihrt. Diese
werden je nach Experiment als einzelne Komponente aufgebaut oder
als Teil der automatisierten Expositionsstation nach dem Vorbild des
Karlsruher Expositionssystems eingesetzt (Krebs et al. 2017; Mulhopt
et al. 2016; Diabaté et al. 2021).

4.2.1 Das Expositionsmodul

Das Expositionsmodul setzt sich im Wesentlichen aus dem Unterkas-
ten und einem Deckel zusammen und bietet im Format fur 6-well-Inse-
rts je nach Bauform ein bis sechs Membran-Inserts oder anderen Pro-
ben Platz (Abbildung 38).

’ ad

Abbildung 38. Fotos eines 4-er Moduls mit einem Deckel, der zur Erzeugung
eines elektrischen Felds mit Gitterinlets ausgestattet ist, an denen nur an dem Git-
ter gegeniiber der Sensorflache ein Hochspannungspotential angelegt werden
kann. Links: gedffnetes Modul mit der Aufsicht auf die Gitter an der Auslassfldche
der Aerosolinlets (dgitterausiass = 22,5 mm). Rechts; geschlossenes Modul mit den
isolierten Hochspannungskabeln, die in den Inlets durchgefiihrt werden (dinet, au-
Ben = 22,5 mm).
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Je nach Ausstattung sind die Expositionskammern mit folgenden Bau-

teilen und Funktionen ausgestattet (Abbildung 39):

o Einfache Exposition von Zellkulturen gegeniber einem Aerosol

in einer laminaren Staupunktstrémung: Die Kammern besitzen
die Moglichkeit, die Zellkulturmembraneinsatze aufzunehmen.
Der Unterkasten des Moduls nimmt unterhalb des Inserts das
Nahrmedium auf und kann bei Bedarf mit beheiztem Wasser
durchstromt werden, um die fur die Zellkultivierung nétige Tem-
peratur von 37°C zu gewahrleisten. Auch der Deckel kann so
temperiert werden. Durch ihn sind die Aerosolinlets gefiihrt, die
sich stromungsoptimiert aufweiten und bis an die Zellkultur fiih-
ren. Ringférmig um die Durchfihrung wird das Aerosol in den
Deckel gesaugt, dort in einer Ringleitung zusammengefiihrt und
Uber einen Schlauchstutzen nach auf3en abgefihrt.

Exposition von Zellkulturen gegentber einem Aerosol mit Erhé-
hung der Depositionseffizienz durch Anlegen eines elektrischen
Feldes zwischen dem Aerosolinlet und der Zellkultur. Im haufigs-
ten Fall wird das Feld erzeugt, indem die Expositionskammer im
Unterkasten des Moduls mit einem inerten Kunststoff ausgeklei-
det wird und in das darin befindliche Nahrmedium eine Elektrode
geflhrt ist. Die an der Elektrode anliegende Hochspannung er-
zeugt in den Zellkulturen das gegentber dem Aerosolinlet er-
hdéhte Potential, so dass sich dazwischen das E-Feld ausbildet.
Exposition eines Schwingquarzsensors gegenuber einem Aero-
sol zur Aufzeichnung des zeitlichen Verlaufs an Partikelmasse,
die auf dem Sensor deponiert und mit der Zelldosis in pg/cm?/h
korreliert (vgl. Kapitel 2.4.3).
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o Exposition eines Schwingquarzsensors gegeniiber einem Aero-
sol mit einem ausgebildeten E-Feld: Um dieses gegeniliber dem
Quarzkristall auszubilden, wird am Auslass des Aerosolinlets ein
Gitter eingebracht, an dem die notwendige Hochspannung ange-

legt werden kann (vgl. Kapitel 2.4.3)

Abbildung 39. Schematische Darstellung von zwei umfassend ausgestatteten
Expositionskammern in einem Expositionsmodul (nicht maRstéblich): (1) Modul-
Unterteil; (2) Membraneinsatz; (3) Modul-Deckel; (4) Aerosol-Einlass; (5)
Aerosolabluft (vereinfacht dargestellt); (6) Schwingquarzsensor mit
Goldelektroden (7) Hochspannungsversorgung; (8) Erdung des Gehéuses; (9)
Hochspannungsagitter; (10) Elektrisches Feld; (11) Zellkultur auf Membran; (12)
Hochspannungselektrode; (13) Aerosolstrémung; (14) Nédhrmedium
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Technische Schnittansicht der Modulbaugruppe eines Expositi-

onsmoduls mit vier unterschiedlichen Aerosol-Einldssen (Mal3angaben in mm): die
linken beiden mit Hochspannungsfiihrung an die Austrittsflache (der Isolator ober-
halb des Gitters, der die Hochspannungsversorgung einbringt, ist anders ausge-
formt), das dritte mit einem Gitter gegentiber der Membran und das rechte mit dem
standardméBigen, strémungsoptimierten Inlet. Die strémungsrelevanten Durch-
messer an der Auslassfldche und die Depositionsflédche sind angegeben (Quelle:

VITROCELL GmbH).

e Das stromungsoptimierte Aerosolinlet, das sich absatzfrei vom

Zulaufrohr auf den Anstromdurchmesser erweitert, wobei der

Austritt offen ist. Dieses Aerosolinlet ist die Standardkonfigura-

tion in Vitrocell-Modulen und wird als ,Stréomungsinlet” bezeich-

net. Durch Anlegen eines elektrischen Potentials an der Sensor-

flache, zum Beispiel durch das Einbringen der Spannung in das

Nahrmedium unterhalb der Membran, kann auch zwischen dem
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Sensor und dem Stromungsinlet ein elektrisches Feld ausgebil-

det werden, das aber in der Feldstarke nicht homogen ist (Abbil-
dung 40, rechts).

Zwei Aerosolinlets, die mit Elektroden ausgestattet sind, um

durch Anlegen eines elektrischen Potentials von +1.000 oder -

1.000 Volt ein Feld zu erzeugen. Die Elektroden sind an der Aus-

trittsflache des Aerosolinlets als parallele Flache gegentber dem

Sensor angeordnet und unterschiedlich ausgeformt:

o Fur eine minimale Reduktion des Austrittsquerschnitts und

damit moglichst geringen Verlustflachen wird ein grobes
Gitter aus rechtwinklig angeordneten Stegen (Abbildung
40, dritte Position von links) getestet. Diese Elektrodenge-
ometrie wird im Folgenden mit der Datenbezeichnung
.Karo-Gitter* geflihrt.

Da es an eckigen Strukturen zu Feldiberhéhungen kommt
und die relativ breiten Stege sich entsprechend auf dem
Sensor abbilden und eine Inhomogenitat erzeugen, wird
als weiterer Entwurf fur die Elektroden ein feines Gitter mit
Léchern vom Durchmesser d. = 0,5 mm (Abbildung 40, je-
weils an der ersten und zweiten Position von links) unter-
sucht. Diese Elektrodengeometrie wird im Folgenden mit

,Lochblech bezeichnet.

Fir die Standardkonfiguration wird die Hohe der Sensorflache His (Ab-

bildung 41) fur die zwei zum Einsatz kommenden Werte durchgerech-

net. Die geringere Hohe Hus = 2 mm wird im Allgemeinen fur das Stro-

mungsinlet genutzt, bei den Gittern wird mit einer gréBeren Hgs = 3 mm

gearbeitet, um sicherzustellen, dass es zwischen dem Hochspannung

fuhrenden Gitter und der feuchten Zellkulturoberflache nicht zu einem
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Kurzschluss kommt. Auch bei den Untersuchungen mit Carbonfasern
kommt, abweichend von Nanopartikeln, die Hohe Hgs = 3 mm zum Ein-

satz.

[ &—— Einlass

Auslass

Abbildung 41. Darstellung der Strémungsgeometrie fiir den Fall des stro-
mungsoptimierten Aerosolinlets. Halbschnitt des Gasraums mit Markierung der
Grenzfldchen, die als Ein- und Auslass definiert werden, sowie der Depositionsfla-
che und der dariiber definierten Héhe Uber der Sensorfldche His

4.2.2 Das Automatisierte Expositionssystem

Fir die Exposition von Zellkulturen gegenliber Aerosolen Uber langere
Zeitraume und aus technischen Quellen, insbesondere zum Beispiel
Verbrennungsprozessen, reicht es nicht aus, nur ein oder zwei ein-
zelne Module frei aufzustellen und mit einem Aerosol zu versorgen. Fir
eine langzeitstabile und reproduzierbare Beaufschlagung von Zellkul-

turen gegeniber Aerosolen aus technischen Prozessen bedarf es zu-
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satzlicher Schritte, die am KIT als Karlsruher Expositionssystem entwi-
ckelt wurden und im Rahmen von grof3en Forschungsverbundprojek-
ten sowie durch die Firma VITROCELL Systems GmbH als Automati-
sierte Expositionsstation in einer Reihe von Instituten zum Einsatz
kommen (Muilhopt et al. 2016; Krebs et al. 2017; Milhopt et al. 2015a;
Milhopt et al. 2015b). In Folge der EU-Projekte QualityNano und Na-
noMILE befindet sich eine Station am ,Rijksinstituut voor Volksgezond-
heid en Milieu (RIVM)“, dem niederlandischen Institut fur 6ffentliche
Gesundheit und Umwelt (Braakhuis et al. 2020). Durch das Helmholtz
Virtuelle Institut HICE, in dessen Rahmen das KIT in Kooperation mit
den Partnern die Station weiterentwickelt hat, werden mit solchen und
weiteren Systemen nachfolgende Studien an der University of Eastern
Finnland in Kuopio sowie an der Universitat Rostock und am Helmholt-
zzentrum Minchen durchgefiihrt (Candeias et al. 2022).

KIT und Vitrocell haben auRerdem im Rahmen der durch das Bundes-
ministerium fir Bildung und Forschung (BMBF) geférderten Projekte
ProCycle (Hufnagel et al. 2021a) und CFC — CarbonFibreCycle die Au-
tomatisierte Station firr die jeweiligen speziellen Anwendungen konzi-
piert und betrieben (Friesen et al. 2023). Diese Station ist im Rahmen

dieser Arbeit im CFC-Setup verwendet worden.

Alle Stationen weisen folgende Komponenten bzw. Verfahrensschritte
auf (Abbildung 42):

¢ GroRenselektiver Einlass: zur Vermeidung von groben Partikeln,
die zu Schaden oder falschen Antworten bzw. Messfehlern fiih-
ren kénnen, wird noch vor Eintritt in die eigentliche Expositions-
station ein Vorabscheider passiert. Da auch im menschlichen

Atemtrakt nicht das gesamte Aerosol, sondern nur der inhalier-
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bare Anteil in die Lunge eintritt, kommen als Vorabscheider Sam-
meleinlasse aus der Luftreinhaltung zum Einsatz, sogenannte
Low-Volume-PM-Sampler. Je nach Zielregion der zu exponieren-
den Zellkulturen bzw. dem untersuchten Aerosol werden PMg
oder PM_s-Sammler verwendet. Bei der Exposition von Alveolar-
zellen gegeniiber Nanopartikeln wurde ein PM2 s-Einlass genutzt,
bei der Exposition von Bronchialzellen gegentiber Carbonfasera-
erosolen ein PM+o-Einlass.

Der Aerosolkanal: nach dem Passieren des gréRenselektiven
Einlasses befinden sich alle weiteren Komponenten im Gehause
des Expositionssystems. Der nachste Schritt fiir das Aerosol ist
dann das Durchstromen des Aerosolkanals, bei dessen Eintritt
dem Aerosol Wasserdampf zugeflhrt wird. Ziel ist die Einstellung
des Aerosols auf die Bedingungen in der menschlichen Lunge,
das heifdt eine Luftfeuchte nahe der Sattigung bei der normalen
Korpertemperatur von 37°C. Um Kondensation zu vermeiden
und mit den Feuchteflihlern eine stabile Regelung zu erzielen,
wird als Sollwert eine relative Luftfeuchte von 85 % r.H. einge-
stellt.

Aerosolzufiihrung zu den Expositionskammern: fiir jedes Modul
gibt es eine der Zahl an Expositionskammern entsprechende
Zahl von ringférmig angeordneten Sonden, die nahezu isokine-
tisch aus dem Aerosolkanal absaugen. Alle aus elektrisch leitfa-
higem Kunststoff bestehenden Aerosolleitungen sind gleich lang
in der Zuleitung zum jeweiligen Aerosolinlet und kénnen mit ei-
nem Magnetquetschventil verschlossen werden.

Expositionsmodule:
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o Clean-Air-Control (CAC) -Expositionsmodule: Mindestens
an einem Expositionsmodul werden die Kammern nicht mit
dem Aerosol, sondern mit befeuchteter und temperierter
Druckluft, synthetischer Luft oder HEPA-gefilterter Raum-
luft exponiert. Die so exponierten Zellkulturen dienen bei
der Auswertung der biologischen Antworten im Vergleich
zu den Aerosol-exponierten als Negativ-Kontrolle. Um zum
Beispiel auch Einflisse durch das E-Feld ausschlielen zu
kénnen, besteht auch in diesem Modul die Moglichkeit, an
einzelne Kulturen eine Hochspannung anzulegen.

o Aerosol-Expositionsmodule: Alle Expositionskammern
werden mit ihren jeweiligen Aerosolleitungen versorgt und
sind auRerdem an ihre jeweiligen weiteren Versorgungs-
oder Messleitungen wie Hochspannung oder Oszillatoren
und Sensoren angeschlossen. Fur eine Unterscheidung
der Einflisse von Gas- und Partikelphase auf die biologi-
sche Wirkung in der Zellkultur, werden einzelne Kammern
oder Module einlassseitig mit Einweg-HEPA-Filtern ausge-
ristet, die nur die Partikelphase abtrennen, die Gasphase
aber passieren lassen.

o Abgasseitig wird das Aerosol aus den Kammern der Expositions-
module gesaugt und zuerst durch einen HEPA-Filter gezogen,
um in den nachfolgenden Geraten und Einbauten keine Verstop-
fungen oder Schaden durch Partikeln zu verursachen. Danach
folgen ein weiteres Magnetventil und dann ein Massendurch-
flussregler. Der Massendurchflussregler, je nach Bauform ein
Kompaktgerat oder eine gekoppelte Schaltung aus Durchfluss-
messung und geregeltem Magnetventil, regelt den Aerosolvolu-

menstrom auf den Sollwert im Bereich von einigen Millilitern pro
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Minute bis 100 ml/min. Das zusatzliche Magnetventil erlaubt ein
Absperren der Abgasleitung auch dann, wenn der Sollwert nicht
Null und der Regler damit gedffnet ist. Diese Schaltung wird als
interne Leckpriifung zur Qualitatssicherung genutzt.

Ein weiterer Ring von Sonden ermdglicht die Probenahme von
zusatzlichen Aerosolstromen aus dem Aerosolkanal. Diese Son-
den sind in ihrem Durchmesser auf typische Probenahmevolu-
menstrome fir Gravimetrie, SMPS-Messungen und die Messung
mit einem optischen Partikelmesser ausgelegt und werden aus
dem Gehduse des Expositionssystems ausgefiihrt. An der
Durchfiihrung befinden sich Kugelhahne zur Absperrung bzw.

dem moglichen Anschluss der gewtinschten Geréte.
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PM 2.5 Inlet

Abbildung 42. Schematische Darstellung eines automatisierten Expositionssys-
tems (nicht maf3stéblich) mit drei Modulen zu je sechs Expositionskammern, die in
der obersten Ebene mit gefilterter, befeuchteter Luft, in der zweiten Ebene mit ge-
filtertem Aerosol, also nur der Gasphase, und in der unteren Ebene mit dem voll-
stéandigen Aerosol durchstrémt werden. In der linken Hélfte sind die Steuerungs-
elemente in Form der Hochspannungsversorgung fiir die elektrostatische Abschei-
dung, das Human Machine Interface (HMI) und die Datenerfassung fiir die QCM,
die im mittleren Modul ganz links angedeutet ist, untergebracht (Miilhopt et al.
2016).
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o Alle Abgasstrome werden dem Hauptabgasstrom am Ende des
Aerosolkanals zugefuhrt und mit diesem ein weiteres Mal gefil-
tert, bevor das Gas das System Uber die Vakuumpumpe nach
Auflen verlasst.

o Alle bisher beschriebenen verfahrenstechnischen Komponenten
befinden sich, ggf. bis auf die Vakuumpumpe, in einem tempe-
rierten Gehduse, das durch Heizregister und Luftumwalzung auf
einer konstanten Temperatur von 37°C gehalten wird. Ziel ist
eine hohe Temperaturstabilitat in allen Komponenten, vor allem
aber die Vermeidung von Kondensat in den Schlauchen, Rohr-
leitungen und Geraten. Wird eine der Turen gedffnet, wird die
Temperierung vorriibergehend gestoppt, da die Lifter sonst
schadigenden Einfluss auf offene Zellkulturen nehmen kénnen.

o Neben dem verfahrenstechnischen Teil der Station befindet sich
der mess- und regelungstechnische Teil. In diesem sind Periphe-
riegerate wie die Hochspannungsversorgung, in manchen Fallen
die Vakuumpumpe sowie der Grof3teil der Mess- und Regelungs-
technik wie zum Beispiel Messumformer, Netzteile, Datenerfas-
sungskarten sowie die speicherprogrammierbare Steuerung
(SPS) und der Computer untergebracht. Je nach Ausstattung
wird das System durch einen Touch-Screen und die Mdglichkeit

des Datennetzanschlusses fiir eine Fernwartung komplettiert.

4.2.3 Versuchsstrecke Carbonfaseraerosol im
Expositionssystem

Fir die Exposition der Zellkulturen gegeniiber Aerosolen aus Carbon-

fasern wurde die in Abbildung 43 dargestellte Versuchsstrecke instal-

liert. Das Probenmaterial aus mechanisch oder thermisch-mechanisch
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vorbehandelten Carbonfasern wurde als Schiittgut in den Vorratsbe-
halter des segmentierten Banddosierers (1) gegeben. Der Banddosie-
rer wurde mit festen Einstellungen von p =1 bar, einer Scraperge-
schwindigkeit von 4 Skalenteilen und einer Bandgeschwindigkeit von
ebenfalls 4 Skalenteilen betrieben. Das erzeugte Aerosol wird in einen
Verweilzeitbehalter (2) aus geerdetem Edelstahl geleitet und aus die-
sem Uber ebenfalls geerdete Edelstahlleitungen dem Expositionssys-
tem (5) zugefiihrt. Der Gesamtvolumenstrom des Systems wird durch

die zentrale Pumpe des Expositionssystems (12) zu konstant 1 m%h

erzeugt.

Abbildung 43. Schematische Darstellung der Versuchsstrecke zur Erzeugung,
Stabilisierung und Einleitung von Carbonfaseraerosol in das Expositionssystem,
ergénzt um begleitende Messungen von Aerosol und Dosis (nicht mal3stablich). 1:
Segmentierter Banddosierer nach VDI 3491; 2: Verweilzeitreaktor; 3: HEPA-Filter
zum Druckausgleich; 4: GréBenselektiver Einlass, PMo; 5: Automatisiertes Expo-
sitionssystem, temperiert auf 37°C; 6: Wasserdampfdosierung; 7: Aerosolkanal; 8:
Expositionskammer mit abgasseitiger Durchflusskontrolle; 9: Probenahmeleitung
zum optischen Partikelzdhler welas; 10: Probenahmeleitung zur beheizten Filter-
probenahme fiir Gravimetrie und REM-Proben; 11: Probenahmeleitung iber Gas-
waschflaschen zur Abscheidung der Fasern in Wasser; 12: Abgassystem des Ex-
positionssystems mit HEPA-Filter, MFC und Pumpe; 13: Kaskadenniederdruckim-
paktor DLPI zur masseabhéngigen Klassierung des Ausgangsaerosols.
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Fir Carbonfaserfragmente, die einen aerodynamischen Durchmesser
gréRer einem Mikrometer aufweisen, verursacht insbesondere in hori-
zontalen Probenahmeleitungen Sedimentation aufgrund der Partikel-
masse gréRenabhangige Verluste, die von der Langer der Probenah-
meleitung und der Gasgeschwindigkeit abhangen. Diese lassen sich
nach Brockmann (2011) mit Penetrationsfaktoren Psedim in Abhangig-

keit von den Probenahmebedingungen korrigieren:

2 f 2 1 , 2
Psedim = ; [Zﬂsedim 1- HUsedim /3 — Hsedim /3 1- HUsedim /3

(4.1)
+ arcsin (usedim Y 3)]
Darin ist
Ueodgim = 3. Ir Useaim @2
sedim 4 dT Ug .
I+ = Lange der Probenahmeleitung
ug = charakteristische Gasgeschwindigkeit
dr = Innendurchmesser der Probenahmeleitung
Fir die Sinkgeschwindigkeit des Partikels usedim gilt
Usedim =T 8 (4.3)
mit
-d3-C
T = Pr dr % (4.4)
187
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4.3 Dosismessung

Wie in den Grundlagen dargestellt, wird bei der Dosis zwischen der
Expositionsdosis und der relevanten in-vitro-Dosis unterschieden. Die
Methoden sind im Folgenden dementsprechend nach der Bestimmung
der Expositionsdosis im Aerosol und der Bestimmung der Oberflachen-

dosis auf der exponierten Sensorflache gegliedert.

Ergebnis

N

[ Dosisart ] { Sensor / Messung ] [ Analyse }
Mobilitatsspektros- GroRenverteilung
kopie SMPS dN/dlog(dp)
Rasterelektronen-
Nuclepore- mikroskopie

Durchmesser,
Lange und Struktur

Membran in
Filtergehduse [ Digitalmikroskopie }

Lange

Massen-
konzentration ¢,

Quarzfilterin
Filtergehduse

M

Durchmesser, }

-

[ Gravimetrie J

Expositionsdosis

Optischer Anzahl-
Partikelzéhler konzentration dN
- . . Durchmesser,
Waschflaschen Digitalmikroskopie -
Lange

Massen-
konzentration ¢y,

Spektroskopie

L Membran des (Fluoreszenzu. a.)

Inserts
Relevante
in-vitro-Dosis

Durchmesser,

Digitalmikroskopie e

Rasterelektronen- Durchmesser,
mikroskopie Lange und Struktur

[ J |
[ J |
{ ) |
[Transmissionselek-] [ Durchmesser,
[ J |
[ J |

Nuclepore-
Membran im Insert

tronenmikroskopie Lange und Struktur

TEM-Grids }

- __J _J _J _J __J _J -

. Massen-
Qa-gel konzentration ¢y,
QCM-Sensor Digitalmikroskopie Durchmesser,
Lange
Spektroskopie Massen-
(Fluoreszenzu. a.) konzentration ¢y,
Abbildung 44. Methoden zur Ermittlung der beiden Dosisarten ,,Expositionsdo-

sis” (blaue Felder) und ,Relevante in-vitro-Dosis“ (pinke Felder). Die Methoden
sind aufgetragen mit ihrer jeweiligen Messmethode bzw. dem Sensor an der rele-
vanten Flache, ihrer ggf. nachgeschalteten Analyse und dem Ergebnis.
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Bei mehreren Methoden werden Proben fiir mikroskopische Aufnah-
men gewonnen, die im Anschluss eine Bildauswertung durchlaufen
(Abbildung 44). Die Routinen der Probennachbereitung sowie der Bild-
auswertungen sind fur fast alle Proben innerhalb eines Messaufbaus

identisch und werden daher im Anschluss Ubergreifend dargestellt.

Fir eine Beurteilung des Abscheideverhaltens und einen Vergleich mit
den Simulationsdaten wird aus vergleichbaren Dosen deren Verhaltnis
gebildet, das die Depositionseffizienz w; darstellt, wobei der Index r die
Dimension, also Mengenart angibt (analog zu Summen- und Dichte-

verteilungen Qr und g, Kapitel 3.2.1)

Anzahl / Masse [ Volumen der abgeschiedenen Partikeln
W, =

Anzahl / Masse / Volumen der exponierten Partikeln @)

4.3.1 Bestimmung der Expositionsdosis im
Aerosol

Zur Bestimmung der Expositionsdosis im Aerosol kommen je nach zu
untersuchendem Aerosol und Messort im Versuchsaufbau verschie-
dene Methoden zum Einsatz. Die Bestimmung der GroéRenverteilung
submikroner Partikeln erfolgt mit einem Mobilitatsspektrometer SMPS,
fur Partikeln mit Durchmessern grofier einem Mikrometer wird ein Kas-
kadenniederdruckimpaktor verwendet. Ein Streulichtspektroskop

kommt zur Bestimmung der Anzahlkonzentration zum Einsatz.

Die Massenkonzentration im Aerosol wird mit der gravimetrischen
Probe auf Quarzfiltern bestimmt, fur Proben fir die Rasterelektronen-
mikroskopie (REM) oder Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)
werden mit der gleichen Methode Kunststoffmembranen beladen.
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4.3.1.1 AnzahlgréRBenverteilung durch Mobilitatsspektroskopie
SMPS

Bei Mobilitdtsspektrometern wird die unterschiedliche Mobilitat von ge-
ladenen Partikeln im elektrischen Feld als Messprinzip genutzt, um die
Partikeln nach GrélRe zu sortieren und anschlielend zu zahlen. Ent-
sprechend dem Messprinzip ist das Messsystem modular aufgebaut
und setzt sich aus einem vorgeschalteten Impaktor, einem Neutralisa-
tor, einem Klassierer und einem Detektor (Elektrometer oder Konden-
sationskernzahler) zusammen. Es kommen zwei SMPS-Systeme zum
Einsatz: ein U-SMPS (PALAS GmbH, Karlsruhe, Deutschland) und ein
SMPS 3934 (TSI Inc., Minnesota, USA). Beide Systeme werden mit
Kondensationskernzahlern (engl. condensation particle counter =
CPC) als Detektor betrieben.

In Abbildung 45 ist das Messsystem schematisch dargestellt. Der Ae-
rosolstrom wird Uber einen Vorimpaktor geleitet und im Anschluss
neutralisiert. Je nach Messgerat erfolgt dies durch einen radioaktiven
Strahler (Kr-85- Quelle im SMPS 3934) oder eine Rontgenquelle (U-
SMPS). Im Neutralisator stellt sich eine bipolare Gleichgewichtsladung
ein, die gut bekannt ist und dementsprechend in der Routine des Ge-
rats zur Nachberechnung der tatsachlichen Konzentration dient (Wie-
densohler 1988).
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Diffe
Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS)
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Kondensationskernzahler (CPC)

Impaktor Neutralisator

LED-
Zahloptik

Klassierer

Abbildung 45. Schematische Darstellung des SMPS — Systems

Nach der Neutralisation wird der Aerosolstrom in den Kopf des Klas-
sierers geleitet und tritt durch einen Ringspalt in den Réhrenkondensa-
tor ein, an dessen Zentralelektrode die variable Hochspannung nega-
tiver Polaritat anliegt. Entsprechend dem Messprinzip werden die ne-
gativ geladenen Partikel an der geerdeten Aulienelektrode abgeschie-
den. Die positiv geladenen Partikel bewegen sich, entsprechend ihrer

Mobilitat im elektrischen Feld in Richtung der Zentralelektrode.

Wahrend eines Messzyklus wird die Spannung der Zentralelektrode
kontinuierlich von -10 V bis -11 kV verandert. Die kleinen Partikeln be-
sitzen eine groRere elektrische Mobilitat, wodurch sie sich schneller zur
Zentralelektrode bewegen. Der Durchsatz des monodispersen Aero-
solstroms entspricht dem des polydispersen Aerosols, wahrend Hullluft
und Abgas beide jeweils den 10-fachen Wert annehmen. Im unteren
Bereich des Klassierers wird durch einen Schlitz in der Zentralelekt-
rode eine monomobile Fraktion entnommen, die zur Anzahlbestim-

mung dem CPC zugeflhrt wird.

Im CPC werden die Partikeln durch Kondensation von Butanoldampf

auf ihrer Oberflache so stark vergréRert, dass sie anschlie3end in einer
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Streulichtoptik detektiert werden kénnen. Die Zahlsignale des CPC-La-
sers werden mit der GroRenklasse des Klassierers korreliert und so

vom Auswerterechner die AnzahlgroRenverteilung ermittelt.

Aufgrund der hohen Mobilitat kleiner Partikeln kommt es in den Leitun-
gen der Probe-nahme sowie im Klassierer zu Diffusionsverlusten, so
dass die Konzentrationen des CPC nicht die wirklichen Ausgangskon-
zentrationen widerspiegeln. Die Verluste im Klassierer kénnen mit den
herstellereigenen Software-Paketen korrigiert werden, in denen Diffu-
sionskorrekturen installiert sind. Die Verluste in der Sonde kdnnen
durch Multiplikation mit den partikelgroRenabhangigen Penetrations-
faktoren korrigiert werden.

Nach Soderholm (1979) lasst sich die Penetration P durch ein kreis-
rundes Rohr, bzw. einen Probenahmeschlauch der Lange Lronr, das
mit dem Volumenstrom Vdurchstrémt wird, gemaR (4.6) berechnen.

Pyifr = 0.82 exp(—11.5u4;5r) + 0.10 exp(—70.0ug;f5)

+0.03 exp(—180p4;r5) + 0.02(—340p4;75) (4.6)

Darin ist y der Penetrationsfaktor, in den die Durchflussgrof3en und der
Diffusionskoeffizient D nach (3.36) wie folgt eingehen:

_ D - LRohr
14

u 4.7)

Nach Brockmann (2011) gilt fir die Penetration weiterhin folgende Fall-

unterscheidung in Abhangigkeit vom Penetrationsfaktor p:
Fir p £7,22*10° gilt (4.6)

Ist y > 7,22*10° kommt folgende Gleichung zur Anwendung:
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Pdiff = 1,0 - 5r4‘99.udiff2/3 + 3'770#dlff + 0'8132:“diff4/3 (4.8)

In Abbildung 46 wird der starke Einfluss des Volumenstroms insbeson-

dere flr Partikeln unter 100 nm deutlich.

1.00
-~
™~ 0.95
o
c
2 0.90
w /
=
(0]
% 0.85
Qo
——2 m Schlauch bei 0.3 I/min (SMPS)
——2 m Schlauch bei 0.6 I/min (SMPS)
0.80 ——2 m Schlauch bei 2.5 I/min (NSAM, NAS) -
—
100
Partikeldurchmesser dp/ nm
Abbildung 46. Penetrationsraten in Abhdngigkeit vom Partikeldurchmesser bei

verschiedenen Probenahmevolumenstrémen. Zum Vergleich zu zwei géngigen
Durchsétzen fiir SMPS (schwarz: 0,3 I/min und rot: 0,6 I/min) ist auch der bei zwei
alternativen Messmethoden verwendete Durchsatz aufgetragen. Dieser wird in ei-
nem Oberflaéchenmonitor fiir Nanopartikel (NSAM, engl. Nanoparticle Surface Area
Monitor) und einem Nanometer-Aerosol-Sammler (NAS) verwendet (blau: 2,5

/min).

Bei mehreren Abschnitten wie Sonde und Schlauch werden die Penet-

rationsfaktoren multipliziert:

Pges = Psonde * Pschiauch * Px (4.9)
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Diese Korrektur wird bei den verschiedenen SMPS-Messungen fir die
Sondenstrecke durchgefiihrt, da im Rahmen dieser Arbeiten mit unter-
schiedlichen SMPS bzw. DMA und dabei verschiedenen Durchsatzen

gearbeitet wird.

Uber den Verlauf eines Expositionsexperiments werden mit dem
SMPS Serienmessungen zu 5 min je Scan aufgezeichnet. Diese unter-
liegen einer gewissen Schwankung in der Héhe der Anzahlkonzentra-
tion, da diese mit den Korrekturen fir die Ladungswahrscheinlichkeit
und den gerateinternen Verlusten belegt sind (Abbildung 47).

dN/dlog(dp) / 1/cm?

4.0E+5
3.6E+5

- 3.2E+5

1000

~ 2.8E+5

- 2.4E+5

2.0E+5

1.6E+5

~ 1.2E+5

Partikeldurchmesser dp / nm

8.0E+4

4.0E+4

10 T T T T T T T T 0o
10:30 11:00 11:30 12:00 12:30 13:00 13:30 14:00
Zeitt/ hh:mm
Abbildung 47. Aufzeichnung der Anzahlgréenverteilungen eines Ceroxids

liber der Versuchszeit gemessen mit einem SMPS. Je Scan von 5 min Messdauer
ist die Anzahlkonzentration durch die Farbskala iiber den Gré3enbereich von
14 bis 700 nm (Y-Achse) aufgetragen (eigene Messung).
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Fir eine Aussage Uber die mittlere Verteilungsform und -Hohe werden
die Messungen kanalweise gemittelt und in jedem Kanal mit dem gré-
Renabhangigen Faktor Pges(dp) (Gleichung (4.9)) korrigiert. Fur die gra-
fische Darstellung werden die Mittelwerte mit ihrer kanalweise be-
stimmten Standardabweichung Uber dem mittleren Durchmesser des
Kanals aufgetragen (Abbildung 48) (Asbach et al. 2009).

4x10°
i=
5
S 3x10°
o
Ko
D 2x10°
ke}
D
=z
©
1x10°
0 . ————r . —
10 100 1000
Partikeldurchmesser d, / nm
Abbildung 48. AnzahlgréBenverteilung eines Ceroxid-Aerosols gemessen mit

dem SMPS: kanalweise ermittelte Mittelwerte und Standardabweichungen aus 48
Messungen einer Zeitreihe (eigene Messungen, vgl. Abbildung 48).

Far die Bestimmung der Gesamtanzahlkonzentration werden die ge-

mittelten Anzahlkonzentrationen dN; der Kanéle aufsummiert

CN,sMPs = Z Ni (4.10)
l
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Fir die Oberflachendosis, die Uber die Sensorflaiche geleitet wurde,
wird diese Summe in jedem Kanal um das jeweilige Partikelvolumen
bzw. durch Einfligen der Partikeldichte die Einzelpartikelmasse erwei-
tert (Milhopt et al. 2016).

d3 -
Cm,sMPs = z (Ni LTP) @11
L

4.3.1.2 Filterprobenahme fir Gravimetrie und Mikroskopieproben

Zur Beladung von Filtern und Membranen kommt die Probenahme
nach der VDI-Richtlinie 2066 (VDI-Richtlinie 2066) zur Anwendung.
Dabei wird je nach weiterem Verwendungszweck mit unterschiedlichen
Filter- bzw. Membranmaterialien und unterschiedlichen Parametern
bezuglich des Durchsatzes, der Temperatur und der Beladungsdauer

gearbeitet.

Die Beladung der Filter erfolgt durch Durchstrémung in einem 47-mm-
Filtergehduse (TECORA, Marseille, Frankreich). Der bendtigte
Gasstrom wird in Durchsatz und Gesamtvolumen durch einen Gaspro-
benehmer GS312 (DESAGA, Sarstedt) erzeugt, geregelt und aufge-
zeichnet. Das Filtergehduse wird an den Aerosolkanal im Expositions-
system angeschlossen, wobei sich die Vorrichtung auerhalb des Ge-
h&duses des Expositionssystems an einem Kugelhahn befindet. Das Fil-
tergehduse wird mit einer Heizmanschette versehen, die durch eine
Temperierung auf 80°C Kondensation und damit vorzeitiges Verblo-
cken des Filters verhindert. Der Gasprobenehmer beinhaltet als erstes
eine mit Kieselgel gefilllte Kartusche, die zum Schutz der weiteren

Komponenten das Wasser aus der Gasphase abscheidet.
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Fir die Bestimmung der Partikelmassenkonzentration im Ae-
rosolkanal wird ein Quarzmikrofaserfilter fur die Luftprobenahme
der Sorte QM-A (Marke Whatman™, GE Healthcare, Solingen)
in Petrischalen in einem Trockenschrank bei 200°C ausgeheizt,
um Falscheintrédge aus der Umgebung durch Luftfeuchte und Or-
ganik auszuschlief3en. Bis zur Probenahme werden die abge-
kihlten Filter in einem Exsikkator aufbewahrt. Vor der Beladung
wird das Leergewicht der Filter in einer Analysenwaage be-
stimmt. Nach der Beladung wird der Filter in seiner Petrischale
im Exsikkator auskihlen und trocknen lassen, erst dann wird die
Gegenmessung der neuen Gesamtmasse an derselben Analy-
senwaage durchgefiihrt, wie die Leermessung. Durch Bezug des
Massedeltas auf das gesamte durchgeleitete Gasvolumen wird
die Aerosolbeladung in ug/m? berechnet.

Der identische Aufbau wird genutzt, um Kunststoffmembranen
fur die Rasterelektronenmikroskopie (REM) zu beladen. Hier-
fur werden Polycarbonatmembranen der Marke Whatman® Nu-
clepore™ Track-Etched Membranes verwendet, die ebenfalls ei-
nen Durchmesser von 47 mm aufweisen und mit Poren mit einem
Durchmesser von 0,2 um versehen sind.

Die nur wenige Mikrometer diinnen Membranen sind nicht sehr
stabil, daher wird unter die Membran ein Quarzfilter als Stutze
eingelegt. Um mdglichst vereinzelte Partikeln auf der Membran
zu erhalten, wird die Membran nur mit einem geringen Volumen-
strom und einem kleinen Gasvolumen beladen, abhangig von der
Aerosolkonzentration. Falls eine Beheizung nétig ist, darf diese
hier nicht tGber 60°C betragen. Zum Schutz vor der Umgebung

werden die Membranen in Exsikkatoren aufbewahrt.
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e Die gleiche Membranart und -Beladungsmethode wird genutzt,
um Proben der Expositionsaerosole fir die Digitalmikroskopie
zu erzeugen. Die beladenen Nuclepore-Membranen kdnnen je
nach Probenqualitat direkt im Mikroskop betrachtet werden oder
die Partikeln bzw. Fasern werden mit reinem Wasser abgespllt
und die Suspension in einer Petrischale oder Glasplatte unter
das Digitalmikroskop gegeben.

e Auch die Beladung von Formvar-beschichteten Kupfer-Grids der
Maschenweite 200 mesh (Typ SF162, Plano GmbH, Wetzlar) fiir
die Transmissionselektronenmikroskopie wird in diesem Set-
Up durchgefihrt. Dabei wird das Grid in der Mitte der Nuclepore-
Membran aufgelegt und fur einige Sekunden bis Minuten ange-
stromt. Bis zur Untersuchung im TEM werden auch diese Grids

in Exsikkatoren aufbewahrt.

4.3.1.3 Flussigabscheidung in Wasser

Da fir die Digitalmikroskopie zur Vereinzelung der Fasern diese unter
anderem in wassrige Suspension gebracht werden, wurde eine direkt
Probenahme im Wasser getestet. An einen der Sondenstrecken aus
dem Aerosolkanal aus dem Expositionssytem heraus wurde eine Rei-
henschaltung von zwei Gaswaschflaschen angeschlossen, der bend-
tigte Gasstrom wird ebenfalls durch einen Gasprobenehmer GS312
(DESAGA, Sarstedt) geregelt. Fir die Digitalmikroskopie werden die
beiden Suspensionen zusammengegeben und auf ein definiertes Vo-
lumen aufgefiillt. Bei Kenntnis des Anteils Vimpinger am Fliissigkeitsvolu-
men, der flr die Digitalmikroskopie enthommen wird, und das Gasvo-
lumen, das durch die Gaswaschflaschen geleitet wurde, lassen sich

aus den Bilddaten Anzahlkonzentrationen berechnen:
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Agila

Cn = /APetrischale Bild [mpinger (4.12)

N =
V.
g

4.3.2 Bestimmung der Oberflachendosis auf der
exponierten Sensorflache

4.3.2.1 Online-Dosisaufzeichnung mit Schwingquarzmikrowaage

Wahrend der Expositionen wird die deponierte Masse des Aerosols pro
Flacheneinheit mit der Schwingquarzmikrowaage aufgezeichnet. Um
den Einfluss des Wasserdampfs an der Grenzflache zu minimieren,
wird der Quarzsensor vor Start des Expositionsexperiments mit parti-
kelfreier, aber befeuchteter Luft Uberstromt, damit sich das Gleichge-
wicht der Wasserdampfphase bei der konstanten Temperatur von 37°C
einstellen kann. Mit Start des Expositionsexperiments wird auf das ge-
samte Aerosol umgeschaltet und gleichzeitig das QCM-Signal an der

Steuerungssoftware genulit.
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Abbildung 49. Messkurve einer Schwingquarzmikrowaage mit linearem Fit iiber

die Expositionsdauer. Die Steigung a liefert die Dosisrate in ug/cm¥min.
Die aus der Sauerbrey-Gleichung ermittelte Massenbeladung liefert
teilweise nur sehr geringe Frequenzanderungen und unterliegt einer
Schwankung. Daher wird fur die Bestimmung der aufgebrachten
Masse nicht der Schlusswert der Kurve bei Experimentende verwen-
det, sondern ein linearer Fit (Giber die Expositionsdauer gelegt. Die Stei-
gung des linearen Fits wird mit der Expositionsdauer multipliziert und
liefert so die Oberflachendosis (115).

4.3.2.2 Probenahmen fiir Mikroskopie

Fur die Mikroskopie werden ahnlich wie bei der Expositionsdosis die
verschiedenen Probenmaterialien beladen, in diesem Fall allerdings di-
rekt in der Expositionskammer. Sie werden darin genauso exponiert,

wie wahrend der Zellexpositionen deren Oberflache.
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Fir die Digitalmikroskopie werden die Membranen der Kultur-
einsatze selbst verwendet. Diese sind aus Polycarbonat und
weisen Poren mit einem Durchmesser von 0,4 um auf, sind also
ahnlich zu den im Filtergehause verwendeten Nuclepore-Memb-
ranen und werden wie diese direkt im Mikroskop betrachtet oder
mit reinem Wasser abgespiilt und die Suspension in einer Pet-
rischale oder Glasplatte unter das Digitalmikroskop gegeben.
Trotz der Ahnlichkeit sind die Membranen der Inserts fiir die
Rasterelektronenmikroskopie (REM) nicht so gut geeignet.
Zum einen ist ihre Oberflache nicht so glatt, zum anderen sind
sie nicht so thermisch stabil und schmelzen im Elektronenstrahl
des REMs wahrend einer Aufnahme zusammen. Daher werden
hier die gleichen Polycarbonatmembranen (Whatman® Nucle-
pore) verwendet wie im Filtergehduse fiir die Expositionsdosis,
allerdings mit einem Durchmesser von 5 mm. Diese werden
mittig in den Inserts platziert und exponiert.

Die Beladung der Formvar-beschichteten Kupfer-Grids der Ma-
schenweite 200 mesh (Typ SF162, Plano GmbH, Wetzlar) fir
die Transmissionselektronenmikroskopie erfolgt ebenfalls di-
rekt in der Expositionskammer. Es konnen bis zu vier TEM-
Grids in der eigens hierfiir entwickelten Halterung fixiert werden
(Mlhopt et al. 2020). Durch ihre Anordnung besteht die Mog-
lichkeit, auch eine Aussage Uber die Verteilung von Partikeln
auf der Membran bzw. Sensoroberflache zu treffen. Bis zur Un-
tersuchung im TEM werden die Grids in Exsikkatoren aufbe-
wabhrt.
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4.3.3 Bildanalyse zur Ermittlung von Oberfla-
chendosis und Expositionsdosis

Im Folgenden werden die Aufbereitungsmethoden fur die Probe ge-

nommenen Membranen, Grids und ggf. Waschflissigkeiten abhangig

von der Art der Mikroskopie dargestellt. Im Anschluss werden mit dem

jeweiligen Gerat die Aufnahmen erzeugt.

4.3.3.1 Proben- und Bilderzeugung bei der Rasterelektronenmikro-
skopie

Die mittels Filterprobenahme beladenen Nucleporemembranen wer-
den im Exsikkator getrocknet. Von diesen Membranen wird ein repra-
sentativer Ausschnitt mit Skalpell oder Schere ausgeschnitten und mit
einem Klebepad auf einen mit Schlagbuchstaben gekennzeichneten
Stiftprobenteller aufgebracht. Die Proben werden im Anschluss mit ei-
nigen Nanometern Gold gesputtert.

Die Aufnahmen werden an einem REM Zeiss Supra 55 VP (Zeiss
GmbH, Jena, Germany) erstellt, dabei werden je Probe ein bis zwei
Ubersichtsaufnahmen mit einer VergréRerung von ca. 200 erzeugt. Fiir
eine Auswertung der Einzelobjekte werden je Probe zehn Einzelfotos
von zuféllig ausgewahlten Ausschnitten mit einer VergréRerung von ca.
2000 aufgenommen. Ein Beispiel fur die unterschiedlichen Aufnahmen
ist in Abbildung 50 zu sehen.
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Abbildung 50. REM-Aufnahmen von Carbonfasern: (A): Das Ausgangmaterial.
VergréBerungen: X200 (oben), X2000 (unten). (B): Fragmente der mechanisch be-
handelten CF, abgeschieden in einer Expositionskammer. VergréBerungen: X500
(oben), X2000 (unten). (C): Fragmente der thermisch-mechanisch behandelten
CF, abgeschieden in einer Expositionskammer. VergréBerungen: X500 (oben),
X2000 (unten) (Friesen et al. 2023).

4.3.3.2 Proben- und Bilderzeugung bei der

Transmissionselektronenmikroskopie

Die mit Partikeln beladenen TEM-Grids werden nach der Beprobung

Uber Nacht in einem Exsikkator nachgetrocknet, um den Einfluss von

Umgebungsfeuchte auf die Partikeln zu minimieren, bevor sie am

Transmissionselektronenmikroskop EM 109 (Carl Zeiss Microscopy

GmbH, Oberkochen, Germany) untersucht werden. Es werden Aufnah-

men in verschiedenen VergréBerungen erstellt. Dabei dienen Uber-

sichtsaufnahmen zur Entscheidung, ob eine Bildauswertung der Auf-
nahmen mdglich und sinnvoll ist, da je nach Probe auch nur sehr we-
nige Objekte vorliegen. In manchen Fallen sind je Aufnahme nur ein
oder zwei Objekte vorhanden, so dass eine statistische Auswertung

nicht moéglich ist. Liegen in einer geeigneten Vergroferung ausrei-
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chend Objekte im Bildausschnitt werden an zehn verschiedenen Stel-
len des Grids je eine Aufnahme mit den gleichen Einstellungen aufge-

nommen.

Die ermittelten Werte der zehn Bilder je TEM-Grid werden gemittelt und
ihre Standardabweichung bestimmt. Danach werden die Daten gege-
benenfalls weiter umgerechnet in eine Partikeldosis je Flache (Mulhopt
et al. 2020).

4.3.3.3 Proben- und Bilderzeugung bei der Digitalmikroskopie

Fur die Digitalmikroskopie werden zum einen die im Filtergehause aus
dem Aerosolkanal Probe genommenen Nuclepore-Membranen ver-
wendet, zum anderen werden fiir die Bestimmung der Oberflachendo-
sis die ALI-exponierten Membranen aus den Inserts herausgeschnitten
und verwendet. Dabei kann, je nach Probe, die jeweilige Membran di-
rekt im Mikroskop untersucht werden, oder die Proben werden mit
Wasser abgesplilt und diese Suspension in einer Petrischale oder ge-
eigneten Glasplatte in das Mikroskop gegeben (Abbildung 51). Um die
suspendierten Partikeln und Fasern mdéglichst plan auf dem Boden zu
verteilen, werden dem Wasser wenige Mikroliter Tensid zugegeben,
um die Oberflachenspannung zu senken. Gegebenenfalls kdnnen die
Partikeln oder Fasern auch handisch mit einer Pinzette vereinzelt wer-
den (Fischer et al. 2023).
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Abbildung 51. Prozessschema fiir die Auswertung von Filter- und Membranpro-

ben zur Analyse der Fasern mittels Mikroskopie

Erganzend wird am Ende des Versuchstags der Quarzkristall aus dem
Sensorgehause der Schwingquarzmikrowaage ausgebaut und mit rei-
nem Wasser abgesplilt. Diese Spillésung wird auf ein definiertes Flis-
sigkeitsvolumen aufgefiillt und mit einigen Mikrolitern Tensid versehen

und kann im Digitalmikroskop untersucht werden.

Die digitale Mikroskopie wird an einem VHX-6000 der Firma Keyence
durchgeflihrt. Das System verfligt Giber Automatisierungsroutinen zum
Verfahren des Obijekttisches, sowohl in den x- und y-Koordinaten, als
auch in z-Richtung, also der Hohe. Letzteres wird genutzt, um mit ei-
nem automatischen Scan Uber die Hohe bei gleichzeitiger Anwendung
des Autofocus fur die Scharfe in der jeweiligen Position, die Objekte,
die neben- und tibereinander angeordnet sind, alle mit scharfen Abgrenzungen zu
erfassen. Der automatische Objekttisch erlaubt die Aufnahme eines Pa-
noramabilds mit 5 mal 5 Aufnahmen im gleichen Set-Up (Abbildung
52).
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:IT'ITC : 09.022022 Objektiv 2250:X500 100,0um i

Abbildung 52. Panoramabild von 5 x 5§ Aufnahmen, an dem rechts und links an
den Réndern sowie in der Helligkeit die Ubergénge erkennbar sind.

4.3.3.4 Bildauswertung mittels ImageJ, FibreShape und einem VBA

for Excel-Makro

Fir annahernd kugelférmige Partikeln und insbesondere bei TEM-Pro-
ben werden die Aufnahmen mit der weit verbreiteten Open Source-
Software ImageJ (vgl. Kapitel 2.4.4) ausgewertet. Hierbei wird der Fla-
chenaquivalentdurchmesser bestimmt, d.h. in den Binarbildern wird die
Flache des Objekts bestimmt und daraus der Durchmesser eines fla-
chengleichen Kreises berechnet.

Zur gezielten Vermessung von Fasern wird die Software X-Shape der
Firma IST - Innovative Scan Technologies GmbH, Flensburg genutzt
(Fischer und Schmid 2013; Fischer et al. 2023). Die Lange Ir und der
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zugehdrige Durchmesser dr der Fasern werden mit dem Rechteckmo-
dell ermittelt (siehe Kapitel 3.1.1).

Fir das Postprocessing der FibreShape-Daten hinsichtlich der drei
Fraktionen Partikel, Fasern und WHO-Fasern wird ein mit Visual Basic
for Excel programmiertes Makro aufgesetzt und verwendet (Mahl 2021;
Mahl et al. 2022).

Insbesondere die Nachbereitung der mikroskopischen Daten mit dem
Excel-Makro ist von zentraler Bedeutung. Jedes detektierte Objekt wird
hinsichtlich seiner Abmessungen Lange und Durchmesser in die drei

Kategorien Partikel, WHO-Faser und Faser eingeordnet (Tabelle 4).

Tabelle 4 Geometrische Bedingungen fir die Klassierung der Objekte

Kategorie B=ld I d
Partikel <3

Faser 23 >5um < dro pm
WHO-Faser >3 =5pum <3 um

Als erganzende Bedingung kann ausgenutzt werden, dass die Dicken
dr der Fasern nicht Gber den Wert vom Faserausgangsdurchmesser
dr,0 gehen durfen. Damit kdnnen auch Agglomerate von mehreren Fa-
sern aus der Auswertung ausgeschlossen werden, wobei Artefakte wie
die Rander vom Zusammensetzen (Abbildung 52) manuell eliminiert

werden.

Sowohl die Software als auch das nachgeschaltete Makro liefern so-
wohl die Werte der gemessenen Feret-Durchmesser, als auch die be-
rechneten GréRen aus dem Rechteckmodell. Fir die biologische Fra-

gestellung sind auch spitz zulaufendende Bruchstiicke von Relevanz,
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die aber bei den Feret-Durchmessern eher zu breit interpretiert werden
(Abbildung 53).

Xre,min

Abbildung 53. Beispiele fiir eine zu breite Beurteilung spitz zulaufender Faser-
bruchstiicke bei der Verwendung der Feret-Durchmesser

Fir den abschlieBenden Vergleich der Daten mit den Ergebnissen der

numerischen Simulation wird ergédnzend zu den Expositionsdosen und

den RID das Verhaltnis dieser beiden Werte, die Depositionseffizienz

ermittelt.

AuRerdem wird von allen Objekten der aerodynamische Aquivalent-
durchmesser berechnet und innerhalb jeder Fraktion werden die Ob-
jekte logarithmisch-aquidistant verteilten GréRenklassen zugeordnet.

Uber diesen werden die Messwerte aufgetragen.
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4.3.4 Numerische Simulation

Fir die numerische Simulation der Partikelabscheidung auf der Sen-
sorflache wird das kommerzielle Software-Paket Comsol Multiphysics
in der Fassung 6.1 verwendet (Comsol Multiphysics GmbH, Géttin-
gen). Das Softwarepaket wurde aus verschiedenen Grunden ausge-
wahlt: es handelt sich um ein Multiphysics-Paket, das neben der Stro-
mungssimulation auch die Berechnung von Mehrphasensystemen und
einigen weiteren chemischen und physikalischen Prozessen anbietet.
Dabei besteht aber zusatzlich zum umfangreichen Katalog vorpro-
grammierter Prozesse die Mdglichkeit, die Berechnungsformeln, bzw.
den Code zu andern bzw. zu erweitern und so zum Beispiel nicht ent-
haltene Elemente wie den Formfaktor zu implementieren. Dabei ent-
spricht die Syntax der des mathematischen Softwarepakets Matlab.
Sowohl mit Comsol als auch mit Matlab lagen bereits Erfahrungen vor.

Die Software ist modulweise aufgebaut. Fir die Simulation werden die
Module ,Laminar Flow* und ,Particle Tracing“ verwendet, in denen die
gangigen physikalischen Modelle bereits hinterlegt sind. Es wird je
nach Modul mit der Finite-Elemente-Methode oder der Finiten-Volu-
men-Methode gearbeitet, wobei die Comsol eine automatische Wahl
trifft.

Die Simulation erfolgt in zwei Schritten:

1. Simulation der laminaren Strémung mit dem ,Laminar Flow Mo-
dule” nach dem Euler-Ansatz. Die Strdmung wird aufgrund der
konstanten Parameter Temperatur, Druck und Durchsatz sowie
der Laminaritat als ,stationar” betrachtet und berechnet.

2. Simulation der Partikelbahnen mit ,Particle Trajectories Module®
als zeitanhangiges Verhalten nach dem Lagrange-Ansatz. Der
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Zustand der Stromung in jedem Punkt bzw. Rechenelement wird
aus der Lésung der ersten Studie genommen. Bei dieser Studie
werden folgende externe Krafte implementiert:

e Schwerkraft

e Brownsche Molekularbewegung als Diffusionseinfluss

e Elektrische Kraft

Die Geometrien werden aus einer Baugruppe aus einem VITROCELL
6-well-Modul mit je einem der drei Inlettypen gewonnen, indem jeweils
die Baugruppe aus einem Zylinder um den relevanten Raum abgezo-
gen und so genau der Gasraum gewonnen wurde (Abbildung 54). Die
Eintrittsflache wird als Einlass definiert, hier werden je Simulation zum
Zeitpunkt to 100.000 Partikeln frei gelassen (Abbildung 41). Die ringfor-
mig angeordneten Dusen werden als druckloser Auslass definiert. Auf-
grund der geringen Geschwindigkeiten und Partikelkonzentrationen
wird davon ausgegangen, dass alle Partikeln, die Kontakt zur Wand
erhalten, diese nicht mehr verlassen, daher gilt an allen Wanden die
Haftbedingung ,freeze®. Die Sensorflache, die Flache auf der die Par-
tikeln fiir die Messungen deponieren sollen, wird als Depositionsflache

fur die Auswertung herangezogen (Tabelle 5).
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Abbildung 54. Die drei in der numerischen Simulation untersuchten Geometrien
(MaBangaben in mm). A: Feine Lochstruktur fiir elektrostatische Abscheidung. B:
Grobe Gitterstruktur fiir elektrostatische Abscheidung. C: Standardgeometrie fiir
Diffusionsabscheidung
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Tabelle 5 Begriffserlauterungen der Flachen

Fléche Beschreibung Bedeutung
Sensor Zusammenfassende Benen-| Flache, auf der die
nung der Flache, an der ver-| Partikeln zur Messung
schiedene Sensoren platziert | deponieren sollen
werden. Die Sensorflachen | (Depositionsflache).
konnen sein: Flache, auf der die re-
e Membraninserts ohne | levante in-vitro-Dosis
Zellkulturen bestimmt wird.
¢ Membraninserts mit Zell-
kulturen
o Halterungsflache fur
TEM-Grids
e Membraninserts mit Nu-
clepore-Membran far
REM
e Quarzkristall der QCM
Zulauf Verlustflachen an den Rohr- Flache, an denen
wanden des Inlets Partikeln deponieren,
die der Dosis nicht
mehr zur Verfugung
stehen
Elektroden | Zusammenfassende Benen- | Flache, an die das

nung der Flachen, die zur Er-
zeugung eines gleichmafigen
elektrischen Felds gegeniber
dem Sensor eingebracht sind.

Zwei Bauformen der Elektro-
den werden betrachtet:

e Karo-Gitter
e Lochblech

Im besonderen Fall, dass das
Potential durch das Medium in
die Zellmembranflache einge-
bracht wird, sind die Flachen
Elektrode und Sensor gleichzu-
setzen.

elektrische Potential
von +1.000 oder -
1.000 Volt angelegt
wird.
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Die physikalischen Parameter fiir die Simulation werden durch die Be-
dingungen im Expositionssystem bestimmt (Tabelle 6). Fir die zur Be-
rechnung des Cunningham-Korrekturfaktors C nétigen empirischen
Parameter Cu4, Cu2 und Cuz werden die in Comsol Multiphysics hinter-
legten Werte durch die fir feste Partikeln nach Allen und Raabe (1985)
ersetzt (Tabelle 6).

Tabelle 6 Physikalische Parameter fiir die Simulation

Parameter Wert
Gaseigenschaften
Gasart Luft
Dichte pg = 1,204 kg/m?
Dynamische Viskositéat n = 18,203 pPa*s
Kinematische Viskositat u = 13,3 mm?s
Spezifische Gaskonstante Ruut = 287 J/kg/K
Warmeleitfahigkeit ILut = 0,026 W/m/K
mittlere freie Weglange A =66,4 nm
Verfahrensparameter
Temperatur T=37°C=310K
Eingangsdruck p1 = pu = 1013,25 mbar
Auslass: keine Druckdifferenz Ap=0Pa
Normvolumenstrom V =100 ml/min
Partikelparameter
Dichte pp = 1.000 kg/m?
Cunningham-Korrekturparameter Cur =1,142
Cunningham-Korrekturparameter Cuz2 =0,558
Cunningham-Korrekturparameter Cus = 0,999
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Zur Simulation der Brownschen Kraft wird in der Simulation um den

stochastischen Parameter C erweitert:

(4.13)

Bei £ handelt es sich um eine GauR-verteilte Zufallszahl zwischen 0
und 1, die im Durchschnitt den Wert 0 annimmt und die stochastische
Natur der Brownschen Molekularbewegung wiedergibt. Daflir wird in
jedem Zeitschritt At in der Simulation fiir jedes Partikel in allen drei

Raumrichtungen ein neuer zufélliger Wert fir £ zugewiesen.

Die in Comsol Multiphysics hinterlegten Modelle fiir die Berechnung
von Partikeltrajektorien gehen von kugelfdrmigen Partikeln aus. Eine
Implementierung des Formfaktors ist bisher nicht vorgesehen und wird
daher durch Uberschreiben der hinterlegten Formel erganzt. Hierfiir
werden in den globalen Parametern neben weiteren Grofen wie den
beiden Angaben zur Fasergeometrie, die Parameter und Formeln ins-

besondere fiir  und x angelegt (Tabelle 10).

Damit kdnnen die Parameter Faserlange Ir (in Comsol If) und Faser-
durchmesser dr (in Comsol df) flir Parameterstudien aufgerufen und
variiert werden. Mit den beiden Werten werden  (in Comsol ,beta®)
und der Formfaktor y (in Comsol ,X_dyn*®) fur eine beliebig ausgerich-

tete Faser berechnet. Darin ist X_dyn wie folgt definiert:
X_dyn = X * beta’(-1/3)
Im Comsol-Modell werden im Partikeltrajektorien-Modul die Gleichun-

gen der Widerstandskrafte in den drei Ausrichtungen um den Faktor

X_dyn erganzt (Tabelle 7).
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Tabelle 7 Auszug aus der Comsol-Liste der Variablengleichungen fiir die Wider-

standskraft der Stromung am Partikel

Beschrei- Aus-

Name Ausdruck Einheit
bung wahl

fpt.df1.FDx | X_dyn*fpt.mp*(nojac(fpt. N |Drag force, |Particles

df1.ux)- Xx-component
fpt.vx)/(fpt.df1.taup*fpt.df
1.8)

fpt.df1.FDy | X_dyn*fpt.mp*(nojac(fpt. N Drag force, |Particles
df1.uy)- y-component
fpt.vy)/(fpt.df1.taup*fpt.df
1.8)

fpt.df1.FDz | X_dyn*fpt.mp*(nojac(fpt. N |Dragforce, |Particles
df1.uz)- z-component
fpt.vz)/(fpt.df1.taup*fpt.df
1.5)

Es wurden verschiedene Einflisse auf das Simulationsergebnis unter-
sucht: Fir einen sinnvollen Kompromiss zwischen Rechenzeit und Ge-
nauigkeit wurden sowohl verschiedene Voreinstellungen als auch nut-
zerdefinierte Netze flir das Rechengitter getestet. Fiir das ausgewahlte
Netz wurde die Unabhangigkeit der Lésung vom Netz nachgewiesen
(Klein 2023).

In diesem Zusammenhang wurden auch verschiedene Partikelanzah-
len und die beiden Arten der Freisetzung, einmaliges oder kontinuierli-
ches Entlassen, untersucht. Es konnte gezeigt werden, dass das kon-
tinuierliche Freisetzen von Partikeln Uber die Simulationsdauer zwar

realitdtsnaher ist, aber keinen signifikanten Einfluss auf das Ergebnis
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und damit die Aussagekraft der Simulation hat (Klein 2023). Aufgrund
der deutlich kirzeren Rechenzeit bei einmaligem Freisetzen wurden
die umfangreichen Parameterstudien mit variierten Partikeldurchmes-
sern, Faserlangen und -dicken sowie E-Feld-Konfigurationen in diesem
Verfahren durchgefuhrt.

4.3.4.1 Ladungswahrscheinlichkeit von Fasern

In der Simulation gibt es unterschiedliche Mdéglichkeiten, die Ladungs-

wahrscheinlichkeiten zu bertcksichtigen:

¢ Die Berechnung des Partikelverhaltens fiir einen bestimmten La-
dungszustand, das heillt, n wird auf eine ganze Zahl festgesetzt
und fur diesen Zustand die Durchmesservariation berechnet.
Diese Daten mussen dann im Post-Processing mit der Wahr-
scheinlichkeit, dass dieser Ladungszustand vorliegt, multipliziert
werden.

o Die Verknipfung der Ladungswahrscheinlichkeit mit dem Parti-
keldurchmesser Uber die Naherungsgleichung (3.5) (Hinds
1999).

Dabei gilt es zu berlcksichtigen, dass bei den bekannten Ladungsver-
teilungen als Funktion eines Partikeldurchmessers (Abbildung 21) von
kugelférmigen Partikeln ausgegangen wird. Die Wahrscheinlichkeit fr
mehrfach geladene Partikeln erfahrt eine Verschiebung, wenn die
Oberflache der Partikeln insgesamt groRer wird und damit noch mehr
Ladungen aufnehmen kann. Dies muss bei der Betrachtung von Fa-
sern berlicksichtigt werden, da die Zylinderoberflache gréRer ist, als
die Kugeloberflache (Abbildung 55).
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)  w-d?
Oy =m-d; Op=2- +m-dp-l
Abbildung 55. Vergleich der Oberfldchen von kugelférmigen und faser- bzw. zy-
linderférmigen Partikeln
Ein Vergleich der beiden Oberflachen zeigt
2
- dF 1 2
Or _ ™2 tm-dp l_l'dF+ /Z'dF (4.14)
- 2 - 2
O, m-ds ds

Wird die Faserlange durch das Produkt aus Aspektverhaltnis und Fa-
serdurchmesser ersetzt, ergibt sich folgendes Verhaltnis:

dZ

05 ds

(4.15)

Da in die Simulationen der volumenaquivalente Durchmesser dv ein-
gegeben wird, wird dieser Durchmesser in der Formel einem do gleich-
gesetzt:

dZ +1
%:Mzﬂ_{_l/z (4.16)
s 14

Damit zeigt sich, dass die Faseroberflache proportional zum Aspekt-

verhaltnis § zunimmt und damit mehr Ladungen aufnehmen kann. Die

132



Dosismessung

Korrektur wird genutzt, um die auf den sehr viel gréReren Oberflachen
der Fasern mdglichen Ladungswahrscheinlichkeiten zu berechnen
(Abbildung 56).

—=—n=0

«—n=1 +—n=2

-+ —~+—n=3 n=4

< n=5 n=6

ol - n=7 n=8
2 014 —=—n=9 +—n=10
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% 3 n=13 n=14
5 ! n=15 n=16
g 1 n=17 n=18
g - "41/ — ——n=19 —+—n=20
g 0014 ’ g «—n=21 - n=22
_§ M u /,f’/’_,v : - ; n=23 ——n=24
3 N s s ‘ «—n=25-——n=26
- < n=27 n=28
n=29 n=30

0001 T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Oberflachenaquivalentdurchmesser d, / um
Abbildung 56. Ladungswabhrscheinlichkeiten f, faserférmiger Partikeln in Ab-

héngigkeit ihres Oberflachendquivalentdurchmessers fiir beide Ladungen (Summe
aus negativ und positiv geladenen Fasern) (eigene Berechnung nach Gleichung
(3.15))

Um die Ergebnisse mit den Messdaten aus den Mikroskopien verglei-
chen zu kdonnen, werden wie bei den diffusiv abgeschiedenen Fasern
die aerodynamischen Aquivalentdurchmesser der Fasern berechnet
und dieselben GréRRenklassen verwendet. Fur die Simulation bzw. die
Auswertung bedeutet dies, dass die Berechnung fir jede Fasergeo-
metrie und jede dieser zugehorigen Oberflache und sdmtlichen damit
verknlpften Ladungszahlen durchgefiihrt wird. Daflir wurden die La-
dungswahrscheinlichkeiten fir jede GréRRenklasse bis zu der Ladungs-
zahl berechnet, mit der 95 % der Wahrscheinlichkeitsverteilung abge-
deckt werden. Firr den groRten angewendeten Aquivalentdurchmesser

von dze = 14,8 ym sind das n = 30 Ladungen. Die erzielten Ergebnisse
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werden den jeweiligen aerodynamischen Aquivalentdurchmessern zu-
gewiesen und es ergeben sich daraus je Konfiguration und Ladungs-
vorzeichen umfangreiche Matrizen. In den Ergebnissen sind daher nur

ausgewahlte Ladungszahlen in den Kurven dargestellt.

4.3.5 Vergleich der Simulationsdaten mit den
experimentellen Werten

Die Depositionseffizienzen werden fiir jede da..-Grofienklasse aus ei-
nem Rechendurchgang mit 100.000 Partikeln bestimmt. Fir einen Ver-
gleich der aus der Simulation gewonnenen Depositionseffizienz mit der
gemessenen Depositionseffizienz, wird durchmesserweise die Anzahl
deponierter Objekte auf die Anzahl exponierter Objekte bezogen. Hier-
fur werden die Daten aus der Bildauswertung der beladenen Nucle-
pore-Membranen verwendet. Die daraus berechneten Anzahlen auf
der Depositionsflache werden mit den tatsachlich abgeschiedenen Ob-

jekten verglichen.

_ Ndep,Membran (dae)

Wexp =
Nexp,Nuclepore (dae)

(4.17)

Ziel der elektrostatischen Abscheidung ist die Steigerung der Depositi-
onseffizienz pro Zeiteinheit, um bei ggf. zu niedrigen Aerosolkonzent-
rationen in technisch realisierbaren Expositionszeiten Dosen zu erzie-
len, die eine Zellantwort induzieren. Im Rahmen des Carbonfaser-Pro-
jekts wurden schon durch die toxikologisch favorisierte diffusive Ab-
scheidung so hohe Dosen erzielt, dass innerhalb eines 1-Stunden-Ex-
periments signifikante Wirkungen in den Zelllinien zu beobachten wa-

ren (Friesen et al. 2023). Die Experimente mit elektrischen Feldern und
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den beiden erganzenden Geometrien zur Homogenisierung des Felds

wurden daher unabhangig durchgefiihrt.

135






5 Ergebnisse und Diskussion

Die Ergebnisse wurden zum einen aus den numerischen Simulationen
gewonnen, zum anderen werden die Messdaten friherer Dosismes-
sungen sowie der speziell zur Ermittlung der Faserdosis durchgefihr-
ten Experimente flr den Vergleich mit den Simulationsdaten herange-
zogen. Im ersten Schritt werden die Simulationsergebnisse allgemein

sowie bezlglich des Simulationsprozesses selbst diskutiert.

5.1 Simulationen

5.1.1 Einfluss der Kammergeometrie

5.1.1.1 Verschiedene Aerosolinletgeometrien

Wie bereits bekannt, handelt es sich bei der Strdmung durch die opti-
mierten Inlets fir Diffusionsabscheidung, die in den Vitrocell-Modulen
die Standardkonfiguration bilden, um eine laminare Staupunktstro-
mung auf der Sensorflache (Comouth et al. 2013). Es konnte hier auch
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fur die weiteren Geometrien Lochblech und Karogitter gezeigt werden,
dass die Geschwindigkeiten und Uberstrémverhéltnisse an der Sen-
sorflache in vergleichbaren Grofienordnungen liegen (Abbildung 57).
Direkt Uber der Sensorflache liegen die Gasgeschwindigkeiten im Be-
reich < 0,02 m/s, am umlaufenden Rand, an dem das nach oben um-
gelenkte Aerosol durch die Engstelle beschleunigt wird, werden Ge-
schwindigkeiten von 0,05 m/s erreicht. Die hdchsten Geschwindigkei-
ten liegen in der laminaren Strémung in der Zuleitung vor, hier werden

in der Spitze Werte bis 0,12 m/s erreicht.
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Abbildung 57. Vergleich der Strémungsfelder in den drei untersuchten Geomet-
rien, Strémungsgeschwindigkeitsbetrdge in m/s. A: Standardgeometrie fiir Diffusi-
onsabscheidung (Strémungsinlet); B: Feine Lochstruktur fiir elektrostatische Ab-
scheidung (Lochblech); C: Grobe Gitterstruktur fiir elektrostatische Abscheidung
(Karo-Gitter)
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In der Folge ist auch das Depositionsverhalten der drei Geometrien
sehr dhnlich. Sie alle weisen den typischen Verlauf eines Abscheiders
auf, der im Ubergangsbereich der Regime ein Minimum aufweist (Ab-
bildung 58). Ab einem Durchmesser dae > 1 ym liegen die Kurven der
drei Geometrien nahezu aufeinander, da hier dann die Gravitation ei-
nen deutlichen Einfluss hat. In der Bezeichnung der Abscheidemecha-
nismen wird im Folgenden auf den mal3geblich unterscheidenden Me-
chanismus Bezug genommen, da die masseabhéangige Sedimentation

dann bei Partikeln gleicher Geometrie und Dichte keinen Unterschied

verursacht.
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Abbildung 58. Depositionseffizienzen der drei unterschiedlichen Geometrien fiir

den Fall der diffusiven Abscheidung Strémungsinlet (griines Dreieck), Lochblech
(schwarzer Kreis) und Karo-Gitter (blaues Quadrat).
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Die dennoch auszumachenden Differenzen gerade fir die Partikeln un-
ter einem Mikrometer Durchmesser hangen mit den Verlusten an an-
deren Flachen zusammen. Eine Analyse der Depositionsorte der Par-
tikeln, durchgefiihrt fur die Partikeldurchmesser aus dem Bereich mit
den gréRten Abweichungen, zeigt, dass die zuséatzlichen Flachen der
Gitter die Verteilung stark beeinflussen (Abbildung 59).

_\
o°
[ BN

250 nm

-
o

Depositionseffizienz o, / %
|

1400

Boden Zulauf Gitter ~ Gesamt ausgetragen
Depositionsort
7] stromungsinlet [l Lochblech [ Karo-Gitter

Abbildung 59. Anzahlbezogene Depositionseffizienzen aufgetragen fiir die
Oberfldchen im Bereich der Zustrémung des Inlets, der Depositionsflédche, und ei-
nem ggf. eingebauten Gitter sowie die Gesamteffizienz (Summe in der Kammer)
und der Austrag fiir die drei Gré8en dze = 10 nm (Oben), dae = 250 nm (Mitte) und
dae = 400 nm (Unten)
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Die Hohe des Aerosolinlets liber der Sensorflache Hus hat fur Partikeln
gréBer 1 ym nur einen vernachlassigbaren Einfluss auf die Depositi-
onseffizienz, der im submikronen Bereich, in dem die Diffusion einen

starkeren Einfluss bekommt, zunimmt (Abbildung 60).
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-
1

Depositionseffizienz o, / %
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—— H;g=3mm

0.1 T T T
0.01 0.1 1 10

aerodynamischer Durchmesser d,. / ym

Abbildung 60. Depositionseffizienz fiir Partikeln eines aerodynamischen Durch-
messers dae in Abhéngigkeit von der Aerosolinlethéhe (iber Sensorflache
Hus = 2 mm (griines Quadrat) und Hys = 3 mm (schwarzer Kreis).

Bei der Exposition von Zellkulturen stellen sich je nach Fragestellung
die Herausforderungen in moglichst kurzer Expositionsdauer méglichst
viele Partikeln aus einem Aerosol moglichst homogen auf der Oberfla-
che der Zellkultur zu deponieren. Flr die Erhéhung der Depositions-
rate, also der Zahl deponierender Partikeln pro Zeiteinheit ist die hier
angewendete Methode die elektrische Abscheidung durch das E-Feld.
Da das E-Feld den Depositionsort der Partikeln stark beeinflusst, ist
die Ausformung des Feldes durch die Geometrien der Potentiale kon-

trolliert und kann damit auch optimiert werden. Die elektrischen Felder,
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die sich zwischen dem Aerosolinlet und der Depositionsflache aufspan-
nen, weisen bei den beiden dafiir ausgelegten Geometrien ,Karo-Git-
ter® und ,Lochblech” deutlich andere Verhaltnisse Uber der Depositi-
onsflache auf als das Strdomungsinlet (Abbildung 61). Es kann die ge-
winschte Verbesserung der Homogenitat im elektrischen Feld Uber
der Depositionsflache erzielt werden, die beim stromungsoptimierten
Inlet aufgrund des sich kontinuierlich @ndernden Abstands nicht vor-
liegt. Wahrend beim strémungsoptimierten Inlet die Feldstarke vom
Mittelpunkt aus entlang des Radius nach aullen geringer wird, ist die
Feldstarke unter dem Lochblech und dem Karogitter Gber den Radius
hinweg beinahe konstant, nur am AuRenrand kommt es zu leichten Ab-
weichungen. Es wird aber auch deutlich, dass es in den Ecken des
Karo-Gitters zu Feldiberh6hungen kommt, die bei den runden Bohrun-

gen des Lochblechs nicht ausgepragt sind.

143



Ergebnisse und Diskussion
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Abbildung 61. Vergleich der elektrischen Felder in den drei untersuchten Geo-
metrien, Feldstérken in 10* V/cm. A: Standardgeometrie fiir Diffusionsabscheidung
(Stromungsinlet); B: Feine Lochstruktur fiir elektrostatische Abscheidung (Loch-
blech); C: Grobe Gitterstruktur fiir elektrostatische Abscheidung (Karo-Gitter)
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Fir die Depositionseffizienzen geladener Partikeln zeigt sich das er-
wartete Bild: die positiv geladenen Partikeln werden verstarkt abge-
schieden, diese Verstarkung nimmt mit der Ladungszahl zu. Im stro-
mungsoptimierten Inlet, in dem das negative Potential von -1.000 Volt
an der Depositionsflache angelegt wird, kénnen so fir grofde vielfach
positiv geladene Partikeln bis zu 100 % der eingebrachten Partikeln
abgeschieden werden (Abbildung 62, oben). Fir das gleiche Partikel-
verhalten wird in den anderen Geometrien das gegenpolige Potential
von +1.000 Volt an das Lochblech bzw. das Karogitter angelegt, so
dass sich ein vergleichbares Verhalten erzielen lasst (Abbildung 62,

Mitte und unten).
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Depositionseffizienzen positiv geladener Partikeln im elektri-
schen Feld der drei Geometrien: dem strémungsoptimierten Aerosolinlet (oben),
Lochblech (Mitte) und dem Karo-Gitter (unten), jeweils mit einer Hys = 3 mm fiir
Ladungszahlenn=0,n=1,n=3,n=10und n = 20.
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In allen Geometrien gilt fiir die negativ geladenen Partikeln, dass die
Feldrichtung die Partikeln von der Depositionsflache ablenkt und daher

die Depositionseffizienz entsprechend minimiert wird (Abbildung 63).
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Abbildung 63. Depositionseffizienzen negativ geladener Partikeln im elektri-

schen Feld der drei Geometrien: dem strémungsoptimierten Aerosolinlet (oben),
Lochblech (Mitte) und dem Karo-Gitter (unten), jeweils mit einer Hys = 3 mm fiir
Ladungszahlenn=0,n=-1,n=-3, n=-10und n =-20
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Um die Homogenitat der Partikeln auf der Oberflache der Zellkultur zu
beurteilen, werden fiir ausgewahlte PartikelgroRen Aufsicht der Sen-
sorflache unter den beiden E-Feld-Gittern erstellt. Es wird deutlich,
dass die kleineren, elektrisch mobileren Partikeln den Feldlinien ent-
sprechend folgen und damit die Struktur der Potentialgitter, Karo-Gitter
bzw. Lochblech, umso deutlicher abbilden, je kleiner sie sind (Abbil-
dung 64).
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d, =100 nm d,=1.000 nm
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Depositionseffizienz o / %

Abbildung 64. Verteilungsmuster der auf der Sensorflache deponierten Parti-
keln fiir die Partikeldurchmesser dp = 100 nm (links) und dp = 1.000 nm (rechts).
Vergleich der verschiedenen Gitter Karo-Gitter (oben) und Lochblech (unten), je-
weils fiir die Hygs = 3 mm.

149



Ergebnisse und Diskussion

Dies fiihrt insbesondere bei Nanopartikeln unter dem Karo-Gitter zu
partikelfreien Zonen gegenilber der Gitterstreben und Aufkonzentrati-
onen dazwischen. Das Lochblech dagegen mit seiner feinen Verteilung
der runden Locher ermdglicht eine viel homogenere Verteilung der Par-
tikeln auf der Oberflache. Der frei gebliebene Kreis am linken Rand
wird durch die isolierte Kontaktstelle der Hochspannungsversorgung
verursacht. Aulderdem ist in allen vier betrachteten Fallen der fir die
Diffusion bereits gezeigte Gradient von innen nach auf3en zu beobach-
ten (Comouth et al. 2013).

5.1.1.2 Sondergeometrie Schwingquarzmikrowaagensensor

Zur Einbringung des Sensors der Schwingquarzmikrowaage wurde
eine Halterung konstruiert, die so optimiert wurde, dass die Elektroden-
flache des Quarzes auf genau gleichem Niveau wie die Membra-
ninserts liegen, also die gleiche Hus erzeugt werden kann. Dennoch
weicht die Halterung in der Geometrie vom Rahmen eines Membran-
Einsatzes ab. Der Quarzsensor wird dabei von einem umlaufenden
Ring gehalten, der einen Absatz verursacht (Abbildung 65), wahrend
die duRere Wand des Membraneinsatzes entfallt und damit der Stro-
mungsraum im Abluftbereich gréRer ist.

Abbildung 65. Blick in ein Expositionsmodul mit einem QCM-Sensorkopf mit 5-
MHz-Kristall. Durchmesser des Sensorkopfs dacy = 4 cm
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Abbildung 66. Strémungsgeschwindigkeiten in der QCM-Kammer mit dem

Strémungsinlet zur Anstrémung des Sensors, der von dem Ring gehalten wird.

Um die mittels QCM-Signal gemessenen Werte vergleichen zu koén-
nen, wurde die Geometrie der QCM-Kammer fiir den Standardfall des
Strémungsinlets ebenfalls simuliert und dabei die Depositionsflachen

des eigentlichen Sensors und der Ringhalterung getrennt ausgewertet.

Es wird deutlich, dass die Strdmungsgeschwindigkeiten und das
grundsatzliche Strémungsverhalten dem Membraneinsatz sehr ahnlich

sind (Abbildung 57), aber die insgesamt gréRere Flache gesamt (iber-
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stromt wird und in das Depositionsverhalten Einfluss nimmt. Die ge-
trennte Auswertung von Ring und Sensor wurde fiir vier ausgewahlte
GroRen in der Aufsicht dargestellt, die verdeutlicht, dass auf diesen
Flachen signifikante Anteile der Fasern fiir die Auswertung verloren ge-
hen (Abbildung 67, weitere dae und Gesamtansicht in Abbildung A-9)

1,08 um

dae=

d,.=10,798 um

T |
0 0,83 1,67 2,5 3,33 4,17 5,0

Depositionseffizienzm, / 103 % 1cm
Abbildung 67. Depositionseffizienzen auf der Oberflache einer Schwingquarz-

mikrowaage, die von einem strémungsoptimierten Inlet angestrémt wird. Prozen-
tuale Abscheidewahrscheinlichkeiten fiir Objekte mit einem aerodynamischen
Durchmesser dae = 1,08 um (oben) und dae = 10,798 um (unten) auf den unter-
schiedlichen Fldchen Ring-halterung (rechts) und Sensor (links).
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Abbildung 68. Depositionseffizienzen auf der Oberflache einer Schwingquarz-
mikrowaage, die von einem Strémungsinlet angestrémt wird. Prozentuale Abschei-
dewahrscheinlichkeiten aufgetragen tiber dem aerodynamischen Durchmesser fiir
die beiden unterschiedlichen Fldchen AuBenringe (grau) und Sensor (griin).

Im Vergleich zur Membran als Sensorflache, beide angestrémt von ei-

nem Stréomungsinlet, sind mit zunehmendem aerodynamischem

Durchmesser leicht geringere Depositionseffizienzen fiir den Sensor

der QCM als fir die exponierten Membranen zu beobachten (Abbil-

dung 68 und Abbildung 69)
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Abbildung 69. Anzahlbezogene Depositionseffizienzen (iber dem aerodynami-

schen Aquivalentdurchmesser fiir das Strémungsinlet gegentiber der Zellkultur
bzw. Membran (schwarz) und dem Sensor der Schwingquarzmikrowaage (QCM)
(rot).

5.1.2 Faserverhalten in Abhangigkeit von der
Fasergeometrie

Nach der Implementierung des Formfaktors y in die Simulation wurden

einige grundlegende Parametervariationen durchgefiihrt. Die Variation

von Faserlange Ir und Faserdurchmesser dr ermoglicht die theoreti-

sche Untersuchung des Einflusses vom Aspektverhaltnis B auf die De-

positionseffizienz der Fasern (Abbildung 70).
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Abbildung 70. Einfluss des Aspektverhéltnisses f auf die Depositionseffizienz

in Abhéngigkeit von der Faserldnge Ir. Simuliert wurde ein Batch-Prozess mit
N = 200.000 Partikeln, 18,7 Mio. Elementen, tsin = 45 min.

Bei einem gleichbleibenden Faserdurchmesser dr ist mit zunehmender
Faserlange und damit zunehmendem f eine Verschiebung des Mini-
mums der annahernd parallellaufenden Depositionskurven zu be-
obachten (Abbildung 70). Dabei verschiebt sich das Minimum sowohl
zu den gréBeren Fasern. Nach Durchschreiten des Minimums steigt
die Depositionseffizienz proportional zu Ir und 8, da das davon abhan-

gige Volumen und damit die Masse proportional zunehmen.

Wird die Auftragung Uber dem Faserdurchmesser dr vorgenommen

und wieder das Aspektverhaltnis  variiert, ergibt sich ebenfalls eine
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Kurvenschar (Abbildung 71). In diesem Fall nimmt die Depositionseffi-
zienz bis zum Minimum, in dessen Bereich sich alle Kurven schneiden,

mit zunehmendem f ab, um danach kontinuierlich zuzunehmen.
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Abbildung 71. Einfluss des Aspektverhéltnisses p auf die Depositionseffizienz

in Abhéngigkeit vom Faserdurchmesser dr. Simuliert wurde ein Batch-Prozess mit
N = 200.000 Partikeln, 18,7 Mio. Elementen, tsim = 45 min.

Es ist deutlich der Ubergang vom diffusionskontrollierten Regime in
den kontinuierlichen Bereich zu beobachten, in dem das Abscheide-
verhalten von der Masse dominiert wird. Demgegenuber ist im diffusi-
onskontrollierten Bereich die Depositionseffizienz umso geringer, je
langer eine Faser ist, da durch die Ausdehnung das Ausbrechen aus

der Strémungslinie gehemmt wird.

Neben der Simulation der Fasern mit dem gemittelten Formfaktor y

werden die Depositionseffizienzen fiir zwei Faserdurchmesser fiir die
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beiden Extrema der Ausrichtung ermittelt. Fir die Falle der parallelen

und senkrechten Ausrichtung der Fasern werden die Formfaktoren

wrund x. eingepflegt und eine Parametervariation fur  durchgefuhrt

(Abbildung 72).
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Abbildung 72. Einfluss der Faserausrichtung aufgetragen (iber dem Aspektver-

héltnis p fiir zwei unterschiedliche Faserdurchmesser dr = 62,5 nm (oben) und
dr = 1.000 nm (unten). Simuliert wurde ein Batch-Prozess mit N = 200.000 Parti-

keln, 18,7 Mio. Elementen, tsim = 45 min.
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Prinzipiell gilt, die parallel zur Strémung ausgerichteten Fasern schei-
den starker ab, als ihre gleich abmessenden Fasern, die senkrecht
ausgerichtet sind (Abbildung 73). Dabei ist bei den sehr diinnen, mit
einem Faserdurchmesser dr = 62,5 nm, und damit kleinen Fasern ge-
nerell ein sehr dhnliches Verhalten zwischen den beiden Ausrichtun-
gen zu sehen (Abbildung 72, oben). Die Depositionseffizienz nimmt mit
zunehmender Faserlange ab, da kiirzere und damit kleinere Fasern im
diffusionskontrollierten Bereich durch die Brownsche Bewegung star-
ker beeinflusst werden. Fir die Fasern mit einem Mikrometer Durch-
messer gilt dagegen, dass die zunehmende Masse eine zunehmende
Depositionseffizienz erzielt, wobei auch hier die parallel zur Strémung
ausgerichteten Fasern eine hdhere Abscheidewahrscheinlichkeit auf-
weisen. Sie leisten aber den kleineren Beitrag zur gemittelten Deposi-
tionseffizienz (Abbildung 72, unten).
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Abbildung 73. Schematische Darstellung zweier unterschiedlich ausgerichteter
Fasern in der laminaren Uberstrémung der Sensorflache (Fasern nicht maR3stéb-
lich zur Geometrie).
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Die bis hier gezeigten Simulationsergebnisse zeigen Zusammenhange
zwischen der Geometrie der Fasern und ihrem Verhalten auf. Da fur
die Vergleichbarkeit der Faser-Partikelgemische mit typischen anderen
Aerosolen und deren Verhalten, zum Beispiel bei der Anwendung des
MPPD fir die Abscheidung in der menschlichen Lunge, der aerodyna-
mische Aquivalentdurchmesser ds. der maRgebliche Parameter ist,
werden die Fasergeometrien in diese Grofe umgerechnet. Dabei kdn-
nen Fasern unterschiedlichster Geometrie in der Strdmung den glei-
chen aerodynamischen Aquivalentdurchmesser d.e aufweisen. In Ab-
bildung 74ist fur den beispielhaften d.e = 9,7 pym dargestellt, dass
selbst extrem lange Fasern mit hohem Aspektverhaltnis von § = 233

den gleichen aerodynamischen Durchmesser aufweisen.

d,,=9,7 um (
Y d,=9,7 pm
l=20 pm
B=4 hﬁl d;=5pm
l=60 pm |
B=15 =ﬁ d.= 4 um
‘ | =700 um ‘
_ \ {( ol
B=2333 ) .di=3pum
Abbildung 74. Gegenliberstellung von vier partikuldren Objekten, die bei glei-

cher Dichte pp den gleichen aerodynamischen Aquivalentdurchmesser von
dae = 9,7 um aufweisen.

Werden die aerodynamischen Durchmesser daze nach Gleichung (3.32)
berechnet und tber den Parametern Faserlange Ir und Faserdurch-
messer dr, aufgetragen, so ist erkennbar, dass der Faserdurchmesser

den gréReren Einfluss auf den aerodynamischen Durchmesser hat und
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dadurch auch fiir sehr lange Fasern bis in den Millimeterbereich hinein
das aerodynamische Verhalten noch mit deutlich kleineren Partikeln
korreliert (Abbildung 75). Dabei wird deutlich, dass diinne, lange Fa-
sern Uber einen weiten Bereich unterhalb des Medianwerts von lun-
gengangigem Feinstaub, also PM1 liegen. Die einatembare Fraktion
umfasst nach DIN EN 481 auch sehr viel grofiere Partikeln, so dass
auch bei einem aerodynamischen Durchmesser von dae = 15 ym noch
18,7 % in den Thorax eindringen, weshalb sich insgesamt zusammen-
fassen lasst, dass weit mehr lange, diinne Fasern in den menschlichen
Atemtrakt eindringen kdnnen, als man ausgehend von Langen Uber

100 um annimmt.

1000 c
a3
490 @
ko)
—
)
41.0 y)
Q
E E
=~ 100 B0 G
- S
o B
£ 25.0 E
B ®©
o 2
170 3
L g
—_
10 2
[&]
2
. €
3 < 3 Partikel o
>
ke)
1 10 o)
Q
Faserdurchmesser d- / ym <
Abbildung 75. Der aerodynamische Aquivalentdurchmesser dse von Fasern,

aufgetragen (iber ihrer Geometrie aus Faserldnge Ir und Faserdurchmesser dr. Die
weillen Linien markieren die aerodynamischen Durchmesser daze = 2,5 um und
dse = 10 um. Der schwarze Bereich kennzeichnet das Gebiet der Partikel, in dem
das Faserkriterium nicht erftillt ist.
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5.2 Validierung der Simulation

Fir die Validierung der numerischen Simulation wurden Daten zur Do-
sis aus verschiedenen Materialien herangezogen, zum einen die fluo-
reszierenden Materialien, zum anderen Metalloxide wie das Ceroxid
und fur nichts-sphéarische Partikeln mit einem Aspektverhaltnis  wur-

den die Carbonfasern herangezogen.

5.2.1 Fluoreszenz-Dosimetrie

5.2.1.1 Monomobile Fraktion aus einem polydispersen Fluoreszein-

Natrium-Aerosol

Die monomobile Fraktion des fluoreszierenden Aerosols weist die
Schwierigkeit auf, dass je grofRer der Zieldurchmesser, fiir dessen Mo-
bilitdt die Spannung angelegt wird, umso mehr mehrfach geladene Par-
tikeln gréfReren Durchmessers mit der gleichen Mobilitat den klassie-
renden DMA verlassen. Diese sehr viel grolieren Partikeln verursa-
chen trotz ihrer deutlich geringeren Anzahl einen dominanten Beitrag
zur deponierten Masse (Abbildung 33, (Mizich 2021)).

Dies erschwert die Riickrechnung der Masse auf die numerisch simu-
lierten Depositionseffizienzen. Die Moglichkeit, die tatsdchlich gemes-
sene GroRenverteilung als Matrix in die Parametrisierung einzugeben,
erlaubt es, diese Dosis dennoch zu errechnen und mit der deponierten

Gesamtmasse zu vergleichen.

5.2.1.2 Monodisperse fluoreszierende Polystyrol-Partikeln

Einzelne GréRen von monodispersen PS-Partikeln wurden in Expositi-
onskammern deponiert und ihre Dosis mittels Fluoreszenzspektrosko-
pie ermittelt (Wiebe 2021). Es konnte fir die drei untersuchten Grofen

50, 210 und 500 nm eine gute Ubereinstimmung des grundsatzlichen
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Verlaufs sowie der GroRenordnungen gezeigt werden. In allen drei Fal-
len liegen die experimentellen Werte etwas unter den simulierten Wer-
ten (Klein 2023).

5.2.2 Ceroxid

Im Rahmen der ALI-Technologieentwicklung sowie der Untersuchun-
gen zur biologischen Wirksamkeit von Nanopartikeln liegt ein beson-
derer Fokus auf den Metalloxiden, zum Beispiel dem Titandioxid und
Ceroxid. Daher wurden diese Materialien unter anderem genutzt, um
die Entwicklung der eQCM, der Schwingquarzmikrowaage im elektri-
schen Feld, durchzufiihren. Im Rahmen dieser Entwicklung wurde das
Hochspannungspotential zur Erzeugung des elektrischen Felds von
der Sensorflache, in die es bis dahin eingekoppelt wurde, an den Aus-
tritt des Aerosolinlets gebracht. Hierfur wurde das Gitter an der Unter-
seite eingeflihrt, das als Geometrie ,Karo-Gitter* (Abbildung 53 B) un-
tersucht wird. Die im Rahmen dieser Entwicklung durchgefiihrten Mes-
sungen unter Verwendung unterschiedlicher Parameter am E-Feld
werden zum Vergleich herangezogen. Die Charakterisierung wurde mit
einem Ceroxid durchgeflhrt, das am Trockenturm erzeugt wurde (vgl.
Kapitel 4.1.1) und weist eine typische logarithmisch-normalverteilte An-
zahlgréRenverteilung auf (Abbildung 76). Durch einen Fit lasst sich
diese Log-Normalverteilung durch die drei Parameter xgeo = 116 nm,
6g= 2,2 und Nges = 3,15*10° beschreiben.
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Abbildung 76. Anzahlmessung dN von Ceroxid im Aerosolgenerator, gemessen
mit dem SMPS 3438 von TSI; schwarze Quadrate = Messwerte des SMPS; rote
Kurve = logarithmisch-normalverteilter Fit mit den Parametern Xgeo = 116 nm,
0g=2,2, Nges = 3,15*10°

In der Simulation besteht die Méglichkeit, den Partikeln, die durch das

Aerosolinlet eingelassen werden, eine GroRenverteilung mit den drei

Parametern vorzugeben, ebenso wie die Eingabe einer x-Ni-Matrix. Es

wurde ein Vergleich durchgefiihrt, bei dem beide Datenvorgaben an-

hand des Ceroxids ausgefihrt und berechnet wurden, einmal die Mat-
rix aus den Messwertepaaren aus Partikeldurchmesser und gemesse-
ner Anzahl im jeweiligen Kanal sowie die drei durch den Fit bestimmten

Parameter. Fir den Vergleich mit den Simulationsdaten wurden die

tatsachlich pro Groflenkanal gemessenen Anzahlen dN verwendet,

weshalb in Abbildung 76 die Darstellung ohne die Normierung auf die

GroRenklassenbreite dlog(dp) gewahlit wurde.
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Die iber den gesamten GréRenbereich bestimmten Depositionseffizi-
enzen von writ = 0,76 % und omess = 0,77 % unterscheiden sich nahezu
nicht voneinander (Klein 2023).
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Abbildung 77. Vergleich der Partikelstréme auf die Sensoroberflachen (iber den

Methoden der Dosisermittlung der Online-Messung und chemischen Analyse mit
dem Ergebnis der numerischen Simulation.

Die berechnete Dosis wird mit der online aufgezeichneten Dosis sowie
mit der mittels ICP-MS gemessenen Dosis verglichen (Abbildung 77).
Die Simulation ordnet sich hier zwischen den beiden experimentellen
Werten ein.

5.2.3 Titandioxid

Anhand der Ergebnisse flr eines der industriell am starksten genutzte
Nanopartikel, dem nanoskaligen Titandioxid, Iasst sich ein zusatzlicher
Nutzen der Simulationsdaten aufzeigen, die Ermittlung einer effektiven
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Dichte. Wie in Kapitel 3.1 (Seite 30) eingefiihrt, kann die als Material-
dichte angegebene Stoffdichte bei Nanopartikeln oft nicht verwendet
werden. Dies liegt zum einen daran, dass die Partikeln nicht in kom-
pakter Form, sondern als Agglomerate vorliegen, zum anderen ist in
vielen Fallen auch die Struktur eine andere. TiO2 kann in drei verschie-
denen Kiristallmodifikationen vorliegen, dem Anatas, Rutil oder Brookit.
Die bekannten Nanopartikelpulver liegen entweder als Anatas oder
Rutil oder als Gemisch daraus vor. Das verwendete Aeroxide P25, das
durch die EU unter der Nanomaterialkennung NM-105 gefiihrt wird,
weist eine Mischung von 80 % Anatas und 20 % Rutil auf (Rasmussen
et al. 2014). Der Hersteller Evonik gibt die Materialdichte des Gemi-
sches zu pp = 4,23 g/cm? an, die effektive Dichte fir submerse Toxizi-
tatsuntersuchungen ist im Lungenzellkulturmedium nach der Methode
von Deloid et al. (2017) zu pe efr.submers = 1,32 g/cm?® bestimmt worden
(Diabaté et al. 2021).

Die im Aerosoltrockenturm erzeugten Partikeln (Kapitel 4.1.1) zeigen
nach der Deposition im Expositionssystem Agglomerate aus den
dr = 21 nm groRen Primarpartikeln (Herstellerangabe, Abbildung 78).
Die mittels SMPS bestimmte AnzahlgréRenverteilung zeigt die Agglo-
meratgrofRenverteilung in der Gasphase mit einem Modalwert von
xm = 190 nm bei einer Verteilungsbreite von cgeo = 2,2 und einer Ge-

samtanzahlkonzentration von N = 6*10* 1/cm? (Abbildung 79).
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Abbildung 78. TEM-Aufnahmen von deponierten TiO2-Partikeln in zwei unter-

schiedlichen Vergré3erungen zur Verdeutlichung der Agglomerate aus vielen Pri-
madrpartikeln mit Durchmessern dp < 50 nm
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Abbildung 79. AnzahlgréBenverteilung von TiO2 im Aerosoltrockenturm, ge-
messen mit dem SMPS: xy= 190 nm, ogeo = 2,2 und N = 6*10* 1/cm?®
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Ihalainen et al. (2013) haben durch die Kopplung von einem Aerosol-
Partikelmassenanalysator (aerosol particle mass (APM) analyzer) und
einem SMPS die effektive Dichte von TiO2-Partikeln und unterschiedli-
chen Agglomeraten in der Aerosolphase bestimmt. In Tabelle 8 ist ein
Auszug der Daten zusammengestellt, ausgewahlt anhand der ahnli-
chen Durchmesser fur die SMPS-Messung. Die angegebenen effekti-
ven Dichten liegen deutlich unter 1.000 kg/m? bzw. 1 g/cm?3.

Tabelle 8 Literaturwerte fir effektive Dichten von TiO.-Nanopartikeln, gemessen
durch eine Kopplung von SMPS und APM (lhalainen et al. 2013)

dpp 27 nm 16 nm 27 nm
dswvps 250 nm 250 nm 240 nm
PP eff 733 kg/m? 583 kg/m? 804 kg/m?

Wahrend der 24-stiindigen Exposition wurde die deponierte TiO2-
Masse auf den Sensorflachen mittels QCM aufgezeichnet. Die der
Steigung entsprechende Dosisrate wird zu 0,062 pg/(cm?*h) bestimmt
(Abbildung 80)
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Abbildung 80. QCM-Messung wéhrend einer 24-h-Exposition mit TiO2 P25 mit
einer Dosisrate von 0,062 ug/(cm?*h).

Der bekannte Massenstrom kann herangezogen werden, um anhand
der Simulation die effektive Dichte fir dieses System zu bestimmen.
Daflir wird die Simulation mit den Parametern des Aerosols xm, Ggeo
und N flr verschiedene Dichten durchgerechnet. Die so ermittelten Do-
sisraten werden Uber den verwendeten Partikeldichten aufgetragen
und der Schnittpunkt mit der aus der QCM-Messung ermittelten Dosis-
rate bestimmt (Abbildung 81).

Die effektive Dichte des hier exponierten und deponierten Aerosols
lasst sich so fur diesen Fall zu ca. ppest = 1.385 kg/m? bestimmen, was
einerseits deutlich Uber den Werten von lhalainen et al. liegt, aber den-
noch signifikant geringer als der Wert des Herstellers ist. Damit liegt

eine gute Ubereinstimmung mit der Methode nach Deloid vor.
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Abbildung 81. Simulierte Depositionseffizienzen (linke y-Achse, griin) und Do-

sisraten (rechte y-Achse, schwarz) fiir das TiO2-Aerosol mit einer Anzahlgré3en-
verteilung von xu = 190 nm, ogeo = 2,2 und N = 6*10* 1/cm?, aufgetragen (iber den

verwendeten Dichten. Zum Vergleich eingetragen die Dosisrate der QCM-Mes-
sung mit 0,062 ug/(cm?*h).

169



Ergebnisse und Diskussion

5.2.4 Vergleich mit Messungen deponierter
Carbonfasern

Zur Validierung der Simulation von Fasern werden die Experimente mit
Carbonfasern herangezogen. Zum Vergleich werden die Expositions-
dosisdaten von der mit Aerosol aus der Verweilzeitstrecke beladenen
Membranen verwendet, sowie die Daten der in der Expositionskammer
abgeschiedenen Fasern als relevante in-vitro-Dosis RID
(Abbildung 82). Die summarische Angabe der Gesamtanzahlkonzent-
ration im Expositionsaerosol gibt hier keine zusatzlichen Informationen.

Die Auswertung der Gaswaschflaschen lieferte zu niedrige Objektzah-

len im Vergleich zur Membran.

RID: /Expo-Dosis: \

Membrandosis Nuclepore-Dosis
QCM-Dosis
Simulationsdosis
—>0———
=
o T e
e € Dosis
>0k T T =
j _l <=t
N
£ &=
BRI
Abbildung 82. Probenahmestellen im Expositionssystem zur Bestimmung der

Expositionsdosis und der relevanten in-vitro-Dosis RID
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Fir den Vergleich der Simulationsdaten werden die einzelnen Objekte
des ausgewerteten Expositionsdosiskollektivs in ihren drei Klassen un-
tersucht. Die Carbonfasern liegen nach der mehrstufigen Prozedur zur
Aerosolerzeugung, dem Aerosoltransport und der Exposition als Frag-
mente vor und werden im Rahmen der mikroskopischen Auswertung
je nach Geometrie den Klassen ,Faser”, ,WHO-Faser“ oder ,Partikel”
zugeordnet. Fur jedes der Objekte wird im Folgeschritt basierend auf
den zwei ermittelten Geometriewerten sein aerodynamischer Durch-

messer dse berechnet (Kapitel 3.3.1.1).

Far den Vergleich der simulierten Daten mit den gemessenen Daten
wird die auf der mittels Filterprobenahme beladenen Nuclepore-Memb-
ran detektierte Expositionsdosis je aerodynamischem Aquivalent-
durchmesser mit der simulierten Depositionseffizienz multipliziert. Da-
raus ergibt sich die simulierte Oberflachendosis. Diese kann mit der auf
einer exponierten Membran gemessenen Oberflachendosis verglichen
werden (Abbildung 83).

Messd Expositionsdosi. (dge) X Simulation Depositionsef fizienz w(d,.) = Simulation Oberflichendosi (dge

Vergleich;\ J

daten Oberflichendosi: (dge) + Messdaten Expositionsdosisyyciepore (dae) = Messdaten Depositionsef fizienz w(dqe)

Abbildung 83. Verdeutlichung des Datenvergleichs zwischen berechneten und
gemessenen Werten fiir die Oberflaéchendosis und die Depositionseffizienz.

Die auf der Membran abgeschiedene, gemessene Oberflachendosis

wird auBerdem klassenweise auf die gemessene Expositionsdosis be-

zogen und liefert damit die experimentelle Depositionseffizienz, die mit

der simulierten verglichen wird ().
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5.2.4.1 Einfluss der Bildauswertung

Jedes einzelne Objekt auf den Aufnahmen erhalt einen Wert flr den
Faserdurchmesser dr und die Faserlange Ir. Die beiden Werte konnen,
wie in Kapitel 3.1.2 beschrieben, Giber den maximalen und den mini-
malen Feret-Durchmesser bestimmt werden, also dr = Xfmin und
ls = xr,max. Alternativ kann die Rechteckmethode genutzt werden, die
auch die spitz zulaufenden Fasern entsprechend bertcksichtigt. An-
hand eines experimentellen Datensatzes werden beide Auswertungen

durchgeflhrt und verglichen.
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Abbildung 84. Einzelobjektanalyse einer Expositionsdosis, ermittelt mit dem
Auswertealgorithmus FibreShape. Analyse der gleichen mikroskopischen Auf-
nahme, einmal ausgewertet mit dem Rechteck-Modell (oben) und nach den beiden
Feret-Durchmessern Xg,min und Xr,max (Unten).
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Bei Verwendung der Feret-Durchmesser findet eine deutliche Ver-
schiebung der Anteile und Daten zu Partikeln hin statt (Abbildung 84).
Da dreieckige Objekte, wie in Abbildung 12 gezeigt, eher zu breit inter-
pretiert werden, findet hier quasi eine Glattung hin zu ,runderen® Ob-
jekten statt. Bei der Betrachtung als inhalierbare Objekte mit kritischen
Abmessungen werden da aber gerade die spitz zulaufenden Objekte,
die das Organ mechanisch schadigen kénnen, zu den unkritischeren
Partikeln verschoben. Im Gegenzug zeigt sich fir die Feret-Durchmes-
ser, dass diese deutlicher dem flr Aerosole typischen Verlauf einer lo-

garithmischen Normalverteilung folgen (Abbildung 85).
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Abbildung 85. Expositionsdosis der drei Fraktionen Fasern, WHO-Fasern und
Partikeln, aufgetragen (ber ihrem aerodynamischen Durchmesser fiir die beiden
Modelle Rechteck (oben) und Feret-Durchmesser (unten). Die Daten wurden mit
dem Auswertealgorithmus FibreShape ermittelt.

Die weitere Auswertung liefert die Depositionseffizienzen. Hier ist zu

beobachten, dass die Standardabweichungen am Feret-Modell sehr
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viel geringer sind, es findet eine Glattung statt. Dabei liegen die Depo-
sitionseffizienzkurven zwar aufeinander, aber teilweise weiter weg vom
Modell, als die des Rechteck-Modells (Abbildung 86).

100 5 =
] A
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S D2
3 ]
N
o
< 0.1
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o jFeret
7] ] I
P ]
§e]
2
g 103
o) ]
m)
14 —=— Faser
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—a&— Simulation
—v— Partikel
0.1 x . T ——— ]
1 10
aerodynamischer Durchmesser d. / um
FibreShape
Abbildung 86. Depositionseffizienzen der drei Fraktionen Partikeln, Fasern und

WHO-fasern deponiert unter dem Strémungsinlet fiir die beiden Modelle Feret-
Durchmesser (oben) und Rechteck (unten), Bildauswertung mittels FibreShape.
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Im Rahmen anderer Untersuchungen, insbesondere zweier material-
charakterisierenden Studien, wurde deutlich, dass der Software-Code
von FibreShape fiir das Rechteck-Modell deutlich abweichende Resul-
tate liefert, nicht nur im Vergleich zum eigenen Feret-Modell, sondern
auch im Vergleich zu anderen Methoden der Rechteckanalyse. Dies
wurde mit eigens generierten Bildern von spezifizierten Testobjekten
bestatigt.

In der Folge wurde mit der Ausarbeitung einer eigenen Bildanalyse auf
Basis des Softwarepakets Matlab begonnen. Es wurden sowohl Routi-
nen fiir das Rechteck-Modell als auch fur das Feret-Modell erzeugt und
diese ebenfalls auf die Testbilder angewendet. Nach dieser Prifung
der Codes wurden erste Datensets erneut analysiert.

Der Vergleich der beiden Softwareroutinen zeigt fiir das Rechteckmo-
dell die Probleme der FibreShape-Routine (Abbildung 87). Am Ver-
gleich des Feret-Modells von Matlab und FibreShape sieht man, dass
die neue Matlab-Routine (Abbildung A-13) grundsatzlich richtige Daten
liefert, allerdings treten in den unteren Gré3en noch grof3e Schwan-
kungen auf, weswegen die Entwicklung des Matlabmodells noch nicht
abgeschlossen ist. Sie wird insbesondere mit Blick auf die beiden Ma-
terialverhaltenstudien gezielt weitergefuhrt. Die in den folgenden Kapi-
teln dargestellten Ergebnisse sind mit der Rechteck-Methode von Fib-

reShape ermittelt.
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Abbildung 87. Vergleich der Bildauswertungen mittels FibreShape (oben) und

Matlab (unten): Depositionseffizienzen der drei Fraktionen Partikeln, Fasern und
WHO-Fasern, deponiert unter dem Strémungsinlet, gerechnet mit den Daten aus
dem Rechteck-Modell.
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5.2.4.2 Einfluss der Probenahmeverluste

Bei allen Kurven liegen die gemessenen Depositionseffizienzen unter
den mittels der numerischen Simulation berechneten. Zentraler Unter-
schied sind die unterschiedlichen Probenahmestrecken, sowohl in der
Distanz, als auch im Anteil an waagerechten bzw. senkrecht ausge-
richteten Leitungsanteilen. Auflerdem wird je nach Ziel der Beprobung
(zum Beispiel TEM-Grid-Beladung oder Filterprobenahme) mit unter-
schiedlichen Volumenstromen und damit Gasgeschwindigkeiten in den
Leitungen gearbeitet. Dies fiihrt zu unterschiedlichen Verlusten in den

Leitungen.

Fir Fasern kann analog den Kugelpartikeln unter einem aerodynami-
schen Aquivalentdurchmesser von dae = 100 nm die diffusiv bedingten
Verluste auf den Strecken zur Expositionskammer bzw. dem Filterge-
hause gemal den Penetrationen nach Gleichung (4.8) berechnet wer-
den (Abbildung 88). Auch hier wird deutlich, dass durch die héheren
Durchsatze bei der Filterbeprobung auch bei ldngeren Distanzen ge-
ringere Verluste auftreten, vor allem aber ist erkennbar, dass im Gro-
Renbereich, in dem die Fasern untersucht werden, die diffusiven Ver-

luste keinen relevanten Beitrag verursachen.
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Abbildung 88. Penetrationsfaktor Pgi fiir diffusionsbedingte Verluste in den

Robhrleitungen von Partikeln eines aerodynamischen Durchmesser dae mit Stan-
darddichte pp =1 g/cm*® zwischen der Sonde und der ALI-Expositionskammer
(schwarzes Quadrat) bzw. dem Filtergeh&use (roter Punkt).
Uber den fiir Fasern relevanten GréRenbereich von 0,794 um bis
15 ym dominiert die Sedimentation die Verluste in den Probenahme-

leitungen, berechnet nach Gleichung (4.1) (Abbildung 89).
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Abbildung 89.
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Penetrationsfaktoren P(dze,sedim) fiir sedimentationsbedingte Ver-

luste von Partikeln eines aerodynamischen Durchmesser d.e mit Standarddichte
pp =1g/cm?® zwischen der Sonde und der ALI-Expositionskammer (schwarzes
Quadrat) bzw. dem Filtergehduse (roter Punkt).

Die Verluste werden bei der Berechnung der Depositionseffizienzen

der Fasern im GroRenbereich ab dae = 0,794 ym wie folgt bertcksich-

tigt:

w =

Psedim,Filter (dae) ' N(dae,Membran)

Psedim,Membran (dae) ' N(dae,Nuclepore—Filter)

5.2.4.3Diffusiv deponierte Faser-Partikel-Kollektive

(5.1)

Die bei weitem wichtigste Applikation in der Toxikologie ist bisher die
diffusive Abscheidung der Fasern und Partikeln auf den Zellkulturen,
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da dies der tatsachlich in der menschlichen Lunge ablaufende Prozess
ist.

Die Expositionsdosis ist bei allen Betrachtungen die Basis fiir die Er-
gebnisse von den Bildanalysen der Nuclepore-Membranen aus der Ae-
rosolstrecke im Expositionssystem (Abbildung 85, oben). Die jeweili-
gen Fraktionen bilden die Eingangswerte in die Simulation zur Berech-

nung der Simulationsdosis.

Basierend auf den Daten der Expositionsdosis ist in den folgenden Ab-
bildungen die Simulationsdosis im Vergleich zu den gemessenen
Oberflachendosen dargestellt. Dabei werden die drei Fraktionen der
Objektarten unterschieden und die erzielten Oberflachendosen fiir den
Fall des stromungsoptimierten Inlets sowohl auf der Membranflache
als auch auf der Sensorflache der QCM dargestellt (Abbildung 90).

Abbildung A-10 zeigt ebenfalls die drei Objektarten, deponiert auf der
Membran gegentiber dem Lochblech im Vergleich zur Simulation.
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Abbildung 90. Deponierte Partikelanzahlen der drei Objektarten Fasern (oben),
WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das strémungsoptimierte Aeroso-
linlet: Depositionsdosis auf der Membran (griin) oder dem QCM-Sensor (schwarz)
im Vergleich zur Simulation (blau).
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Die erzielten Messwerte, sowohl auf der Membran als auch auf der
QCM, liegen unter den durch die Simulation vorausberechneten Ob-
jektzahlen, was durch rechnerisch nicht fassbare Verluste verursacht

wird und auch in den folgenden Auswertungen zu beobachten ist.

Die Faserausrichtung wird an einem Experiment mit dem Strémungs-
inlet betrachtet, in dem aus den Werten der Bildanalyse die Aspektver-
haltnisse B jeweils einmal zur Berechnung der Formfaktoren fiir die pa-
rallele Ausrichtung X, die senkrechte Ausrichtung X. und die mittlere
Ausrichtung X zum Strémungsfeld herangezogen und in Abbildung 90
fur die drei Objektarten dargestellt. Es zeigt sich, dass der Einfluss bei
den Fasern und den WHO-Fasern ahnlich ausfallt und dabei gut mit

der mittleren Ausrichtung gerechnet werden kann (Abbildung 91).
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Abbildung 91. Depositionseffizienzen der drei Objektarten Fasern (oben),
WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das strémungsoptimierte Aerosolinlet
fiir die unterschiedliche Berechnung des Formfaktors: Berechnung mit gemitteltem
Formfaktor (griines Quadrat), mit Formfaktor fiir die senkrechte Ausrichtung
(schwarzer Kreis), mit Formfaktor fiir die parallele Ausrichtung (blaues Dreieck) im
Vergleich zur Simulation (rotes, kopfstehendes Dreieck).
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Abbildung 92. Depositionseffizienzen der drei Objektarten Fasern (oben),
WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir die beiden Einlassgeometrien stré-
mungsoptimiertes Aerosolinlet (griines Quadrat) und QCM (schwarzer Kreis) im
Vergleich zur Simulation fiir das strémungsoptimierte Aerosolinlet (blaues Drei-
eck). Bildanalyse mit dem Rechteckmodell von FibreShape.
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Fir alle Fraktionen und Geometrien, das Strdmungsinlet und das Loch-
blech, zeigt sich ein vergleichbares Verhalten (Abbildung 91 und Abbil-
dung 92):

¢ Die mittels Simulation berechneten Dosen liegen Gber den ver-
schiedenen Messwerten. Dies ist darin begriindet, dass bei der
Berechnung der theoretischen Dosis das Aerosol aus der Ver-
weilzeitstrecke als Eingangswert verwendet wird. Da die Simu-
lation nur einen Teil der Inletstrecke berlcksichtigt und dartiber
hinaus die Verluste auf der gesamten Probenahmestrecke von
der Sonde bis zum Inlet unberticksichtigt bleiben, findet hier
eine Idealisierung statt, die zu den beobachteten Differenzen
fuhrt. Die gréRenabhangigen Verluste durch Sedimentation in
den Leitungen kdnnen, wie in Abbildung 88 dargestellt, berech-
net werden und zur Korrektur der Werte herangezogen werden,
was vor allem auf die obersten Kanale Einfluss hat.

e Die auf den Membranen detektierten Dosen liegen Uber denen,
die auf dem Sensor der QCM detektiert werden. Dies kann da-
ran liegen, dass insgesamt in den QCM-Proben eine geringere
Anzahl an Fragmenten zu finden ist. Die Ursache kann in der
Methode der Probenpraparation liegen, da der Messkopf aus-
gebaut werden muss, um die relevanten Oberflachen abzuspii-
len und sich seine Oberflachen beim Abspiilen von der Memb-

ran unterscheiden.

Die aus den gemessenen Expositionsdaten ermittelten und berechne-
ten Depositionseffizienzen werden gegeniibergestellt. Es zeigen sich
die gleichen Grundverhalten, die aber teilweise noch starker ausge-

pragt werden.
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In allen drei Fraktionen werden die Abweichungen zu den Randwerten
des Messbereiches grofRer. Dies hat flir die beiden Messgrenzen un-

terschiedliche Ursachen:

o Am oberen Rand werden die gréten Objekte betrachtet, in
diese gehen auch verstarkt die Verluste durch die Probenahme
ein (Abbildung 89). Die rechnerische Korrektur der Verluste re-
duziert aber nicht die groRe Standardabweichung, die in den
obersten Kanalen vorliegt.

e Auch am unteren Ende der Messdaten, also flir die kleinsten
untersuchten Objekte kommt es zu einer zu hohen Depositions-
effizienz, die sich aber ebenfalls durch sehr gro3e Standardab-
weichungen auszeichnet. Hier liegt die Ursache auch in der
GrolRe der Stichprobe. Bei einer theoretischen Depositionseffizi-
enz von nur 1 % reicht es, wenn je 100 exponierten Partikeln
nur 2 deponieren um zu einem relativen Fehler von 100 % und
einer Verdoppelung des Messwerts im Vergleich zur Rechnung

Zu beobachten.

5.2.4.4 Elektrostatisch deponierte Faser-Partikel-Kollektive

Ziel der elektrostatischen Abscheidung der Partikeln und Fasern ist die
Erhoéhung der Depositionseffizienz durch das Hinzufiigen der elektri-
schen Kraft als Zwang auf die mit entsprechender Polaritat geladenen
Partikeln, den Feldlinien zu folgen und verstarkt abzuscheiden.
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Abbildung 93. Deponierte Partikelanzahlen der drei Objektarten Fasern (oben),
WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das strdmungsoptimierte Aerosolinlet
mit einem elektrischen Feld durch Anlegen eines Potentials von 1000 Volt an die
Depositionsfldache. Depositionsdosis auf der Membran (griin) im Vergleich zur Si-
mulation (blau).
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Bei den Oberflachendosen, die auf den Membranen erzielt werden, ist
Uber alle Fraktionen und Bauformen hinweg eine Erhéhung um unge-
fahr eine Gréflenordnung zu beobachten (Abbildung 93, Abbildung A-
11 und Abbildung A-12).

Dieser Faktor 10 entspricht auch der erwarteten Steigerung aus der
Simulation, die einen entsprechend héher liegenden Verlauf abbildet
(Abbildung 94 und Abbildung A-12).
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Abbildung 94. Simulierte Depositionseffizienzen im elektrischen Feld der drei
Objektarten Fasern (oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir die drei
Geometrien strémungsoptimiertes Aerosolinlet (griines Quadrat), Lochblech
(schwarzer Kreis) und Karogitter (blaues Dreieck). Bildanalyse mit dem Rechteck-
modell von FibreShape
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Ergebnisse und Diskussion

Insgesamt sind die Verlaufe der Depositionseffizienzen immer sehr
ahnlich. Das Grundverhalten spiegelt die simulierte Kurve wider, die
die gewiinschte Steigerung im Vergleich zu diffusiv deponierten Parti-
keln und Fasern darstellt. Die durch die Messung bedingten Schwan-
kungen treten auch hier auf, wobei die Standardabweichungen durch
die logarithmische y-Achse nach unten stark vergrofiert erscheinen.
Auch an den Randern der Messung sind die Ausreil3er beobachtbar,
wobei insgesamt durch die erhéhte Stichprobe diese Effekte etwas ab-
gemildert werden (Abbildung 95).
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Validierung der Simulation
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Abbildung 95. Depositionseffizienzen im elektrischen Feld fiir die Messungen

am strémungsoptimierten Aerosolinlet (oben), dem Lochblech (Mitte) und dem Ka-
rogitter (unten) der drei Objektarten Fasern (griines Quadrat), WHO-Fasern
(schwarzer Kreis) und Partikel (rotes, kopfstehendes Dreieck) im Vergleich zu den
simulierten Depositionseffizienzen (blaues Dreieck).
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Ergebnisse und Diskussion

Insgesamt lasst sich zeigen, dass die Nutzung eines elektrischen Felds
geeignet ist, um die Dosisrate signifikant zu erhéhen. Dabei beeinflusst
die Geometrie der Gegenelekirode die Depositionseffizienz weniger
stark als erwartet. Beim Strdmungsinlet ist die Depositionseffizienz am
hdéchsten, aber die radiale Veranderung der Feldstarke verursacht die
in Abbildung 63 gezeigte Ungleichverteilung der Partikeln auf der Ober-
flache. Die zur Homogenisierung des E-Feldes eingesetzten Elektro-
den in Lochblech- und Karo-Gitter-Form erzielen das gewunschte Er-
gebnis, verursachen aber auch zusatzliche Verluste, weshalb die De-
positionseffizienzen unter der des Stromungsinlets liegen. Dabei sind
die Unterschiede zwischen dem Karo-Gitter und dem Lochblech ge-
ring. Die Werte der Faserfraktionen und der WHO-Faserfraktionen lie-
gen bei den drei Geometrien gut beieinander, wahrend die Partikelfrak-
tionen etwas héher und damit ndher an der Kurve der Simulation liegen
(Abbildung 95)
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6 Zusammenfassung

Bei der Exposition von Zellkulturen, zum Beispiel menschlichen Lun-
genzellen, an der Gas-Flussigkeits-Grenzschicht ist die realitdtsnahe
Abbildung der Oberflachendosis eine zentrale Fragestellung, die direkt
mit der konstruktiven Lésung und dem anstrémenden Aerosol zusam-
menhangt. Aufgrund der speziellen Anforderungen von Zellkulturen,
insbesondere von menschlichen Lungenzellen, an ihre Umgebung, er-
geben sich eine geringe Anzahl von technischen Lésungen an die Ex-
position. Eine der etablierten Methoden ist die direkte Anstrdmung der
Zellkulturen mit einer laminaren Staupunktstrdmung bei niedrigsten

Volumenstromen.

Ziel dieser Arbeit war die Aufklarung des geometrieabhangigen Verhal-
tens der dispersen Phase und des Partikelbeladungsverhaltens von
Aerosol-Flussigkeits-Grenzschichten in der laminaren Staupunktstro-
mung unter Berlicksichtigung der physikalischen Eigenschaften der
Partikeln mit einem besonderen Augenmerk auf Fasern, insbesondere

auf WHO-Fasern. Durch die geringe Geschwindigkeit in der laminaren
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Zusammenfassung

Anstromung der Depositionsflache dominieren in der Aerosolphase so-
wohl fir submikrone Partikeln als auch fir die Fasern bis zu einem ae-
rodynamischen Aquivalentdurchmesser von 10 um molekulare Trans-
portprozesse, Sedimentation sowie die zusatzliche elektrostatische

Kraft, die durch Erzeugung eines elektrischen Felds wirkt.

Fir die Beschreibung des geometrieabhangigen Verhaltens von Fa-
sern in den Kammern des Expositionssystems wurden im Rahmen die-

ser Arbeit eine Reihe von Methoden entwickelt.

Es wurden experimentelle Methoden zur Faseraerosolerzeugung,
-beprobung und -charakterisierung entwickelt, die folgende Schritte

umfassen:

e Die Erzeugung von zwei Modellpulvern aus Carbonfasern durch
geeignete mechanische und thermische Behandlungsschritte mit
dem Ziel, dass das erzeugte Pulver einen mdglichst hohen WHO-
Faser-Anteil fur Toxizitatsuntersuchungen aufweist. Es wurde
eine Prozesskette aus Schneiden der Endlosfaser und Mahlen
der Faserabschnitte erarbeitet, in einer zweiten Prozesskette
wurden diese Schritte mit angepassten Parametern um eine
zweistufige thermische Behandlung erweitert.
Fir beide Methoden wird eine Planetenkugelmihle mit optimier-
ten Parametern fur Umdrehungszahl und Mahldauer genutzt, ab-
hangig davon, ob die thermische Vorbehandlung in einem Muf-
felofen und einem Rohrofen vorgeschaltet wird, oder nicht. Im
Fall der thermischen Behandlung werden die geschnittenen Fa-
sern im Muffelofen entschlichtet und anschlieRend als durch-
stromtes Festbett in einem Rohrofen in Luft bei 800°C oxidativ

angegriffen.
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Zusammenfassung

o Fir die Aerosolerzeugung aus den CF-Pulvern wurde ein Set-Up
aus segmentiertem Banddosierer und Verweilzeitstrecken aufge-
baut und hinsichtlich der Betriebsparameter so optimiert, dass
Uber die Dauer von mindestens 1,5 Stunden ein geeignetes und
konstantes Prufaerosol fir das Expositionssystem erzeugt wer-
den kann. Mit diesem Prifaerosol wurden Expositionen an der
Gas-Flussigkeits-Grenzschicht durchgefuhrt.

e Fir das im Expositionssystem vorliegende Partikel-Faser-Aero-
sol wurde eine Analysemethode mittels Filterprobenahme auf
Membranen fiir die Lichtmikroskopie etabliert. Die direkte Ab-
scheidung in Wasser uber eine Serienschaltung von Gaswasch-
flaschen erwies sich als ungeeignet. Fir die in den Expositions-
kammern auf den Membranen oder dem Kristall der Schwing-
quarzmikrowaage abgeschiedenen Partikel-Faser-Proben wurde
fur die Untersuchung im Lichtmikroskop eine Uberfiihrung in eine
Suspension entwickelt.

e FuUr die Analyse groler Objektzahlen mit Fasergeometrie und
Partikeln wurde am Lichtmikroskop eine Routine etabliert, von
den Proben 5x5 Fotos als Panoramabilder aufzunehmen.

e Die aus der Lichtmikroskopie erhaltenen Aufnahmen wurden in
einem zweistufigen Verfahren analysiert. Mit einer ausgewahlten
Routine wurden mit dem Auswertealgorithmus FibreShape aus
der Software XShape Binarbilder erzeugt und diese hinsichtlich
der Geometrien jedes detektierbaren Objekts analysiert. Die so
erzeugten Listen mit den Langen und Durchmessern aller analy-
sierten Objekte wurden in einem Excel-Makro weiterverarbeitet,

so dass alle detektierten Objekte nach ihrer Kategorie Faser,
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Zusammenfassung

WHO-Faser oder Partikel (iber ihren aerodynamischen Aquiva-
lentdurchmesser in logarithmisch aquidistanten GréRenklassen

zugewiesen werden kénnen.

Des Weiteren wurden fur die experimentelle Ermittlung der im Ae-
rosol vorliegenden Dosis flir submikrone Partikeln die Mobilitats-
spektroskopie mittels SMPS genutzt, auRerdem REM und TEM mit
nachgeschalteter Bildauswertung. Fur die komplexen Kollektive aus
Fasern mit und ohne WHO-Geometrie sowie Partikeln wurde eine
geeignete Methode der Probenaufbereitung mit der Digitalmikrosko-
pie als bildgebendem Verfahren etabliert. Die Online-Messung der
AerosolgroRenverteilung mit einem Streulichtmessgerat wurde ge-
testet, die Daten konnten aber nur fiir eine unvollstandige Aussage
Uber die Partikelkonzentration genutzt werden, da aus dem Streu-
lichtsignal keine Aussage Uber die Geometrie und die damit korre-

lierende Oberflache bzw. GréRe getroffen werden kann.

Fir die Bestimmung der auf den Zellkulturen applizierten Oberfla-
chendosis wurden ebenfalls eine Reihe etablierter technischer L6-
sungen genutzt, insbesondere die Online-Aufzeichnung mit der
Schwingquarzmikrowaage. Sie liefert bei Oberflaichendosen
> 1 yg/cm? und damit bei den CF-Experimenten analysierbare Sig-
nalkurven, fur Nanopartikeln ist je nach effektiver Dichte aber erst
nach einigen Stunden eine Auswertung maglich. Eine summarische
Analyse der deponierten Masse wurde je nach chemischer Zusam-
mensetzung mittels Spektroskopiemethoden wie der Fluoreszenz-
spektroskopie oder der ICP-MS ermittelt, fir die Carbonfasern als
reinem Kohlenstoff auf C-basierten Tragermaterialien sind diese
Methoden aber ungeeignet.
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Zusammenfassung

Die numerische Berechnung der Partikelabscheidung und damit
Dosis in den Expositionskammern wurde fiir die Anwendung auf Fa-
sern erweitert. Hierflir wurde der Formfaktor in die Simulation imple-
mentiert. Dabei wurde das Modell des aerodynamischen Aquivalent-
durchmessers auf Basis des Formfaktors y genutzt und nach dem Mo-
dell von Fuchs (1964) berechnet. Trotz des Alters dieses Modells be-
ziehen sich bis heute alle Untersuchungen auf diesen Ansatz, es gibt
nur geringflgige Unterschiede in den Gleichungen. Bei diesen Be-
trachtungen wurden die Fasern geometrisch als Zylinder mit den Ab-
messungen Durchmesser und Lange gleichgesetzt und die hierfiir aus
der Literatur bekannten Formfaktoren y; zur Korrektur der Krafte auf
nicht-sphérische Partikeln in das Modell integriert. Damit wurde das
Abscheideverhalten nicht-spharischer Partikeln, insbesondere von Fa-
sern mit einem hohen Aspektverhaltnis, also einem grof3en Lange- zu

Durchmesser-Verhaltnis, simuliert.

Abschlielend wurde ein Vergleich von experimentellen und simu-
lierten Werten Uber die Umrechnung der Geometrien in den aerody-
namischen Aquivalentdurchmesser und Auftragung Uber ausge-

wahlte GréRenklassen durchgefihrt.

Dabei wurden in dieser Arbeit sowohl die Methoden zur Aerosolerzeu-
gung als auch zur experimentellen sowie simulierten Dosisbestimmung
in ALI-Expositionen erstmalig um die Anwendung auf Fasern, am kon-
kreten Beispiel von Carbonfasern, erweitert und in einem automatisier-

ten Expositionssystem angewendet.

Die Einfihrung des Formfaktors y fir zylinderférmige Partikeln hat es
ermdglicht, zu jeder Faser einen aerodynamischen Aquivalentdurch-

messer zu ermitteln und dann GrofRenklassen zuzuweisen. Damit
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Zusammenfassung

konnten typische AerosolgroRenverteilungen erstellt werden und Aero-
sole aus einem Gemisch von Partikeln und Fasern in der tblichen Dar-
stellung aufgetragen werden, was Vergleiche mit anderen Methoden
und die Anwendung in weiteren Systemen ermdglicht. Zum Beispiel
kénnen mit diesen Durchmessern dann auch Simulationen des Inhala-
tionsverhaltens mit dem MPPD durchgefiihrt und so Vorhersagen tber
die Faserdosen in den verschiedenen Regionen der menschlichen
Lunge getroffen werden. Diese Umrechnung wurde auch fiir die Vali-
dierung der Simulationen durch den Vergleich mit experimentellen Da-

ten herangezogen.

Neben der Standardanwendung der diffusiven Deposition der Aerosole
gegenlber einem stromungsoptimierten Aerosoleinlass wurden zwei
weitere Geometrien betrachtet. Diese Geometrien wurden gezielt fur
die elektrostatische Abscheidung entwickelt. Wird das Potential in die
Depositionsflaiche gelegt und dabei das sich aufweitende str6-
mungsoptimierte Aerosolinlet verwendet, so nimmt der Abstand zwi-
schen Aerosolinlet und Depositionsflache tiber den Radius von aufen
nach innen zu, wahrend dementsprechend die Starke des elektrischen
Felds abnimmt. Um ein Uber den Radius homogenes E-Feld zu erzie-
len wird gegeniiber der Depositionsflache ein Gitter aufgespannt, an
das das Potential fir ein elektrisches Feld angelegt werden kann. Da-
bei hat das Gitter die Aufgabe, den Abstand zwischen Hochspannung
fuhrender Flache, in diesem Fall dem Gitter, und der geerdeten Depo-
sitionsflache Uber den ganzen Bereich gleich zu halten, um ein mog-
lichst homogenes E-Feld gleicher Feldstarken zu erzielen. Allerdings
verursacht das Gitter auch zusatzliche Verlustflachen, die der beab-
sichtigten Steigerung der Depositionseffizienz teilweise entgegenwir-

ken. Fur die diffusive Beladung ist daher das strdomungsoptimierte
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Zusammenfassung

Aerosolinlet die beste Bauform. Bei Nutzung des E-Felds ist das Loch-
blech besser geeignet als das Karo-Gitter, auch weil es eine homoge-

nere Verteilung auf der Zellkulturoberflache erzielt.

Im Rahmen der experimentellen Untersuchungen wurden sowohl die
Expositionsdosis als auch die deponierte Oberflachendosis mittels Mik-
roskopie und anschlieRender Bildanalyse ermittelt. Die gemessenen
Werte der Expositionsdosis wurden mit den simulierten Depositionsef-
fizienzen multipliziert und dieses Ergebnis mit dem experimentellen Er-
gebnis aus dem Quotienten der Messwerte von Depositionsdosis zu
Expositionsdosis verglichen. Dabei wurden beim Vergleich der submik-
ronen Partikeln die SMPS-Messdaten herangezogen und grofenab-
hangig ausgewertet, bei den Faser-Partikelkollektiven, die im Bereich
von ~1 bis 10 ym liegen, wurden die jeweiligen GréRenklassen der ae-
rodynamischen Aquivalentdurchmesser verglichen. Fiir submikrone
Partikeln werden gré3enabhangig diffusive Depositionseffizienzen von
w0 =0,14% (dp=250nm im Strédmungsinlet) bis o= 0,96 %
(dp = 1080 nm im Strédmungsinlet) erzielt. Durch die Einflisse von Ein-
bauten wie den Gittern weisen die anderen Geometrien leicht gean-
derte Depositionseffizienzen auf: das Karo-Gitter verursacht grofiere
Verluste und hat damit ein niedrigeres Minimum bei dp = 400 nm von
wo = 0,04 %, das Lochblech beschleunigt in den kleinen Bohrungen die
Strémung wodurch das Minimum bei dp = 250 nm eine diffusive Depo-
sitionseffizienz von wo = 0,16 % erzielt. Dafur fallt wo bei den ganz klei-
nen Partikeln von dp = 10 nm bis auf wo = 0,14 % ab, wahrend mit den
beiden anderen Geometrien noch wo = 16,08 % (Strémungsinlet) bzw.

wo = 10,16 % (Karo-Gitter) erzielt werden kdnnen.
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Zusammenfassung

Bei der Abscheidung im E-Feld kénnen abhangig von Grofte und Auf-
ladung die Depositionseffizienzen bis auf wo = 100 % gesteigert wer-
den, wenigstens aber um den Faktor 2,54 fir einfach geladene Parti-
keln mit einem aerodynamischen Aquivalentdurchmesser von
dp = 2000 nm.

Fur die Bildauswertung der Fasern und Faserfragmente stehen zwei
Modelle zur Bestimmung von Lange und Durchmesser eines Objekts
zur Verfiigung, die Verwendung von minimalem und maximalem Feret-
Durchmesser als Durchmesser und Lange der Faser sowie das Recht-
eckmodell. Am Beispiel eines Experiments wurden beide Methoden
der Auswertung angewendet und die Ergebnisse gegenubergestellt.
Es konnte gezeigt werden, dass bei der Verwendung der Feret-Durch-
messer zwar alle Kurven der Depositionseffizienzen fir die drei Frakti-
onen Partikel, Fasern und WHO-Fasern lbereinander zu liegen kom-
men, sie aber insgesamt eine GréRenordnung von den theoretischen
Werten entfernt sind. AulRerdem werden Objekte, die zum Beispiel eine
dreieckige Form aufweisen, als grof3e Partikeln gewertet, da fir die
Spitze keine Tangente anzulegen ist. Das ist die Ursache fir die Ver-
schiebung der Werte hin zu Partikeln, da sich Lange und Breite anna-
hern. Solche Objekte kénnen aber je nach Ausdehnung in der mensch-
lichen Lunge als Faser wirken und insbesondere durch ihre Spitze
schadigende Wirkung verursachen. Daher gilt es fir die Beurteilung
einer Faserbelastung, den mittleren Durchmesser Uber die Lange zu
verwenden und damit solche Objekte zu beriicksichtigen. Demgegen-
Uber wird bei der Anwendung des Rechteckmodells diesen Objekten
eine rechnerische Geometrie aus einem geringeren Durchmesser als
dem Fmin und einer gréReren Lange als Fmax zugewiesen, so dass sie

auch als Fasern deklariert werden. Im Fall von sehr groRen Langen
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Zusammenfassung

wurde hier ein bisher ungeklarter Fehler in der Routine der Bildanaly-
sesoftware XShape im Algorithmus FibreShape beobachtet. Es hat
sich herausgestellt, dass bei der Nutzung dieses kommerziellen Pro-
dukts bis jetzt nur das Feretmodell plausible Werte liefert. Die Entwick-
lung einer eigenen Alternative auf Basis des Programms Matlab zur
Auswertung beider Modelle im Vergleich ist begonnen, aber noch nicht
abgeschlossen.

Es konnte gezeigt werden, dass das Depositionsverhalten der Fasern
in der Simulation soweit abgebildet wird, dass eine qualitative Vorher-
sage Uber die erzielbare Oberflaichendosis getroffen werden kann. Da
aber durch zusatzliche Verluste im experimentellen Set-Up, die in der
Simulation nicht berlicksichtigt werden koénnen, die theoretischen
Werte im Allgemeinen Uber den gemessenen liegen, missen Korrek-
turfaktoren beriicksichtigt werden. Sind diese fir ein Set-up bzw. ein
Partikelsystem ermittelt, kdnnen die Werte fir die zu erwartenden RID
vorausberechnet werden. Insbesondere Einflisse der Probenahme,
wie zum Beispiel, dass beim Ausbau der QCM-Messkoépfe oder bei der
Austrennung der Membranen aus den Kunststoffrahmen der Inserts
Fasern und Partikeln verloren gehen kénnen, kdnnen nicht messtech-
nisch oder rechnerisch erfasst werden. An den Randern des Messbe-
reichs verursachen die geringen Anzahlen von Messobjekten, die aus-
gewertet werden kdnnen, gréRere Standardabweichungen. Am unte-
ren Ende des untersuchten GréRRenbereichs begrenzt das Mikroskop
durch die Auflésung die Zahl der feineren, insbesondere der diinneren
Objekte, die noch detektiert werden.

Insgesamt konnte im Rahmen dieser Arbeit gezeigt werden, dass die
Deposition von Faser-Partikel-Kollektiven an der Gas-Flussigkeits-
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Zusammenfassung

Grenzschicht im laminar durchstréomten ALI-Expositionssystem bere-
chenbar ist. Damit kénnen fiir die toxikologischen Studien an Fasern
die Oberflachendosen auf den Zellkulturen aus dem Aerosol berechnet
werden. Auflerdem ermdglicht die Umrechnung der Fasergeometrie in
einen aerodynamischen Aquivalentdurchmesser die Anwendung des
MPPD. Damit kann die regionale Verteilung eines eingeatmeten Fase-
raerosols in der Lunge berechnet werden. Ein Vergleich der Depositi-
onsdosen im ALI-Expositionssystem und in der Lunge ermoglicht eine

verbesserte Einordnung der Toxizitatsexperimente.

Dabei zeigt sich, dass fur die Berechnung des Verhaltens von Fasern
im Expositionssystem der dynamische Formfaktor gut geeignet ist,
bzw. dass die Fasern genauso betrachtet werden kdnnen, wie Parti-
keln des gleichen aerodynamischen Durchmessers. Damit besteht in
Zukunft die Moéglichkeit, bei bekannter Geometrie der Fasern ihre De-
positionswahrscheinlichkeit anhand ihres aerodynamischen Aquiva-

lentdurchmessers anzugeben.

Basierend auf den hier durchgefihrten Arbeiten kénnen in Zukunft To-
xizitdtsstudien an der ALI mit weiteren Faserarten neben Carbonfasern
durchgefiihrt werden. Die Methoden der Aerosolerzeugung und Cha-
rakterisierung lassen sich auf zum Beispiel unterschiedliche Glasfa-
sern adaptieren, um auch fir diese Grundlagenuntersuchungen in hu-

manen Lungenzelllinien durchzufiihren.

Dabei kann das numerische Modell, das im Rahmen dieser Arbeit ent-
wickelt wurde, genutzt werden, um die Geometrien in den ALI-Kam-
mern weiter zu optimieren. Zum einen kann die Anstrdmung des Sen-
sors der QCM weiter getrimmt werden, um das Abscheideverhalten
von Fasern und Partikeln vergleichbarer dem in den Expositionskam-

mern durchzuflhren, zum anderen kann die Gegenelektrode in Form
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des Lochblechs bzw. Karo-Gitters in ihrer Charakteristik bzgl. Durch-
trittsflache, Stromungsgeschwindigkeiten und Abscheidecharakteristik
optimiert werden. Eine Optimierung des E-Felds mit anderen Span-
nungsformen wie Rechteck oder Sinus kann in Frequenz und
Amplitude simuliert werden, um die jeweils optimalen Parameter zu be-

stimmen.

Ziel der Weiterentwicklungen ist die reprasentative Abscheidung von
Fasern, WHO-Fasern und Partikeln auf den Sensorflachen fir die je-
weils untersuchte Zielregion der Lunge wie Bronchien oder Alveolen.
Gerade fir die grofieren Partikeln, die noch einatembar sind, kénnen

in Zukunft auch nasale oder tracheale Zellkulturen von Interesse sein.
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Anhang A1

Literaturuibersicht zu

Simulationen der Expositions-

kammern

Tabelle 9 Literaturiibersicht zu Simulationen der Expositionskammern Teil 1

Comouth etal. Tippe et al. Fujitani et al. (2015) Savi et al.

(2013) (2002) (2008)
Software/  Ansys CFX - Comsol Multiphysics, COMSOL
Code FORTRAN Multiphysics
Geometrie  Strdmungsopti-  Rohr Rohr Rohr
der Ein- mierte Aufwei- mit Gitter
stromung tung
Format / 6-well (6-well) (12-well) 4,52 cm?
Flache 4,68 cm? 0,79 cm? 0,95 cm?
Hohe Uber 2 mm 1 mm 0,5—4 mm 4 mm
Membran
Volumen- 100 ml/min 53,4 ml/min 7,8 — 24 ml/min 50 ml/min
strom
Geschwin- 0,36 cm/s 1,13 cm/s 0,14 - 0,42 cm/s 0,18 cm/s
digkeit
Partikel- 29, 53, 92,140, 90, 196, (75, 29, 48, 100, 196, 309, 15, 30, 50, 100,
durchmes- 1600, 100, 100, 200, 603, 814, 1005 nm 150, 200, 300,
ser 2000 nm 500, 400, 600 nm

1000) nm

Diffusion / X/ -I- X/ -I- X/ -I- X /4 kVicm
E-Feld 1 Hz square
Parameter o =1,142 - a=1,17p=0,525 Keine Angabe
a,B,undy B =0,558 y=0,78
fur Cunnin- = 0,999 nach Hinds (1999)
gham-Kor-  nach Allen und
rektur C

Raabe (1985)
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Tabelle 10

Literaturiibersicht zu Simulationen der Expositionskammern Teil 2

Grabinski et al. (2015)

Desantes et al. (2006)

Lucci et al. (2018)

Software / COMSOL Ansys Fluent AeroSolved,
Code Multiphysics Fluent
Geometrie  Konisches Rohr Rohr Strémungsoptimierte
der Ein- mit/ohne Gitter Aufweitung
strémung
Format / 1,12 cm? 0,79 cm? 0,50 cm?
Flache 9,62 cm? 9,62 cm?
Hoéhe Gber 4 mm 1/7 mm 1,5-3/2mm
Membran
Volumen- 20 ml/min 53,4 / 32,65 ml/min 1,2,4/5,10,
strom 20 ml/min
Geschwin- 0,30 cm/s 1,13 /0,057 cm/s 0,03 -0,13/0,0087 —
digkeit 0,035 cm/s
Partikel- 10, 60, 150, 1000, 90, 196/ 10, 25, 50, 75, 55 - 4500 nm
durchmes- 6000 nm 100, 200, 300, 400, 500,
ser 1000 nm
Diffusion / 0-4,12 kVicm X/ -/- X/ -/-
E-Feld 0, 1, 5, 15 und 60 Hz squ-

are
Parameter o =1,257 $=0,4 a=1257p=04 a=1,17,B=0,525,
a, B,undy  y=1,1 y=11 y=0,78
fir Cunnin- nach Hinds (1999)
gham-Kor-
rektur C
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Anhang A2 Berechnung der Stokes-Zahl
zur Klassifikation des Partikel-
verhaltens in der Stromung fur
Partikeln

Zur Bestimmung der Stokes-Zahl St = 2 werden folgende GroéRRen be-

Tstr

notigt:

o Antwortzeit bzgl. Geschwindigkeitsdnderung

10 3kg

a2z 1,769/ (100 nm)? /. _

Tp =LETE - _fom = 5,68478 - — 1™ = 568-1071% 5
187 18172 pPa-s 10-3 g/m-s

und die

o charakteristische Zeit der Strémung

d 24 mm
Tstr = ; = 13mm/s = 1,8 S

Die daraus ermittelte Stokes-Zahl

1012
St =ldm 36810 s _ 346.10712 << 1

Tstr 18 s

nimmt hier einen Wert wesentlich kleiner 1 an.

=  Partikel schwimmen passiv mit dem Tragergas mit!
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Anhang A3 Charakterisierung des seg-
mentierten Banddosierers

Der Trockendispergierer mit einer Injektordiise tiber einem Dosierband
entspricht dem Ausflihrungsbeispiel 7.2.2 im Blatt 3 der VDI-Richtlinie
3491 (VDI-Richtlinie 3491 - 3). Das Aerosol entsteht dabei, indem in
der Dispergierdise nach ISO 5011 die Férderluft an der Disenbohrung
einen starken Unterdruck erzeugt und dadurch den Feststoff aus den
Kammern eines umlaufenden Férderzahnriemens ansaugt. Dabei wird
auch Luft aus dem Unterbau des Generators mit angesaugt, diese soll
durch die Spilluft ausgeglichen werden. Beide Luftdurchsatze werden
durch parallel geschaltete Druckminderer am Gerateeingang geregelt,
dabei kann die Splilkammer je nach Einstellungen mit ausgeglichenem
Druck oder als Uber- oder Unterdrucksystem betrieben werden (Abbil-
dung A-1). Empfohlen wird ein ausgeglichenes System, um aber Kon-
tamination aul3erhalb des Gerats zu mindern, wird das Gerat beim Um-

gang mit CF im geringen Unterdruck genutzt.

Spulkammer
e
@ : VSpﬂlluft
, i Dispergierdiise nach
Druckluft R | 1SO 5011, Typ L
> 1 /
@ S

VSpi'llkammer = VSp\'illuft - VAnsaug

VSplilknmmer >0 = Uberdruck

VSpulkammer < 0 = Unterdruck

VAerasnl = VAnsaug + VTreibluft

Abbildung A-1  Volumenstréme und daraus resultierende Druckverhélt-
nisse am Banddosierer 410
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Die im Verweilzeitbehalter erzielten Massenkonzentrationen wurden
mittels Gravimetrie auf 47 mm Membran oder Glasfaserfiltern be-
stimmt. In einem ersten Schritt wurden die Parameter Bandgeschwin-
digkeit und Drilicke variiert, um eine von der Konzentration her geeig-

nete Einstellung zu ermitteln.

Da die mitgelieferte Bedienungsanleitung sowie die Spezifikationen
nicht auf CF ausgelegt sind und dartber hinaus insgesamt sehr durftig
sind, wurde der Banddosierer erst umfassend charakterisiert. Fir die
Betriebsparameter Rihrwerksdrehzahl (scraper) und Forderbandge-
schwindigkeit wurden die Kennlinien aufgenommen (Abbildung A-2).

s/ €m/s

¥=27,10x
¥=0,088 4 R?=1,00

¢ R*=1,000

Férderbandgeschwindigkeit g,
-
Rilhrwerksumdrehungen n / 1/min
*

Einstellung 1/ % Einstellung

Abbildung A-2  Zusammenhénge zwischen den Einstellungen am Gerét
und dem zughérigen Parameter. Links: Rihrwerksdrehzahl in 1/min ab-
héngig von der Position des Drehknopfs. Rechts: Bandgeschwindigkeit
des Férderzahnriemens in cm/s in Abhéngigkeit der Prozentzahl des Reg-
lers.

Mit dem ermittelten Parameter Bandgeschwindigkeit und der Zahnrie-
mengeometrie (Abbildung A-3) ist es mdglich, fir Pulver mit bekannter
Schittdichte eine Abschatzung der zu erzielenden Aerosolmassenkon-

zentrationen durchzufthren.
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L a=15mm Fullquerschnitt
A = h*(g+0,52)

Y

r

Abbildung A-3  Zahngeometrie und daraus resultierende Fiillquerschnitts-
flache

Das Volumen einer einzelnen Kammer kann aus der Zahnriemengeo-
metrie zZu
Vkammer = 0,0014 cm?® berechnet werden. Die Bandlange wurde durch
Messung mit | = 39,5 cm bestimmt und ergibt damit eine Férderkam-

merzahl von n = 26.

Bei Kenntnis der Schuttdichte pschatt des Materials lassen sich damit die

Fasermassen je Faserkammer bzw. je Bandlange berechnen.

Myammer = Pschiiet * VKammer (0.1)

Fasermasse je Zentimeter Bandlange:

_ N Mgammer
Mpana =~ (0.2)

Daraus lasst sich ein Fasermassenstrom berechnen:

m = Uggngq - Mpand (0.3)

Mit bekanntem Volumenstrom Vaerosol 1&sst sich damit eine zu erwar-
tende Aerosolmassenkonzentration cm berechnen.
m
Cn == (0.4)
VAerosol
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Abbildung A-4  Erzielte Massenkonzentrationen in Abhéngigkeit der Riihr-
werksdrehzahl bei konstanter Férderbandgeschwindigkeit u = 63 cm/min.
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Abbildung A-5  Erzielte Massenkonzentrationen in Abhéngigkeit der For-
derbandgeschwindigkeit bei konstanter Scraperdrehzahl
rpm = 108 1/min
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Abbildung A-6  Erzielte Massenkonzentrationen bei Wiederholungsexperi-
menten iber 5 Stunden Dosierdauer. Driicke: ps = 2 bar, p2 = 1,2 bar,
Riihrwerksdrehzahl rpom = 50 1/min, konstante Férderbandgeschwindig-
keit bei 2 % entsprechend u = 10,08 cm/min.
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Anhang A4 Koagulationsraten

Die Koagulationsraten N/No beschreiben das Verhaltnis der Partikel-
konzentration N nach einer Zeit t zur Ausgangskonzentration No und
sind abhéngig vom Partikeldurchmesser der und den mit den Gasbedin-
gungen verbundenen Eigenschaften wie der Diffusionskonstanten D,

die in der Koagulationskonstante k zusammengefasst werden:

k=4-m-dp-D (0.5)
e (0.6)
NO 1 + k - NO t
d, =100 nm
100 & e = 2T T P
& = Np=10E+5 1/om®
60 o Ny=1.0 E+6 1/cm®
4 Ny =1.0 E+7 1/ecm®
X 409 v No=1.0E+8 1/cm*
< * No=1.0E+10 1/cm?
Z No = 1.0 E+12 1/em?
z
204
1 1'0 100
Zeitt/s
100 ” dp =1.000 nm
. oy

Seee = N, = 1.0 E+5 1/em®
i A i . e Ny=1.0E+6 1/cm*
14 v ° 4 Ny =1.0 E+7 1/cm?
< o1 T~ i, v Ny = 1.0 E+8 1/om®
S T e + Ng=10E+101/cm*
ES = 3|
> 0014 v Ng = 1.0 E+12 1/cm
.
0.001 4
1E-4
1E-5 I
01 1 10 100
Zeitt/s

Abbildung A-7  Verhéltnis von End- zu Ausgangskonzentrationen N/No
beim Koagulationsprozess fiir verschiedene Ausgangskonzentrationen,
aufgetragen lber der Zeit t. Die Ergebnisse gelten bei einer Temperatur
T =37°C fiir die Durchmesser dp = 100 nm (oben) und dp = 1.000 nm
(unten).
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Anhang A5 Eckdaten der numerischen Si-
mulationen in Comsol Mul-

tiphysics
Tabelle 11 Globale Parameter im Comsol-Modell
Name | Ausdruck Wert Beschreibung
rho_f 1.8[g/cm”3] 1800 kg/m* | Faserdichte
Vaeros | 100[ml/min] 1.6667E-6 | Volumenstrom-Ein-
ol m3/s lass bei 0°C und
101,325kPa
TO 310[K] 310 K Temperatur
Rand 1 1 Random Number In-
put
df 1[um] 1E-6m Faserdurchmesser
If 2[um] 2E-6m Faserlange
beta If/df 2 Aspektverhaltnis
Xrand | 4/3*(beta’2- 1.3206 Formfaktor zufallige
1)/((2*beta’2- Ausrichtung
1)/(sqrt(beta’2-
))*log(beta+sqrt(beta”2-
)
beta)/3+2*8/3*(beta’2-
1)/((2*beta’2-
) (sqrt(beta2-
1))*log(beta +
sqrt(beta”2-1)) + beta)/3
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Name | Ausdruck Wert Beschreibung
Vfaser | pi/4*dfr2*If 1.5708E-18 | Faservolumen
m3

dvolum | (Vfaser*3/4/pi)*(1/3)*2 | 1.4422E-6 | Volumenaquivalen-

en m ter Kugeldurchmes-
ser
npartike | 100000 100000 Partikelanzahl
I
e Solver fir Partikel: GMRES (Generalized minimal residual
method)

¢ Methode fiir CFD: FEM

Geometrie HuS E-Feld | Zellenzahl | Rechen-
[mm] [# dauer
[min]

Strémungsinlet O 2 ja 14.485.046 78
3 nein 16.375.390 68
3 .

Lochgitter nein 28.248.976 86
3 ja 27.779.908 95
3 .

Karo-Gitter @ nein 23.283.016 86
3 ja 24.674.198 102
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Anhang A6 Ladungswahrscheinlichkeiten

Tabelle 12 Ladungswahrscheinlichkeiten fir Partikeln eines aerodynamischen

Aquivalentdurchmessers dae fiir Ladungszahlen n = 1 bis 11

dae Ladungszahl n

[um] | 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 | 11

0,79 |0,147 0,137 | 0,112 | 0,080 | 0,050 | 0,027

0,93 | 0,136 0,129 | 0,108 | 0,081 | 0,054 | 0,032 | 0,017

1,08 | 0,126 | 0,120 | 0,103 | 0,080 | 0,057 | 0,036 | 0,021

1,26 | 0,117 | 0,112 | 0,098 | 0,079 | 0,059 | 0,040 | 0,025 | 0,014

0,15 | 0,108 | 0,104 | 0,093 | 0,078 | 0,060 | 0,043 | 0,029 | 0,018

1,71 10,100 | 0,097 | 0,088 | 0,075 | 0,060 | 0,046 | 0,032 | 0,021 | 0,013

2,00 |0,093 0,090 | 0,083 |0,073 | 0,060 | 0,047 | 0,035 | 0,025 | 0,016

2,33 | 0,086 | 0,084 | 0,078 | 0,070 | 0,059 | 0,048 | 0,037 | 0,028 | 0,019 | 0,013

2,71 | 0,080 | 0,078 | 0,074 | 0,067 | 0,058 | 0,048 | 0,039 | 0,030 | 0,022 | 0,016 | 0,011

3,16 | 0,074 | 0,072 | 0,069 | 0,063 | 0,056 | 0,048 | 0,040 | 0,032 | 0,025 | 0,019 | 0,013

3,69 | 0,068 | 0,067 | 0,064 | 0,060 | 0,054 | 0,047 | 0,040 | 0,033 | 0,027 | 0,021 | 0,016

4,30 |0,063 | 0,062 | 0,060 | 0,056 | 0,052 | 0,046 | 0,040 | 0,034 | 0,028 | 0,023 | 0,018

5,01 | 0,059 | 0,058 | 0,056 | 0,053 | 0,049 | 0,045 | 0,040 | 0,035 | 0,029 | 0,024 | 0,020

5,84 | 0,054 | 0,054 | 0,052 | 0,050 | 0,047 | 0,043 | 0,039 | 0,034 | 0,030 | 0,026 | 0,022

6,81 | 0,050 | 0,050 | 0,049 | 0,047 | 0,044 | 0,041 | 0,038 | 0,034 | 0,030 | 0,026 | 0,023

7,94 | 0,047 | 0,046 | 0,045 | 0,044 | 0,042 | 0,039 | 0,036 | 0,033 | 0,030 | 0,027 | 0,024

9,26 | 0,043 | 0,043 | 0,042 | 0,041 | 0,039 | 0,037 | 0,035 | 0,032 | 0,030 | 0,027 | 0,024

10,80 | 0,040 | 0,040 | 0,039 | 0,038 | 0,037 | 0,035 | 0,033 | 0,031 | 0,029 | 0,027 | 0,024

12,59 | 0,037 | 0,037 | 0,036 | 0,036 | 0,034 | 0,033 | 0,032 | 0,030 | 0,028 | 0,026 | 0,024

14,68 | 0,034 | 0,034 | 0,034 | 0,033 | 0,032 | 0,031 | 0,030 | 0,029 | 0,027 | 0,025 | 0,024
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Tabelle 13 Ladungswahrscheinlichkeiten fir Partikeln eines aerodynamischen
Aquivalentdurchmessers dqe fiir Ladungszahlen n = 12 bis 23

dae Ladungszahl

[um] 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23

0,79

0,93

1,08

1,26

0,15

1,71

2,00

2,33

2,71

3,16 | 0,009

3,69 |0,012

4,30 | 0,014 | 0,010

5,01 |0,016 | 0,012 | 0,009

584 |0,018|0,014| 0,011 | 0,009

6,81 |0,019 0,016 | 0,013 | 0,011 | 0,008 | 0,007

7,94 0,020 0,017 | 0,015 | 0,012 | 0,010 | 0,008 | 0,007

9,26 | 0,021 0,019 | 0,016 | 0,014 | 0,012 | 0,010 | 0,008 | 0,007

10,80 | 0,022 | 0,019 | 0,017 | 0,015 | 0,013 | 0,011 | 0,009 | 0,008 | 0,007 | 0,005

12,59 | 0,022 | 0,020 | 0,018 | 0,016 | 0,014 | 0,012 | 0,011 | 0,009 | 0,008 | 0,007 | 0,006

14,68 | 0,022 | 0,020 | 0,018 | 0,017 | 0,015 | 0,013 | 0,012 | 0,010 | 0,009 | 0,008 | 0,007 | 0,006
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Anhang A7 Simulierte Depositionseffizien-
zen wo im elektrischen Feld

Tabelle 14 Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem strémungs-
optimierten Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurch-

messers dae mit positiven Ladungen fir n = 1 bis 11

Depositionseffizienzen o

dae Ladungszahl n
[um] 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

0,79 | 0,50 |13,38|26,03|38,76|51,44|64,08 |76,79|89,29 99,52 [100,00/100,00100,00

0,93 | 0,66 |11,53|22,21|32,76|43,32|54,04 |64,59|75,18 85,67 | 96,24 | 99,55 100,00

1,08 | 0,91 | 9,99 (18,97 |27,80|36,79|45,57 | 54,55|63,45|72,31|81,16 | 90,05 | 98,96

1,26 | 1,30 | 8,93 |16,50|23,93|31,41|38,96|46,38|54,01|61,35|68,95|76,49 83,77

0,15 | 1,77 | 8,18 [14,59|20,85|27,16|33,55|39,82|46,13 52,56 | 58,75 |65,20| 71,44

1,71 | 2,29 | 7,81 (13,22|18,48|23,89|29,25|34,62| 39,95 |45,25|50,67 | 56,02 | 61,26

2,00 | 3,06 | 7,78 |12,32|16,85|21,39|25,95|30,40|35,00 39,52 | 43,98 | 48,47 | 53,12

2,33 | 4,19 | 8,15 |12,00|15,82|19,66 (23,55 (27,39 (31,24 | 35,11 |38,91|42,65|46,47

2,71 | 5,56 | 8,99 |12,29|15,52 (18,79 (22,04 | 25,34 | 28,60 | 31,87 | 35,17 | 38,40 | 41,57

3,16 | 7,62 {10,43(13,29(15,99|18,77|21,53|24,36 | 27,11 29,94 | 32,67 | 35,45| 38,23

3,69 (10,26(12,69|15,10(17,37|19,73|22,09 |24,49|26,85|29,21|31,59|33,97 | 36,29

4,30 (13,73]15,95|17,95(19,87|21,89|23,92|25,92|27,94 29,98 | 31,98 |34,02| 36,00

5,01 |18,62|20,46|22,17|23,80|25,51|27,24|28,93 |30,67 | 32,36 | 34,11 35,81 37,54

5,84 |25,07|26,73|28,17|29,51|31,00|32,43|33,91|35,39|36,83 | 38,30 (39,69 41,16

6,81 |33,91|35,35|36,66 |37,63 |38,86 (40,09 41,30 (42,50 (43,74 44,99 |46,24 | 47,50

7,94 |45,64|46,91|47,97 |48,78|49,87|51,00 (52,07 | 53,14 | 54,17 | 55,17 | 56,23 | 57,29

9,26 (61,60|62,58|63,53|64,21|65,15|66,07 |66,94 |67,87 |68,72|69,57|70,45|71,33

10,80 | 82,36|83,26 | 84,03 | 84,48 | 85,25 86,00 | 86,74 | 87,50 | 88,21 |88,95|89,62|90,29

12,59 | 99,99 100,00/100,00(100,00(100,001100,001100,00[100,00/100,00/100,00/100,00/100,00

14,68 (100,001100,00/100,00100,00[100,00/100,00(100,00{100,00/100,001100,00/100,00/100,00
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Tabelle 15

einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegenlber dem stromungs-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

optimierten Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurch-

messers dae Mit positiven Ladungen bis n = 12 bis 23

Depositionseffizienzen wo

Ladungszahl n

[um]

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

0,79

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

0,93

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

1,08

99,55

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

1,26

91,19

98,80

99,55

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

0,15

77,86

83,99

90,26

96,62

99,55

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

1,7

66,75

71,98

77,46

82,60

88,00

93,18

98,65

99,57

100,00

100,00

100,00

100,0

2,00

57,50

62,15

66,78

71,19

75,84

80,23

84,66

89,24

93,64

98,24

99,58

99,58

2,33

50,39

54,27

58,03

61,89

65,93

69,67

73,52

77,46

81,11

84,90

88,79

88,79

2,711

44,85

48,07

51,46

54,72

57,89

61,15

64,55

67,87

71,08

74,33

77,69

77,69

3,16

40,95

43,66

46,43

49,27

52,15

54,88

57,57

60,32

63,19

66,11

68,83

68,83

3,69

38,64

40,97

43,28

45,65

48,00

50,45

52,87

55,20

57,49

59,81

62,22

62,22

4,30

38,01

39,96

41,91

43,92

45,95

47,96

50,04

52,14

54,10

56,10

58,04

58,04

5,01

39,21

40,89

42,55

44,27

45,98

47,72

49,45

51,21

52,96

54,65

56,34

56,34

5,84

42,55

44,01

45,50

46,95

48,42

49,92

51,44

52,93

54,34

55,78

57,21

57,21

6,81

48,74

50,02

51,33

52,60

53,80

55,02

56,25

57,49

58,67

59,87

61,16

61,16

7,94

58,33

59,31

60,36

61,46

62,54

63,63

64,76

65,84

66,92

67,99

68,95

68,95

9,26

72,24

73,12

74,00

74,91

75,84

76,78

77,66

78,46

79,28

80,15

81,02

81,02

10,80

90,96

91,67

92,36

93,11

93,83

94,59

95,40

96,13

96,78

97,39

98,05

98,05

12,59

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0

14,68

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,00

100,0
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Tabelle 16
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem strémungs-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

optimierten Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurch-

messers dae Mit negativen Ladungen n = -1 bis -11

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] 0 -1 -2 -3 -4 -5 -6 -7 -8 -9 -10 -11
0,79 | 0,50 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,93 | 0,66 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,08 | 0,91 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,26 | 1,30 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,15 | 1,77 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,71 | 2,29 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,00 | 3,06 | 0,07 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,33 | 419 | 0,56 | 0,01 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,71 | 556 | 2,35 | 0,35 | 0,02 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
3,16 | 7,62 | 4,81 | 2,00 | 0,58 | 0,16 | 0,01 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
369 [10,26| 7,93 | 550 | 3,06 | 1,29 | 0,64 | 0,28 | 0,09 | 0,01 | 0,00 | 0,00 | 0,00
4,30 |13,73|11,84| 9,81 | 7,70 | 567 | 363 | 2,01 | 1,29 | 0,82 | 0,50 | 0,28 | 0,14
5,01 |18,62|17,01|1530 (13,47 |11,71| 9,98 | 824 | 6,51 | 476 | 3,14 | 2,35 | 1,78
5,84 |25,07 (23,77 | 22,29 | 20,69 | 19,22 | 17,75 | 16,27 | 14,86 | 13,35 | 11,88 | 10,39 | 8,92
6,81 |33,91|32,83|31,56|30,17 | 28,90 | 27,65 | 26,43 | 25,16 | 23,88 | 22,62 | 21,38 | 20,12
7,94 | 45,64 |44,80 | 43,75|42,42 | 41,39 | 40,33 | 39,33 | 38,28 | 37,22 | 36,18 | 35,13 | 34,03
9,26 |61,60|60,80 | 59,88 | 58,75 | 57,87 | 56,95 | 56,07 | 55,19 | 54,33 | 53,48 | 52,59 | 51,68
10,80 |82,36 | 81,83 | 81,07 | 80,10 | 79,38 | 78,70 | 77,99 | 77,27 | 76,52 | 75,74 | 74,97 | 74,19
12,59 |99,99 |100,00(100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00
14,68 (100,00{100,00(100,00(100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00
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Tabelle 17
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem strémungs-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

optimierten Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurch-

messers dae Mit negativen Ladungen n = -12 bis -23

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] -12 -13 14 | 15 -16 17 -18 -19 -20 -21 -22 -23
0,79 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
0,93 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
1,08 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
1,26 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
0,15 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
1,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
2,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
2,33 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
2,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
3,16 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
3,69 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
4,30 | 0,05 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 0
5,01 1,34 | 101|073 | 053 | 0,35 | 0,23 | 0,13 | 0,06 | 0,02 | 0,00 | 0,00 0
584 | 7,44 | 598 | 451 | 367 | 3,07 | 257 | 2,16 | 1,81 | 1,561 | 1,24 | 1,02 | 0,83
6,81 |18,86|17,61|16,38| 15,16 | 13,88 | 12,59 | 11,36 | 10,10 | 8,84 | 7,59 | 6,34 | 543
7,94 |32,9931,94 30,84 |29,78 | 28,70 | 27,65 | 26,61 | 25,54 | 24,44 | 23,38 | 22,31 | 21,23
9,26 |50,73|49,77 | 48,86 | 47,95 | 47,06 | 46,10 | 45,21 | 44,31 | 43,45 | 42,57 | 41,65 | 40,77
10,80 |73,42|72,67 |71,91|71,16 | 70,40 | 69,67 | 68,94 | 68,21 | 67,43 | 66,74 | 65,96 | 65,17
12,59 (100,00| 99,99 | 99,66 | 99,26 | 98,66 | 98,06 | 97,52 | 97,01 | 96,48 | 95,95 | 95,33 | 94,66
14,68 (100,00(100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00|100,00{100,00(100,00{100,00| 10
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Tabelle 18 Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegentber dem Lochblech-
Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

positiven Ladungen n = 1 bis 11

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

wml| 0 | 1 | 2| 3| 4a |5 |6 | 7| 8| 9 /|10]Mn

0,79 | 0,51 {11,74|18,53|24,93|30,69 (36,97 | 42,34 |47,25|52,28 | 56,19 59,69 | 63,05

0,93 | 0,80 |10,05|16,23|22,73|28,56 | 34,36 | 39,53 | 43,89 48,27 | 52,35 (55,92 | 58,81

1,08 | 1,06 | 8,21 [ 14,33|19,99|25,23|30,20|34,72|38,85|42,70 46,78 50,03 | 53,14

1,26 | 1,35 | 7,46 |12,90(17,50|22,34|26,70|30,78 | 34,25|38,11|41,47| 44,59 | 48,05

0,45 | 1,81 | 7,03 | 11,28|15,71|19,70 (23,53 |27,16|30,79|33,95| 36,79 |39,75|42,53

1,71 | 2,47 | 6,78 |10,76(14,39|17,79|21,00|24,25|27,31|30,27 | 32,87 | 35,48 | 38,15

2,00 | 3,43 | 7,07 |10,55|13,67|16,09|19,21|22,66 | 24,08 |27,75|29,89|31,94 | 31,37

2,33 | 4,68 | 7,34 |10,36|13,08|15,53|18,09|20,58|22,83|25,14|27,30|29,36 | 31,39

2,71 | 6,49 | 8,11 |10,67(12,99|14,95(16,97 | 19,16|21,11|22,96 | 24,98 | 27,07 | 28,95

3,16 | 7,96 | 9,62 |11,70|13,70| 15,56 (17,45|19,37|21,10|22,74 | 24,21 25,78 | 27,27

3,69 |10,15/11,50|13,19|15,01|16,84|18,38|19,93|21,48|22,93 |24,31|25,88 27,24

4,30 |13,47|14,94|16,25|17,58|18,93|20,27 |21,50|22,70|23,92 | 25,26 | 26,58 | 27,79

5,01 |18,05|18,47|18,99|19,51|20,21|21,12|22,00|23,01 24,04 | 24,94 | 28,90 | 26,92

5,84 |23,29|24,29|25,12|25,97|26,78 27,52 (28,36 |29,23|30,23 | 31,23 (32,11 32,97

6,81 |30,65(30,43|31,18|31,97|32,75|33,46 | 34,14 | 34,77 | 35,36 | 35,95 | 36,66 | 37,32

7,94 |39,86|40,37|41,15|41,83|42,41|42,87 |43,41|43,96|44,41|44,88|45,40|45,87

9,26 |50,70|52,33|52,71|53,02|53,42|53,80|54,15|54,50|54,90|55,32|55,79 56,23

10,80 66,02 |66,30|66,58|66,82|67,06|67,36|67,62|67,92|68,26 | 68,56 | 68,88 (69,14

12,59 (76,27 |76,28|76,31|76,31|76,26 | 76,27 | 76,35|76,26 | 76,36 | 76,31 | 76,29 | 76,31

14,68 |72,72|72,56|72,568|72,568|72,54|72,55|72,55|72,58|72,52|72,56 | 72,54 | 72,59

256



Anhang

Tabelle 19

einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegenuber dem Lochblech-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

positiven Ladungen n = 12 bis 23

Depositionseffizienzen wo

Ladungszahl n

[um]

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

0,79

65,66

68,62

71,35

73,18

75,16

77,33

79,72

81,32

82,562

83,70

84,97

86,31

0,93

61,93

65,10

67,57

69,77

72,16

74,27

75,71

77,38

79,09

81,13

82,76

83,93

1,08

56,39

59,02

61,79

64,31

66,45

68,19

70,03

72,27

74,13

75,36

76,56

78,05

1,26

50,93

53,64

56,13

58,09

60,31

62,58

64,66

66,60

68,06

69,79

71,52

73,23

0,15

45,57

48,17

50,34

52,47

54,77

56,90

58,66

60,60

62,48

64,48

66,25

67,61

1,7

40,50

42,69

45,18

47,43

49,49

51,38

53,39

55,32

57,01

58,62

60,21

61,92

2,00

33,73

36,23

38,36

40,18

41,91

44,01

45,73

47,44

49,99

50,73

52,37

53,90

2,33

33,55

35,34

37,07

38,80

40,50

42,09

43,74

45,48

47,35

48,89

50,45

51,69

2,71

30,76

32,38

33,91

35,47

37,25

38,87

40,40

41,79

43,17

44,61

46,08

47,44

3,16

28,88

30,52

31,89

33,34

34,57

35,87

37,33

38,72

40,02

41,18

42,48

43,65

3,69

28,40

29,63

30,91

32,17

33,40

34,46

35,50

36,65

37,83

39,02

40,25

41,37

4,30

28,81

29,91

30,92

31,93

32,88

33,89

34,85

36,03

37,11

38,13

39,10

39,99

5,01

27,84

28,76

29,68

30,66

31,51

32,35

33,06

33,91

38,85

35,80

36,66

37,44

5,84

33,74

34,53

35,32

36,11

36,96

37,64

38,41

39,23

40,01

40,70

41,37

42,02

6,81

38,02

38,84

39,56

40,27

40,98

41,61

42,28

42,95

43,57

44,15

44,72

45,25

7,94

46,41

46,86

47,34

47,87

48,32

48,88

49,42

49,99

50,51

51,00

51,44

51,89

9,26

56,66

57,04

57,43

57,80

58,15

58,53

58,93

59,21

59,61

60,03

60,36

60,72

10,80

69,48

69,74

70,06

70,40

70,62

70,84

71,06

71,28

71,52

71,75

72,00

72,21

12,59

76,32

76,33

76,40

76,37

76,39

76,39

76,37

76,38

76,33

76,40

76,38

76,39

14,68

72,56

72,56

72,60

72,57

72,55

72,59

72,61

72,62

72,61

72,62

72,64

72,62
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Tabelle 20 Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegentber dem Lochblech-
Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

negativen Ladungen n = -1 bis -11

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] | 0 - 2| 3| 4| 5| 6| 7| 8] 9 |-0]|-M

0,79 | 0,51 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

0,93 | 0,80 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,08 | 1,06 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,26 | 1,35 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

0,15 | 1,81 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,71 | 2,47 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,00 | 3,43 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,33 | 468 | 1,15 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,71 | 6,49 | 3,11 | 0,19 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

3,16 | 7,96 | 541 | 3,31 | 0,86 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

369 [10,15| 8,35 | 6,44 | 4,47 | 2,62 | 0,68 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

430 |13,47|11,90 10,41 | 8,88 | 7,22 | 558 | 4,08 | 2,51 | 0,86 | 0,00 | 0,00 | 0,00

5,01 |18,05|15,81|14,97 | 14,12 | 13,34 | 12,57 | 11,78 | 10,93 | 10,07 | 9,10 | 8,22 | 7,19

5,84 |23,29|22,48 21,54 | 20,60 | 19,56 | 18,46 | 17,40 | 16,45 | 15,51 | 14,49 | 13,46 | 12,35

6,81 |30,65 | 28,89 |28,13 | 27,39 | 26,64 | 25,88 | 25,12 | 24,30 | 23,47 | 22,58 | 21,66 | 20,76

7,94 |39,86 38,97 | 38,29 | 37,70 | 37,02 | 36,45 | 35,86 | 35,27 | 34,72 | 34,17 | 33,55 | 32,99

9,26 |50,70 | 51,39 | 50,91 | 50,32 | 49,81 | 49,35 | 48,84 | 48,35 | 47,87 | 47,34 | 46,81 | 46,33

10,80 | 66,02 | 65,66 | 65,39 | 65,07 | 64,69 | 64,39 | 64,01 | 63,64 | 63,28 | 62,84 | 62,48 | 62,08

12,59 | 76,27 | 76,24 | 76,16 | 76,18 | 76,17 | 76,10 | 76,12 | 76,07 | 76,05 | 75,95 | 75,97 | 75,93

14,68 | 72,72 | 72,44 | 72,46 | 72,49 | 72,48 | 72,50 | 72,44 | 72,49 | 72,49 | 72,44 | 72,44 | 72,36
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Tabelle 21
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegentber dem Lochblech-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

negativen Ladungen bis n = -12 bis -23

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] -12 -13 14 | 15 -16 17 -18 -19 -20 -21 -22 -23

0,79 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,93 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,08 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,26 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,15 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,33 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
3,16 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
3,69 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
4,30 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
501 | 6,01 | 3,49 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
584 |11,27|10,14 | 9,07 | 8,00 | 6,86 | 571 | 450 | 3,29 | 2,03 | 0,55 | 0,00 | 0,00
6,81 |19,98 (19,19 | 18,42 | 17,74 | 16,99 | 16,18 | 15,46 | 14,60 | 13,88 | 13,10 | 12,39 | 11,68
7,94 |32,40]31,77 | 31,17 | 30,53 | 29,89 | 29,28 | 28,57 | 27,90 | 27,20 | 26,47 | 25,76 | 25,04
9,26 |45,83|45,39 | 44,90 | 44,42 | 43,83 | 43,34 | 42,86 | 42,39 | 41,93 | 41,44 | 40,94 | 40,37
10,80 | 61,66 | 61,24 | 60,83 | 60,48 | 60,07 | 59,71 | 59,33 | 58,97 | 58,60 | 58,25 | 57,90 | 57,55
12,59 |75,88|75,89 | 75,84 | 75,72 | 75,66 | 75,59 | 75,51 | 75,49 | 75,42 | 75,32 | 75,24 | 75,09
14,68 | 72,36 | 72,32 | 72,28 | 72,28 | 72,27 | 72,24 | 72,21 | 72,20 | 72,14 | 72,16 | 72,10 | 72,04
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Tabelle 22 Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem Karo-Gitter-Ae-
rosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

positiven Ladungen n = 1 bis 11

Depositionseffizienzen oo

dae Ladungszahl n

wml| 0 | 1 | 2| 3| 4|5 |6 | 7| 8] 9 |10]Mn

0,79 | 0,34 {10,61|19,35|26,95|33,13|39,71|46,03|52,29|58,49 64,07 |68,88|71,96

0,93 | 0,57 | 9,14 |16,93|23,62|29,29|34,55|40,06 |45,38|50,60 | 55,85 |60,80 | 65,43

1,08 | 0,84 | 8,01 |14,9020,62|25,87 30,39 |34,94|39,59|44,01 48,40 |52,87|57,16

1,26 | 1,21 | 7,26 |13,09(18,19|22,93|27,27|30,84 | 34,70 | 38,65|42,43 | 46,17 | 49,89

0,45 | 1,70 | 6,76 | 11,76|16,28 20,40 (24,24 27,83 |30,85|34,08 | 37,45 |40,69 | 43,87

1,71 | 2,30 | 6,54 |10,78(14,87|18,31|21,74|25,01|28,01|30,56|33,32|36,15|38,94

2,00 | 3,06 | 6,70 |10,25|13,84|16,97|20,00|22,80|25,57 | 28,10|30,28 | 32,53 | 34,93

2,33 | 417 | 7,22 |110,23|13,22|15,94|18,52|21,09|23,54 | 25,87 | 28,06 | 29,88 | 31,75

2,71 | 5,59 | 8,14 |10,70|13,25|15,66 |17,89|20,07 |22,17|24,26 | 26,22 |28,15|29,78

3,16 | 7,64 | 9,68 |11,87|14,05|16,00(17,92|19,84|21,66|23,50 | 25,26 | 26,93 | 28,57

3,69 |10,17|11,96|13,84|15,63|17,22|18,89|20,49|22,08|23,68 | 25,22 |26,74 | 28,20

4,30 |13,81|15,24|16,67|18,14|19,56|20,95|22,31|23,71|25,03 | 26,36 | 27,63 | 28,85

5,01 |18,62|19,62|20,85|22,04|23,31|24,50|25,65|26,80(27,91|29,00 (30,06 | 31,07

5,84 |25,77|25,78(26,79|27,83|28,81|29,75|30,74 31,62 |32,53|33,37 | 34,17 | 34,96

6,81 |34,07(33,96|34,73|35,47|36,24 |36,95|37,80|38,46|39,21| 39,98 | 40,68 | 41,43

7,94 |45,21|44,89|45,56|46,18|46,86|47,51|48,12|48,79|49,41|50,07|50,72|51,35

9,26 |60,25|60,25|60,76|61,31|61,81|62,33|62,87 |63,41|63,89|64,41|64,87|65,39

10,80 80,55|79,85|80,23|80,70|81,16 81,59 |82,06|82,47|82,91 83,34 |83,75|84,14

12,59 97,27 |97,43|97,44|97,44| 97,44 |97,45|97,46 | 97,47 | 97,47 | 97,49 |97,50 | 97,50

14,68 (96,89 |96,91|96,94 | 96,96 | 96,96 | 96,96 | 96,96 | 96,96 | 96,97 | 96,97 | 96,98 | 96,99
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Tabelle 23

einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem Karo-Gitter-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

positiven Ladungen n = 12 bis 23

Depositionseffizienzen o

Ladungszahl n

[um]

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

0,79

74,32

76,41

78,45

81,31

84,55

87,48

90,55

93,60

95,59

97,48

97,99

98,15

0,93

69,22

71,78

73,86

75,65

77,29

79,25

81,71

84,43

86,91

89,38

92,05

94,29

1,08

61,37

65,15

68,65

70,94

72,89

74,50

76,02

77,41

78,91

80,94

83,23

85,39

1,26

53,59

57,33

60,77

64,06

67,23

69,66

71,47

73,04

74,44

75,75

76,96

78,03

0,15

47,08

50,15

53,35

56,50

59,44

62,34

65,06

67,70

69,71

71,31

72,71

73,92

1,7

41,63

44,34

47,02

49,71

52,36

55,00

57,62

60,20

62,61

64,86

67,11

69,13

2,00

37,33

39,73

42,04

44,35

46,62

48,89

51,13

53,43

55,70

58,00

59,99

62,08

2,33

33,77

35,81

37,86

39,86

41,82

43,82

45,75

47,72

49,59

51,56

53,51

55,46

2,71

31,35

33,02

34,80

36,57

38,31

40,01

41,63

43,34

45,01

46,69

48,35

49,94

3,16

30,00

31,34

32,76

34,28

35,76

37,23

38,78

40,21

41,62

43,07

44,50

45,91

3,69

29,52

30,76

31,90

33,13

34,48

35,74

37,01

38,34

39,56

40,83

42,01

43,27

4,30

30,06

31,12

32,17

33,24

34,41

35,50

36,64

37,75

38,89

39,97

41,04

42,10

5,01

32,03

32,94

33,84

34,81

35,77

36,72

37,71

38,70

39,63

40,60

41,55

42,52

5,84

35,81

36,67

37,50

38,39

39,18

40,03

40,85

41,66

42,50

43,32

44,13

44,95

6,81

42,14

42,86

43,60

44,34

45,10

45,80

46,51

47,26

48,00

48,71

49,41

50,16

7,94

52,02

52,65

53,30

53,94

54,58

55,21

55,87

56,48

57,12

57,72

58,32

58,93

9,26

65,87

66,38

66,88

67,37

67,82

68,32

68,77

69,25

69,74

70,20

70,65

71,12

10,80

84,58

85,02

85,40

85,84

86,22

86,59

87,03

87,41

87,78

88,19

88,58

88,98

12,59

97,51

97,52

97,53

97,54

97,55

97,56

97,57

97,58

97,58

97,58

97,59

97,60

14,68

96,99

97,00

97,00

97,01

97,02

97,03

97,02

97,03

97,03

97,03

97,04

97,04
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Tabelle 24 Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem Karo-Gitter -
Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

negativen Ladungen n = -1 bis -11

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] | 0 - 2| 3| 4| 5| 6| 7| 8] 9 |-0]|-M

0,79 | 0,34 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

0,93 | 0,57 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,08 | 0,84 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,26 | 1,21 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

0,15 | 1,70 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

1,71 | 2,30 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,00 | 3,06 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,33 | 417 | 0,95 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

2,71 | 559 | 2,84 | 0,19 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

3,16 | 7,64 | 525 | 2,94 | 0,69 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

3,69 (10,17 | 8,21 | 6,27 | 4,37 | 2,38 | 0,54 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00

4,30 [13,81|12,02|10,41| 8,76 | 7,12 | 5,50 | 3,87 | 2,16 | 0,64 0,00 | 0,00

5,01 |18,62|17,01|15,69 |14,31|12,94 | 11,63 | 10,11 | 8,76 | 7,32 | 595 | 4,54 | 3,08

5,84 |25,77|23,59|22,45 21,24 | 20,16 | 19,00 | 17,84 | 16,71 | 15,50 | 14,34 | 13,15 | 11,93

6,81 |34,07|32,21|31,30 | 30,39 | 29,44 | 28,52 | 27,57 | 26,59 | 25,62 | 24,66 | 23,65 | 22,66

7,94 |4521|43,46 | 42,68 | 41,91 | 41,14 | 40,38 | 39,63 | 38,86 | 38,11 | 37,36 | 36,56 | 35,80

9,26 |60,25 | 59,06 | 58,40 | 57,80 | 57,10 | 56,47 | 55,83 | 55,16 | 54,50 | 53,80 | 53,15 | 52,47

10,80 | 80,55 | 78,88 |78,35|77,82|77,25|76,77 | 76,23 | 75,64 | 75,12 | 74,61 | 74,12 | 73,53

12,59 | 97,27 | 97,29 | 97,16 | 97,00 | 96,84 | 96,66 | 96,50 | 96,32 | 96,16 | 95,95 | 95,76 | 95,54

14,68 | 96,89 | 96,86 | 96,79 | 96,70 | 96,61 | 96,50 | 96,38 | 96,30 | 96,22 | 96,13 | 96,02 | 95,92

262



Anhang

Tabelle 25
einem Potential von -1.000 Volt an der Membran gegeniiber dem Karo-Gitter-

Anzahlbezogene Depositionseffizienzen wo im elektrischen Feld mit

Aerosolinlet fiir Partikeln eines aerodynamischen Aquivalentdurchmessers dae mit

negativen Ladungen bis n = -12 bis -23

Depositionseffizienzen wo

dae Ladungszahl n

[um] -12 -13 14 | 15 -16 17 -18 -19 -20 -21 -22 -23

0,79 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,93 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,08 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,26 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
0,15 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
1,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,33 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
2,71 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
3,16 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
3,69 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
4,30 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
5,01 1,70 | 0,58 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00 | 0,00
584 |10,71| 9,51 | 832 | 7,12 | 592 | 476 | 3,51 | 2,32 | 1,28 | 0,52 | 0,00 | 0,00
6,81 |21,55]20,55 | 19,52 | 18,57 | 17,55 | 16,54 | 15,55 | 14,54 | 13,52 | 12,49 | 11,46 | 10,43
7,94 |35,00|34,17 | 33,41 |32,62 | 31,81 | 30,94 | 30,10 | 29,20 | 28,24 | 27,39 | 26,51 | 25,62
9,26 |51,75|51,11 | 50,39 | 49,73 | 49,05 | 48,38 | 47,63 | 46,96 | 46,23 | 45,59 | 44,89 | 44,22
10,80 |73,01|72,46|71,91|71,35|70,79| 70,23 | 69,75 | 69,23 | 68,70 | 68,12 | 67,62 | 67,07
12,59 | 95,36 | 95,16 | 94,93 | 94,73 | 94,51 | 94,25 | 94,05 | 93,81 | 93,56 | 93,30 | 93,06 | 92,78
14,68 | 95,86 | 95,75 | 95,66 | 95,58 | 95,50 | 95,43 | 95,35 | 95,29 | 95,19 | 95,13 | 95,04 | 94,96
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Anhang A8 Simulation ortsabhangiger De-
positionseffizienzen

Depositionseffizienz o, / %

0.01 -
100

0.1+

0.01 -

Boden Zulauf Gitter Gesamt ausgetragen
Depositionsort / -
[ Stromungsinlet [l Lochblech [ Karo-Gitter

Abbildung A-8  Anzahlbezogene Depositionseffizienzen aufgetragen fiir
die Oberfldchen im Bereich der Zustrémung des Inlets, der Depositions-
flache, und einem ggf. eingebauten Gitter sowie die gesamte und dem
Austrag der nicht deponierten Partikeln.
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d,.=5,012um d,.=2,326 um

d,.=10,798 um

\7‘/

| S|
0 0,83 1,67 2,5 3,33 4,17 5,0
Depositionseffizienzaw, / 103% 1 cm

—

Abbildung A-9  Depositionseffizienzen auf der Oberfldche einer Schwing-
quarzmikrowaage, die von einem Strémungsinlet angestrémt wird. Pro-
zentuale Abscheidewahrscheinlichkeiten fiir Objekte mit aerodynami-
schen Durchmessern von daze = 1,08 um, dae = 2,326 um, daze = 5,012 um
und dae = 10,798 um auf dem gesamten Halter (links), der Ringhalterung
(Mitte) und Sensor (rechts).
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Anhang A9 Relevante in-vitro-Dosen RID
auf den Membranen

Faser

1%10° 4

1x10%

1x10° 4

1x10?
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1x10° 4

-
x
a
o
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!

Objektanzahl / #/cm?/h

1x10?

Partikel

1x10° 4

1x10% 4

1x10°

1x10?
1 10

aerodynamischer Durchmesser d,, / ym

Abbildung A-10 Deponierte Partikelanzahlen der drei Objektarten Fasern
(oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das Lochgitterinlet:
Depositionsdosis auf der Membran (griin) im Vergleich zur Simulation
(blau), ausgewertet mit dem Rechteck-Modell in FibreShape

266



Anhang

Faser ] Messung - Membran
[ Simulationsdosis

1x10°

1x10%
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N
x
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Objektanzahl / #/cm?/h

1x102

Partikel

N

10
aerodynamischer Durchmesser d_. / um

Abbildung A-11 Abbildung 95.Deponierte Partikelanzahlen der drei Objekt-
arten Fasern (oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das
Lochblech-Aerosolinlet mit einem elektrischen Feld durch Anlegen ei-
nes Potentials von 1000 Volt an das Lochblech. Depositionsdosis auf der
Membran (griin) im Vergleich zur Simulation (blau), ausgewertet mit dem
Rechteck-Modell in FibreShape.
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Faser [ Messung - Membran
[ Simulation - Membran
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Abbildung A-12 Deponierte Partikelanzahlen der drei Objektarten Fasern
(oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das Karo-Gitter mit
einem elektrischen Feld durch Anlegen eines Potentials von 1000 Volt an
die Depositionsflache. Depositionsdosis auf der Membran (griin) im Ver-
gleich zur Simulation (blau), ausgewertet mit dem Rechteck-Modell in Fib-
reShape.
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Anhang A10 Einfluss der Bildanalyse-Soft-
ware FibreShape und Matlab

100 -
i Fib

10

x

— 13

3 ]
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E 160 '
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Xe) i Mat l/T
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Faser
—e— WHO
—aA— Simulation
'1 '  |—v— Partikel

0.1

Aerodynamischer Durchmesser d,, / um
nach Feret-Modell

Abbildung A-13 Vergleich der Bildauswertungen mittels FibreShape (oben).
und Matlab (unten): Depositionseffizienzen der drei Fraktionen Partikeln,
Fasern und WHO-fasern deponiert unter dem Strémungsinlet gerechnet
mit den Daten aus dem Feret-Model
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100

-
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Depositionseffizienz o, / %

=— Strdmungsinlet - Faser
—e— Stromungsinlet - WHO
—A— Strédmungsinlet - Partikel

1 10
aerodynamischer Durchmesser d_, / pm

Abbildung A-14 Simulierte Depositionseffizienzen fiir die gemessenen Ex-

positionsdosen der drei Objektarten Fasern (griines Quadrat), WHO-Fa-
sern (schwarzer Kreis) und Partikel (blaues Dreieck) im E-Feld des stro-
mungsoptimierten Aerosolinlets. Bildanalyse mit dem Feretmodell von
FibreShape
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Anhang A11 Depositionseffizienzen ermit-
telt mit den FibreShape-Daten
aus dem Rechteck-Modell

100

20
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Depositionseffizienz o, / %

Partikel

29
82

0.1

1 10
aerodynamischer Durchmesser d,. / pm

Strémungsinlet - Membran
—a— Strémungsinlet - QCM
—a— Stromungsinlet - Simulation

Abbildung A-15 Depositionseffizienzen der drei Objektarten Fasern (oben),
WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir die beiden Einlassgeomet-
rien strémungsoptimiertes Aerosolinlet (griines Quadrat) und QCM
(schwarzer Kreis) im Vergleich zur Simulation fiir das strémungsopti-
mierte Aerosolinlet (blaues Dreieck). Bildanalyse mit dem Rechteckmo-
dell von FibreShape.
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Simulation - Membran
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Abbildung A-16 Deponierte Partikelanzahlen der drei Objektarten Fasern
(oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten) fiir das strémungsopti-
mierte Aerosolinlet mit einem elektrischen Feld durch Anlegen eines Po-
tentials von 1000 Volt an die Depositionsflédche. Depositionsdosis auf der
Membran (griin) im Vergleich zur Simulation (blau). Bildanalyse mit dem
Rechteckmodell von FibreShape.
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Abbildung A-17 Simulierte Depositionseffizienzen im elektrischen Feld der
drei Objektarten Fasern (oben), WHO-Fasern (Mitte) und Partikel (unten)
fiir die Messungen an den Geometrien strémungsoptimiertes Aerosolinlet
(griines Quadrat), Lochblech (blaues Dreieck) und Karogitter
(bordeauxrotes, kopfstehendes Dreieck) im Vergleich zur Simulation am
Strémungsinlet (griines Quadrat). Bildanalyse mit dem Rechteckmodell
von FibreShape
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In dieser Arbeit wird das geo-
metrieabhdngige Verhalten gas-
getragener Fasern und Partikel
an der Aerosol-Fliissigkeits-
Grenzschicht in einer laminaren
Staupunktstromung liber einer
biologischen Sensorfldche er-
mittelt. Es werden Methoden zur
Charakterisierung deponierter
Fasern sowie fiir die numerische
Simulation des Verhaltens an
der Depositionsfldche etabliert,
mit denen gezeigt wird, dass die
Deposition der Faser-Partikel-
Kollektive an der Gas-Fliissig-
keits-Grenzschicht auf Basis
des dynamischen Formfaktors
berechnet werden kann.
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