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Abstract

Abstract

The aim of this work was to synthesize and characterize highly structured monodisperse

polymer foams. The task was tackled by combining the traditional concept of emulsion

templating with droplet-based microfluidics in order to first generate monodisperse water-

in-monomer emulsions and to subsequently synthesize highly structured polymer foams by

polymerizing the monomers. This novel technique allowed us for the first time to study

systematically the structure-property relationship of the resulting polymer foams. The

morphology of the polymer foams was investigated using scanning electron microscopy.

The mechanical properties were investigated by measuring the relative foam density and

the Young’s modulus.

Gathering all results, we conclude that we were able to control the pore morphology and to

tune the polymer foam properties by changing the emulsion composition. We had changed

independently the initial droplet size, the surfactant concentration, the dispersed phase

volume fraction, the initiation temperature as well as the locus of initiation and evaluated

the impact of each of these parameters on the resulting polymer foams. Using microflu-

idics, we also succeeded in producing polymer foams with a defined pore size gradient.

By changing the locus of initiation we showed that we can switch between open-cell and

closed-cell foams. Open-cell foams were obtained by initiating the polymerization from

the bulk phase. Closed-cell foams were obtained by polymerizing from the oil/water in-

terface. Interestingly, the closed-cell foams had a honeycomb-like pore shape whereas the

pores of the open-cell foams were spherical. This remarkable effect on the pore morphol-

ogy was investigated further and after extensive experimental proof we proposed a new

mechanism, explaining the link between locus of initiation and pore morphology. It was

found that a strong osmotic transport redistributes matter from the denser pockets of

sphere packing into the struts of the polymer foam. This osmotic transport only occurs in

interface initiated systems and does not occur in bulk-phase initiated systems. The results

obtained from varying the template parameters and the knowledge about the mechanism

are expected to give new insights about the tuning possibilities of emulsion templating

and may open a new arena for tailor-made polymer foams.
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Kurzzusammenfassung

Kurzzusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Synthese und Charakterisierung hochgeordneter monodisperser

Polymerschäume. Um diese Aufgabe zu erfüllen, wurde das traditionelle Konzept emul-

sionsbasierter Template mit der Mikrofluidik verheiratet. Diese Kombination ermöglichte

uns zum ersten Mal die Herstellung monodisperser Wasser-in-Monomer Emulsionen, de-

ren Polymerisation zu hochgeordneten monodispersen Polymerschäumen führte. So gelang

es erstmals die Struktur-Eigenschafts-Beziehung der Polymerschäume gezielt zu untersu-

chen. Die Morphologie der Polymerschäume wurde mittels Rasterelektronenmikroskopie

untersucht. Die mechanischen Eigenschaften hingegen wurden über die Bestimmung der

relativen Schaumdichte und des Elastizitätsmoduls bestimmt.

Werden alle Ergebnisse zusammengefasst, zeigte sich, dass sowohl die Morphologie als auch

die mechanischen Eigenschaften der Polymerschäume über das Variieren der Emulsions-

parameter gezielt eingestellt werden konnten. Es wurden die Tropfengröße der Emulsion,

die Tensidkonzentration, der Volumenanteil an dispergierter Phase, die Initiierungstem-

peratur sowie der Ort der Initiation verändert und der Einfluss dieser Parameter auf die

Polymerschäume untersucht. Ferner konnte durch den Einsatz der Mikrofluidik erstmals

ein definierter Porengradient im Polymerschaum eingestellt werden. Durch Ändern des

Ortes der Initiation von der kontinuierlichen Phase zur Öl/Wasser Grenzfläche wurde ge-

zeigt, dass sowohl offenzellige und geschlossenzellige Polymerschäumen hergestellt werden

können. Grenzflächeninitiation führte zu geschlossenzelligen Schäumen während die Initia-

tion aus der kontinuierlichen Phase zu offenzelligen Schäumen führte. Interessanterweise

zeigten die Poren geschlossenzelliger Schäume eine honigwabenähnliche Struktur und die

Poren offenzelliger Schäume waren sphärisch. Dieser bemerkenswerte Unterschied wurde

untersucht und nach vielen experimentellen Beweisen wurde ein neuer Mechanismus vor-

geschlagen, welcher den Zusammenhang zwischen der Morphologie des Polymerschaums

und dem Ort der Initiation erklärt: Ein osmotisches Transportphänomen transportiert

Material aus den Zwischenräumen der Kugelpackung in die Kontaktstellen zwischen die

Poren. Dieser Materialtransport findet nur bei Grenzflächeninitiation statt. Die Ergeb-

nisse aus der Templatvariation sowie die Kenntnis über den Entstehungsmechanismus

der Morphologie gibt neue Anreize zur Variationsmöglichkeit der Emulsionstemplate und

ebnet den Weg für die Herstellung anwendungsspezifischer Polymerschäume.
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