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Résumé (French summary)

globule. Contrairement aux hypotheses habituelles, le polymere non adsorbé perturbe
localement la distance interlamellaire et favorise 'apparition de pores dans son voisinage.

vi



Zusammenfassung (German summary)

Diese Arbeit behandelt die fliissig-kristalline lamellare Phase (die sogenannte L, Phase),
die amphiphile Molekiile in wéssriger Losung ausbilden. Diese lamellare Phase besteht
aus mehrere Lagen paralleler amphiphiler Doppelschichten, die durch Lésungsmittel von-
einander getrennt sind. Wir studieren mittels Molekulardynamiksimulationen die ther-
mischen Fluktuationen der Doppelschichten und die Defekte, die in der lamellaren Phase
auftreten koennen, und die Auswirkungen eines Makromolekiils, das zwischen die Dop-
pelschichten gestetzt wird.

In dem zugrundeliegenden, idealisierten “coarse-grained” Modell werden das Losungsmittel
als weiche Kugeln und die Amphiphile als Tetramere (zwei hydrophile Kugeln und
zwei hydrophobe Kugeln) reprisentiert. Der Algorithmus, der in dieser Arbeit verwen-
det wird, beschreibt die lamellare Phase im isobaren isothermen Ensemble ohne Ober-
flichenspannung (NPT, = 0).

Zuerst verifizieren wir, daf§ das Modell tatsichlich eine stabile L, Phase bildet, und
charakterisieren ihre fliissig-kristalline Struktur.

Um die Elastizitdt der lamellaren Phase zu untersuchen, berechnen wir die Fluk-
tuationsspektren der Positionen von den Doppelschichten und vergleichen sie mit den
Vorhersagen der “Discrete Harmonic Theory” (DH) fiir die Elastizitdt der smektischen
Phasen. Die Ergebnisse der Simulation, die mit einem Stapel von fiinfzehn Doppel-
schichten durchgefiihrt wurde, stimmen mit der DH Theorie tiberein. Daher kénnen die
elastischen Konstanten (Steifigkeitsmodul K. und smektischer Kompressionsmodul B)
berechnet werden.

Nachfolgend betrachten wir lokale Defekte, die auf Grund thermischer Fluktuatio-
nen erscheinen. Kurzlebige Poren treten spontan in den Doppelschichten der lamellaren
Phase auf. Im Gegensatz dazu werden Verbindungen oder Durchgénge zwischen den
Doppelschichten selten beobachtet. Die Verteilungen von Groéfle und Form der Poren
werden bestimmt. Das Verhéltnis zwischen Flache der Poren a und ihrer Konturléinge
¢ wird durch das Skalengesetz a o ¢2/3 beschrieben (ein analoges Skalengesetz gilt fiir
zweidimensionale geschlossene Irrfahrten). Zusétzlich ist die Oberflachenspannung null.
Wir nehmen dann an, dafl die Energie einer einzelnen Pore nur von ihrer Konturlinge
abhéngt. Diese Energie und die Linienspannung des Porenrandes werden mittels der
Verteilung fiir die Konturldnge geschéitzt. Zusétzlich zeigt eine zeitabhéngige Analyse,
dafl die Poren innerhalb ihrer Lebensdauer nicht nennenswert diffundieren.

Schliefllich wird eine lamellare Phase untersucht, in der ein hydrophiles, flexibles, li-
neares Polymer zwischen zwei Doppelschichten eingesetzt wurde. Zwei Typen von Po-
lymeren werden simuliert: adsorbierende und nicht-adsorbierende. In beiden Falle wer-
den die Wechselwirkungen zwischen den Doppelschichten in Anwesenheit des Polymer
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