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Kurzfassung

Die Nutzung von Fliissig-Fliissig-Zweiphasenstromungen fiir die Realisierung trop-
fenbasierter hochintegrierter Lab-on-a-Chip-Systeme eroffnet faszinierende Perspekti-
ven flir die Implementierung von Hochdurchsatzanwendungen beziiglich Sensitivitat,
Durchsatz und Kostenersparnis. Tropfenbasierte Assays, bei denen jeder Probentropfen
individuell erzeugt, prozessiert, analysiert und sortiert wird, stellen hohe Anforderun-
gen an die zugrundeliegende mikrofluidische Plattform. So unterliegt das Transport-
verhalten von Tropfenstromungen komplexen physikalischen Einfliissen, welche beim
Design einzelner Funktionsstrukturen bis hin zum gesamten mikrofluidischen Kanal-
netzwerk beriicksichtigt werden miissen. Dazu ist ein umfassendes Verstdndnis der
in der tropfenbasierten Mikrofluidik auftretenden Strémungsphdnomene erforderlich,
welches insbesondere fiir isotrop gedtzte Vollkanile bisher nur liickenhaft existiert.
Ziel dieser Arbeit ist es, die theoretischen und messtechnischen Grundlagen zu legen,
welche die Vorhersage des Transportverhaltens ermoglichen. Als Basis dient zunéchst
ein ausfiihrliches Literaturstudium, welches fachgebietsiibergreifend eine Einordnung
der einzelnen fluiddynamischen Aspekte vornimmt und die relevanten Einflussfakto-
ren identifiziert. Verfahren der Mikrostromungsdiagnostik werden an die besonderen
Aspekte der Tropfenstromung angepasst und die messtechnischen Voraussetzungen fiir
deren Anwendung geschaffen. Auf diese Weise entsteht durch die Nutzung verschiede-
ner sich komplementierender Messverfahren eine in sich schliissige multidimensionale
Datenbasis, die sich mit den theoretischen Vorhersagen deckt. Neuartige Aussagen iiber
das tropfeninterne Stromungsfeld werden zudem durch CFD-Simulationen untermau-
ert. Vor diesem Hintergrund gelingt abschlieRend die Erstellung eines analytischen
Transportmodells fiir Zweiphasenstromungen in isotrop gedtzten Mikrokanélen, das
sich auf alle Messergebnisse erfolgreich anwenden lésst. Die entwickelten Verfahren
und die Folgerungen aus den Ergebnissen lassen sich ohne Weiteres auf dhnliche
Problemstellungen iibertragen.
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Abstract

The utilization of liquid/liquid two-phase flows in highly integrated Lab-on-a-chip sys-
tems opens up fascinating perspectives for the implementation of high-throughput ap-
plications with respect to sensitivity, performance, and cost savings. Droplet-based
assays, where each sample droplet is created, processed, analyzed, and sorted indi-
vidually, place high demands on the underlying microfluidic platform. The transport
characteristics of droplet flows are subject to complex physical influences that have
to be considered during the design of individual operation units right on to the com-
plete microfluidic channel network. For this purpose, a comprehensive understanding
of the flow phenomena occurring in droplet-based microfluidics is required, which is
still incomplete especially for isotropically etched micro channels. The goal of this
work is to lay the theoretical and metrological foundation that allows the prediction
of the transport characteristics. The basis is provided by an extensive literature review
that interdisciplinarily classifies the fluid dynamical aspects and identifies relevant pa-
rameters. Methods for micro flow diagnostics are adapted to the particular require-
ments of droplet flows and the metrological prerequisites for their implementation are
developed. That way, by utilizing different complementing measurement methods, a
consistent multidimensional dataset is created that is conforming with the theoretical
predictions. Novel findings concerning the droplet internal flow field are substantiated
by CFD simulations. In conclusion, an analytical transport model for two phase flows in
isotropically etched micro channels was developed that can be applied successfully to
all measurements. The developed methods and conclusions obtained from the results
can be transferred to similar problems.
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Abbildung 1.1: Beispielhafte Implementierung eines Analyseprotokolls fiir die System-
plattform tropfenbasierte Mikrofluidik. Ein vorgegebener Verfahrensablauf wird durch
Einbindung der erforderlichen Funktionseinheiten in ein fluidisches Netzwerk umgesetzt.

Speicherung bzw.
Inkubation

Die Nutzung von Fliissig-Fliissig-Zweiphasensystemen fiir die Realisierung tropfen-
basierter hochintegrierter Lab-on-a-Chip-Systeme eroffnet faszinierende Perspektiven
fiir die Implementierung von Hochdurchsatzanwendungen auf den Gebieten der Life-
Sciences, der Mikrochemie, der medizinischen Diagnostik und der Suche nach neuen
pharmazeutischen Wirkstoffen und Leitstrukturen [1-5]. Eine beispielhafte Implemen-
tierung ist in Abbildung 1.1 dargestellt. Als Systemplattform besitzt diese Architektur
das Potential, sich gleichberechtigt neben mikrotiterplattenbasierten Testsystemen,
arraybasierten Losungen und Bio-Disk-Implementierungen als Analyseplattform am
Markt zu etablieren [6].

Grundvoraussetzung fiir die Anwendung derartiger Systeme ist der Erhalt der Integri-
tat und Individualitét eines Tropfens iiber den gesamten Analyseprozess. Dies erfordert
den Transport als Tropfenstrom oder die Stabilisierung der Phasengrenzen z.B. durch
Tenside. Durch Abstimmung der Benetzungseigenschaften der Mikrokanéle gelingt es,
deren Oberfldche durch einen permanenten, sich selbst regenerierenden Fluidfilm aus
Separationsfluid zu schiitzen und so der Verschleppung von Inhaltsstoffen wirkungsvoll
entgegenzuwirken [7-10]. Durch die gezielte Nutzung von an Phasengrenzen gene-
rierten Kraften gelingt die Implementierung selbstsynchronisierender Funktionsstruktu-
ren [11-15]. Die durch derartige , Intelligente fluidische Funktionsstrukturen® erzielbare
Unabhéngigkeit von integrierten Aktoren und externer Regeltechnik bildet die Grund-
lage fiir die kosteneffiziente Massenfertigung von Bauelementen als Einwegartikel. Als
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logische Konsequenz kommt der Ubertragung von Konzepten der Electronic Design Au-
tomation (EDA) fiir den modellgestiitzten Entwurf und die Herstellung von Bauelemen-
ten fiir benutzerdefinierte Protokolle grundlegende Bedeutung zu. Insbesondere fiir das
modellgestiitzte Design von fluidischen Netzwerken fiir vorgegebene Verfahrensablau-
fe ist die Kenntnis von Einflussgrof3en, welche das Verhalten von Phasengrenzen an
Funktionsstrukturen bestimmen, von grundlegender Bedeutung [16-21].

Das in Abbildung 1.1 gezeigte Schema fiir die Implementierung eines Analyseproto-
kolls zeigt beispielhaft den Einsatz verschiedener Funktionseinheiten zur Umsetzung
der beteiligten Verfahrensablaufe. Fiir deren Implementierung stehen fiir die Plattform
tropfenbasierte Mikrofluidik zahlreiche Funktionseinheiten zur Verfiigung. Sie bilden
die in Laborverfahren auftretenden Grundoperationen auf skalierbare mikrofluidische
Funktionsstrukturen ab und erméglichen so die Ubertragung eines Verfahrensablaufes
auf tropfenbasierte Lab-on-a-Chip-Systeme. Bei der Ubertragung bedarf es zusitzlich
zur Umsetzung des Verfahrensablaufes auch der Anpassung bzw. Nutzbarmachung der
moglicherweise durch die Miniaturisierung gewonnenen Freiheitsgrade in den Reakti-
onsbedingungen. Im Designprozess eines Lab-on-a-Chip-Systems sind darauf aufbau-
end auch das thermische Management, die Grenzflachenchemie, die Optimierung von
Transport- und Diffusionsprozessen und nicht zuletzt die Anwenderschnittstellen und
das World-to-Chip Interface zu beriicksichtigen.

Einer breiten Umsetzung steht jedoch gegenwértig das noch unzureichend entwickelte
Verstandnis von Transportphdnomenen auf dem Gebiet der tropfenbasierten Mikroflui-
dik entgegen. Dieses ist fiir eine gezielte Entwicklung mikrofluidischer Funktionsstruk-
turen, basierend auf den zugrunde liegenden fluiddynamischen GesetzmaRigkeiten, er-
forderlich. Bei der tropfenbasierten Mikrofluidik fallen dabei Grenzflacheneffekte be-
sonders ins Gewicht. Transportphdnomene lassen sich ohne deren Beriicksichtigung
nicht addquat beschreiben. Der gegenwartige Publikationsstand zur tropfenbasierten
Mikrofluidik zeigt, dass es nur wenigen gelingt, die vorhandenen Modelle zur Trans-
portcharakteristik von Tropfenstromungen konsequent auf die konkreten Problemstel-
lungen anzuwenden. Wahrend die einzelnen Teilaspekte des Tropfentransports sehr
gut verstanden sind, fehlen noch Ubersichtsarbeiten, die eine gezielte Einordnung ei-
ner Problemstellung beziiglich der diese beschreibenden Modelle und deren Relevanz
ermoglichen. Zudem gibt es noch kein fiir isotrop geétzte Kanalquerschnitte angepass-
tes Transportmodell.

Eine weitere Séule stellt die messtechnische Charakterisierung von Funktionsstruktu-
ren dar. Diese bildet ein grundlegendes Werkzeug der Lab-on-a-Chip-Entwicklung, wel-
ches den gesamten Designprozess begleitet. Dabei werden Messdaten zu den Funk-
tionseigenschaften und deren Abhingigkeit von Prozessparametern, Fluideigenschaf-
ten und den geometrischen Parametern der Funktionsstruktur gewonnen. Diese dienen
dem Funktionsnachweis oder sie flieen in die Parametrierung angepasster Funktions-
strukturen ein. Auf3erdem bilden sie die Grundlage fiir eine empirische Modellentwick-
lung fiir das modellgestiitzte Design und sie geben Einblicke in die fluiddynamischen
Vorgénge. Dariiber hinaus ist die Mikrostromungsdiagnostik unabdingbar bei der Va-
lidierung von Simulationsmodellen. Fiir die Umsetzung dieser Aufgaben eignen sich
insbesondere optische Methoden, welche an die speziellen Anforderungen der tropfen-
basierten Mikrofluidik angepasst werden miissen.
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1.2 Ziele und Arbeitsgegenstand

Tropfenbasierte Assays, bei denen jeder Probentropfen individuell erzeugt, prozessiert,
analysiert und sortiert werden soll, stellen hohe Anforderungen an die mikrofluidische
Plattform. Ein entsprechendes Lab-on-a-Chip-Bauelement besitzt eine Reihe von extern
geregelten Zufliissen fiir die im Assay-Protokoll vorgesehenen Substanzen, welche in ei-
nem entsprechend komplexen Netzwerk von Mikrokanélen seriell oder parallel gefiihrt
werden. Dabei erfahren die Probentropfen wihrend ihres Transportes Anderungen ih-
rer physikalischen Eigenschaften wie Viskositit, Grenzflachenenergie oder Temperatur.
Dies wird hervorgerufen durch das Zudosieren von Substanzen, durch chemische oder
biochemische Reaktionen im Tropfen oder durch externe Einfliisse wie z.B. eine Tem-
peraturregelung bestimmter Kanalbereiche.

Selbst ohne diese zusétzlichen Faktoren kann das Transportverhalten sehr komplex wer-
den. Die Natur solcher Tropfenstromungen beinhaltet eine von der Umgebung des ein-
zelnen Tropfens abhangige, durch viskose Reibung und Grenzflachenkréfte hervorgeru-
fene, lokale zeitliche Anderung des Drucks im Mikrokanal. Diese Druckschwankungen
breiten sich im fluidischen Netzwerk aus und beeinflussen somit benachbarte Tropfen
oder Kandle. Funktionsstrukturen im fluidischen Netzwerk, die selbstregulierend auf-
grund eines Druckunterschiedes zwischen Kanalstiicken Operationen an den Tropfen
ausfiithren, konnen auf diese Weise in ihrer Funktionsweise beeinflusst werden.

Noch dramatischer konnen sich diese Effekte auswirken, wenn Abweichungen im Vo-
lumenstrom bei den Zufliissen der einzelnen Substanzen auftreten. Diese werden z.B.
hervorgerufen durch Pulsationen (deren Ursache in Pumpen, Luftblasen oder anderen
Systemelastizitidten liegen kann) oder eine entsprechende manuelle Abédnderung der
Randbedingungen an den Zufliissen. Da der Druckabfall in einem Kanalstiick teils er-
heblich vom Abstand bzw. der Anzahl der passierenden Tropfen abhingt, kann sich so
das gesamte Netzwerkverhalten dndern.

Die Herausforderung besteht darin, ein dem umzusetzenden Analyse- oder Synthese-
protokoll gerechtes und kalkulierbaren Storeinfliissen gegeniiber tolerantes Mikroka-
nallayout zu entwerfen. Aufgrund der angedeuteten Natur der Tropfenstrémung ge-
lingt dies umfassend nur iiber eine Systemsimulation des fluidischen Netzwerkes, bei
welcher die Pfade jedes Fluidsegmentes im Netzwerk zeitlich verfolgt und somit Riick-
kopplungen berticksichtigt werden konnen. Grundlage einer solchen Systemsimulation
ist die genaue Kenntnis iiber das Transportverhalten von Tropfenstréomungen in Mi-
krokanélen und an Funktionsstrukturen, mit denen sich diese Arbeit beschaftigt. Das
Transportverhalten unterliegt komplexen physikalischen Einfliissen, welche zunéchst
in Kapitel 2.4 ausfiihrlich behandelt werden und die Basis fiir die Interpretation von
Messergebnissen und die Entwicklung von Modellen bilden.

Mit der Verbesserung der fluidischen Messtechnik und der Intensivierung der Grund-
lagenuntersuchungen zu diesem Forschungsgegenstand ist die gegenwértige Entwick-
lung durch eine extrem schnelle Verbreiterung der Wissensbasis gekennzeichnet. Be-
sonders optische Methoden bieten einen hervorragenden Zugang zu relevanten Mess-
daten und erweitern das Verstandnis der in mikrofluidischen Funktionsstrukturen statt-
findenden Prozesse. Dabei ist es oft von Vorteil, verschiedene sich komplementierende
Messverfahren zu kombinieren. Aufgrund der Komplexitit der das Tropfenverhalten
in Funktionsstrukturen bestimmenden Einfliisse konnen so scheinbare Widerspriiche
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zu publizierten Messdaten identifiziert und deren Ursachen geklart werden. Oft lie-
gen diese in der Wahl der Materialien, der Geometrien und der Grenzflichenchemie
begriindet. Auf der Grundlage der so gewonnenen Informationen lassen sich fiir den
konkreten Anwendungsfall geeignete Modelle fiir das Transportverhalten von Tropfen-
stromungen auswahlen oder bilden. Auf entsprechende Messverfahren fiir die mikrof-
luidische Prozesscharakterisierung wird in Kapitel 3 Bezug genommen. Dabei werden
die aufgrund der speziellen Anforderungen der tropfenbasierten Mikrofluidik notwendi-
gen verfahrensspezifischen Erweiterungen vorgestellt. Vorteilhaft fiir optische Messver-
fahren wirkt sich die Nutzung von Glas-, Polymer- oder Polydimethylsiloxan- (PDMS)
Kanélen aus, da diese eine optimale optische Zugénglichkeit gewéahrleisten. Insbesonde-
re die hier verwendeten Glaskanile ermoglichen aufgrund ihrer hohen Druckstabilitat
storungsarme Messungen {iber ein langes Kanalstiick und eignen sich somit optimal fiir
Druck-Durchsatzmessungen.

Anwendung finden die im Zuge dieser Arbeit optimierten Verfahren der Mikrostro-
mungsdiagnostik bei der Charakterisierung grundlegender Funktionsstrukturen fiir die
tropfenbasierte Mikrofluidik. Dies betrifft die Dynamik der Tropfenerzeugung an T-
formigen Kandlen mit Diisenstrukturen (Kapitel 4.1) und die tropfeninterne Durchmi-
schung im geraden und gewundenen Kanal (Kapitel 4.2.1). Ein weiterer Schwerpunkt
ist das fiir die Systemsimulation wichtige Transportverhalten von Tropfen im linearen
Mikrokanal (Kapitel 4.2.2). Hieraus wird ein auf den Messdaten basierendes empiri-
sches Modell erstellt, das fiir die Nutzung in der Systemsimulation geeignet ist. Zudem
wird aufbauend auf die in Kapitel 2.4 dargelegten fluiddynamischen Teilaspekte des
Tropfentransports ein an die Kanalgeometrie angepasstes analytisches Modell entwi-
ckelt und auf die Messungen angewandt (Kapitel 4.3.2).

Stromungssimulationen mittels CFD-Verfahren (Computational Fluid Dynamics) haben
sich fiir viele fluiddynamische Fragestellungen etabliert und sind durch neue Entwick-
lungen in den letzten Jahren auch auf mikrofluidische Tropfenstromungen anwendbar.
Die Simulation des Tropfentransports im Mikrokanal stellt hohe Anforderungen an die
Losungsalgorithmen, besonders die numerische Behandlung von Phasengrenzen. Zum
einen leisten die an Phasengrenzen generierten Kréfte einen wesentlichen Beitrag zum
Druckunterschied zwischen den Fluiden. Geringe Ungenauigkeiten in der Rekonstruk-
tion der Phasengrenze fithren daher lokal zu starken Druckschwankungen, die sich
nachteilig auf das Konvergenzverhalten auswirken. Zum anderen bedarf es zur Auflo-
sung der Wandbenetzungsschicht in diesem Bereich einer wesentlich feineren Vernet-
zung des Rechengebietes. Durch neue, an die Anforderungen der Mikrofluidik ange-
passte CFD-Algorithmen, gelang es, eine dem experimentell ermittelten Stromungsfeld
entsprechende Simulation des Tropfentransports im Mikrokanal durchzufiihren (siehe
Kapitel 4.3.1).

Das in dieser Arbeit gewonnene Verstdndnis der fluiddynamischen Vorgiange beim
Transport von Tropfenstromungen im isotrop geétzten Glaskanal basiert neben einem
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umfassenden Literaturstudium auf einer multidimensionalen Datenbasis. Diese setzt
sich aus folgenden Elementen zusammen:

e Struktur der phaseninternen Stromung (Messung und Simulation)
e Kriimmung der Phasengrenze (Messung und Modell)

e Druck/Durchsatzkennlinie beim Tropfentransport, Parameter:

— Viskositdten der beteiligten Fluide

Grenzflichenspannungen und intermolekulare Wechselwirkungen
Transportgeschwindigkeit

Tropfenabstand und Tropfenlange

Kanalgeometrie

e Anwendung von angepassten Transportmodellen

Vor dem Hintergrund der Komplexitit der in Mikrokanélen auftretenden Strémungspha-
nomene besteht Bedarf nach einer umfassenden Analyse der einzelnen fluiddynami-
schen Aspekte. Wahrend diese fiir runde Kapillarkanéle in der Literatur ausfiihrlich be-
handelt wurden, wenn auch sehr fragmentiert iiber die jeweiligen Fachgebiete hinweg,
so gibt es fiir die hier betrachteten Kanalquerschnitte noch keine dquivalenten Arbeiten.
Ziel dieser Arbeit ist es, diese Liicke zu schliefen und die relevanten Stromungsphéno-
mene in isotrop geédtzten Kanilen theoretisch und messtechnisch zu erfassen. Dazu war
es notwendig, die Verfahren der Mikrostromungsdiagnostik an die Aspekte der Trop-
fenstromung anzupassen und die messtechnischen Voraussetzungen dafiir zu schaffen.
Das Messverfahren der uPIV (micro Particle Image Velocimetry) wurde optimiert, um
tropfeninterne Strémungsfelder zu messen und zu rekonstruieren. Zu Beginn der Um-
setzung war die Software-Implementierung beziiglich der verwendeten Algorithmen
dem Stand der Technik {iberlegen und die gewonnenen Aussagen beziiglich des trop-
feninternen Stromungsfeldes absolut neuartig. Die Verwendung eines Dunkelfeld-PIV
Aufbaus ist ein Alleinstellungsmerkmal dieser Arbeit. Als weitere Neuerung wurde
das Verfahren Absorbance Imaging auf bewegte Tropfen angewendet, um deren Volu-
men bei ihrer Erzeugung mittels Diisen richtig zu bestimmen und um erstmalig die
Kriimmung ihrer Phasengrenze beim Transport im Kanal in allen Dimensionen zu
rekonstruieren. Weiterhin sind vergleichbare Messungen zu Durchsatzkennlinien von
Tropfenstromungen fiir die untersuchten Querschnitte in der Literatur nicht verfiigbar.
Dementsprechend gab es auch noch keine angepassten und validierten Modelle, die
sich fiir eine Systemsimulation von fluidischen Netzwerken einsetzen lieRen. Die CFD-
Simulation des tropfeninternen Stromungsfeldes gelang ebenfalls erstmalig erfolgreich,
so dass es vergleichbar mit den Messergebnissen ist. Durch die Breite der untersuchten
Aspekte ergibt sich ein brauchbares, wenn auch aufgrund der Komplexitdt noch nicht
vollstandiges, Gesamtbild zum Tropfentransport in Mikrokanélen und den relevanten
Stromungsphdnomenen. Die entwickelten Verfahren und die Folgerungen aus den
Ergebnissen lassen sich ohne Weiteres auf dhnliche Problemstellungen iibertragen.
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Abbildung 2.1: Entwicklung der Publikationsanzahl in Peer-Review Journalen zum The-
ma Mikrofluidik (blau) und mehrphasige Mikrofluidik (griin). Im letzten Jahrzehnt ist
sie iiberproportional angestiegen. Viele wesentliche Erkenntnisse und Losungsansdtze zu
nahezu allen denkbaren Problemstellungen wurden behandelt.

Grundlegende Abschitzungen zu Mikro-Total-Analysensystemen (uTAS) fiihrten 1990
Manz et al. [22] durch, indem sie mittels Skalierungsanalysen den Einfluss der Miniatu-
risierung auf fiir Sensorik relevante physikalische Parameter untersuchten. Neben den
Vorteilen eines geringen Chemikalienverbrauchs und der Moglichkeit der Integration
mehrerer Sensorkanile stellten sie fiir die Probenaufbereitung gegeniiber herkdmmli-
chen Laborverfahren (z.B. Chromatographie, Elektrophorese) ein Verbesserungspoten-
tial in der Effizienz und im Durchsatz heraus. Dementsprechend bildete (auch schon
vor 1990) die Mikrofluidik die Grundlage von mikroanalytischen Methoden fiir ers-
te bedeutende Anwendungsfelder wie der Gaschromatographie, der Hochleistungsfliis-
sigkeitschromatographie oder der Kapillarelektrophorese. Nicht zuletzt durch die vor-
angegangenen Fortschritte in der Mikrosystemtechnik [23], der Sensorik, der Laser-
technik und der Polymerstrukturierung (insbes. PDMS [24]) erlebt die Mikrofluidik
als Forschungsgegenstand seit 2000 einen rasanten Aufschwung, der sich in der An-
zahl der jahrlich erscheinenden Publikationen niederschlagt (siehe Abbildung 2.1,

L Suche im ISI Web of Science (September 2012) mit dem Suchtext Topic=microfluid* bzw.

Topic=((microfluid* OR "micro fluid*" OR microchan* OR "micro chan*") AND (droplet* OR segment*
OR bubble*)).
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Die Triebfeder fiir diese Entwicklung findet sich in den zahlreichen Anwendungsbe-
reichen, die von der Miniaturisierung, Portabilitdt, Empfindlichkeit und Hochdurch-
satzfahigkeit mikrofluidischer Systeme profitieren. Dazu gehoren die Bereiche mole-
kulare Analytik, Biotechnologie (z.B. Hochdurchsatzscreening, Prozessiiberwachung),
DNA-Analytik, Proteomik, Gefahrstoffdetektion (chemisch/biologisch), Synthese von
Feinchemikalien und Point-of-Care Diagnostik [1,25-40].

Aufbauend auf den Strategien fiir die Umsetzung von Laborverfahren durch die Mikrof-
luidik, benétigt die Entwicklung von Lab-on-a-Chip-Systemen leistungsfihige Konzep-
te, mit denen diese zielstrebig und technologisch kohérent in kommerzielle Produkte
tiberfiihrt werden konnen. Eine wichtige Basis hierbei stellt die mikrofluidische Platt-
form dar. Diese besteht aus einem Satz von untereinander kompatiblen Grundopera-
tionen, die durch einen gemeinsamen Herstellungsprozess gekennzeichnet sind, sich
entsprechend skalieren und miteinander kombinieren lassen. Ausgehend von der Art
und Weise des Fluidtransports lassen sich eine Reihe von mikrofluidischen Plattformen
identifizieren [6], die im folgenden Kapitel 2.1 kurz vorgestellt werden. Die Plattform
tropfenbasierte Mikrofluidik als Forschungsgegenstand dieser Arbeit wird in Kapitel 2.2
detaillierter behandelt.

Mit der Entwicklung mikrofluidischer Verfahren besteht die Notwendigkeit, die zugrun-
de liegenden fluiddynamischen Vorgénge zu verstehen und messtechnisch zu erfassen.
Dabei kommt optischen Verfahren der Mikrostromungsdiagnostik aufgrund ihrer hohen
Leistungsfdhigkeit eine gesonderte Bedeutung zu. Die verwendeten Verfahren werden
in Kapitel 2.3 vorgestellt. Spater werden in Kapitel 3 die messtechnischen Besonderhei-
ten in Bezug auf die tropfenbasierte Mikrofluidik diskutiert.

2.1 Mikrofluidische Konzepte fiir Lab-on-a-Chip-Systeme

Mikrofluidische Plattformen bieten die Grundlage fiir eine effiziente Umsetzung von
Laborverfahren, biochemischen Assays und Analyseprotokollen in Lab-on-a-Chip-
Systemen. Sie beinhalten neben einem konsistenten Satz von fluidischen Grundope-
rationen die technologischen Grundlagen fiir deren Integration und Steuerung und
die Definition ihrer fluidischen und elektronischen Schnittstellen. Eine sinnvolle, wenn
auch nicht {iberschneidungsfreie, Einteilung der verschiedenen verfiigbaren mikroflui-
dischen Losungsansitze in Plattformen haben Haeberle und Zengerle [4] sowie Mark
et al. [6] auf Basis des verwendeten Prinzips des Fluidtransports unternommen. Sie
identifizieren folgende fiinf Gruppen mikrofluidischer Transportprinzipien mit ihren
jeweils zugehorigen mikrofluidischen Plattformen:

e Kapillargetrieben (z.B. Lateral Flow Assay)

e Druckgetrieben (z.B. Laminarstromung, tropfenbasierte Mikrofluidik)
e Zentrifugal (z.B. Zentrifugale Mikrofluidik)

e Elektrokinetisch (z.B. Elektrobenetzung)

e Akustisch (z.B. Akustische Oberflachenwellen)

In Lateral Flow Assays oder Teststreifen werden die Fluide durch Kapillarkrafte trans-
portiert, gleichzeitig iiber eine Zellulose- oder Kieselgel-Matrix gefiltert sowie zum Auf-
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l6sen der getrockneten Chemikalien und Marker genutzt [41]. Die Stirken liegen in
der einfachen Handhabung, den geringen Kosten pro Test, ihrer Robustheit und brei-
ten Akzeptanz. Schwéchen sind die mangelnde Komplexitdt implementierbarer Assays
sowie eine schwierige quantitative Analyse. Anwendungen fiir diese mikrofluidische
Plattform sind Tests fiir Schwangerschaft, Herzinfarkt, Blutzucker, fiir kleine Molekiile
wie Drogen, Giftstoffe, Antibiotika sowie fiir Infektionserreger [6].

Der druckgetriebene Transport von Fluiden ist in Mikrokanélen mit einer gut charak-
terisierbaren laminaren Strémung verbunden (siehe Kapitel 2.5.1, Abschnitt Reynolds-
Zahl). Damit eroffnen sich diverse Moglichkeiten fiir eine gezielte Nutzung, da Stro-
mungsprofile, Diffusionsprozesse und Fluidschichtung reproduzierbar ablaufen und
leicht anpassbar sind [42]. So lassen sich z.B. Partikel oder Zellen {iber Fliel3fokus-
sierungsstrukturen fiir die Analyse oder Sortierung gezielt aufreihen [43], stationire
Konzentrationsgradienten iiber Kanalnetzwerke erzeugen [44] oder eine integrierte Ak-
torik steuert aktiv die Fluidfithrung z.B. iiber Ventile [45]. Die technologische Plattform
ist sehr vielseitig beziiglich Materialien, Kanalgeometrien und der Steuerung der Fluid-
strome und ermoglicht daher die Integration von Aktorik, Sensorik und funktionellen
Oberflachen [46]. Prinzipiell eignet sich diese Plattform fiir den kontinuierlichen Be-
trieb zur Probenvorbereitung und -analyse, zur Prozessiiberwachung und chemischen
Synthese. Nachteilig sind die oft komplexe technische Peripherie und das ungiinstige
Verweilzeitverhalten aufgrund der Taylor-Dispersion.

Bei der zentrifugalen mikrofluidischen Plattform wird der Fluidtransport iiber die Dreh-
frequenz der Mikrokanaldisk unter Ausnutzung der Zentrifugalkraft, Euler-Kraft, Co-
rioliskraft und Kapillarkraft gesteuert. Fluidische Operationen wie Dosieren, Schalten,
Teilen, Mischen, Detektieren usw. werden von innen nach auflen sequenziell durchge-
fiihrt. Eine Implementation dieser Plattform stellt die Bio-Disk dar [47], mit der z.B.
eine colorimetrische Bestimmung des Blutalkoholwertes aus einer Blutprobe gezeigt
wurde [48]. Weitere Anwendungen beinhalten die Separation von Blutplasma, die Zell-
lyse, DNA-Extraktion und Antikérper- oder Enzymbasierte Tests [6,49]. Vorteile die-
ser Plattform sind die prinzipielle Einfachheit und Modularitédt der passiv arbeitenden
Grundoperationen, verbunden mit der hohen Prézision des Fluidtransports. Nachteile
bestehen in dem durch das Kanallayout vorgegebenem streng seriellen Ablauf und der
Schwierigkeit der Integration von fluidischen und elektronischen Schnittstellen.

Elektrokinetische Effekte entfalten ihr Potential im Kapillarmaf3stab und lassen sich fiir
den Fluidtransport und die schnelle Durchmischung mittels Elektroosmose [50] sowie
die Auftrennung von Molekiilmischungen aufgrund ihrer elektrischen Eigenschaften
mittels Elektrophorese [51] nutzen. Anwendungen liegen z.B. in der schnellen DNA-
und Proteinanalyse.

Die Manipulation von Mikrotropfen mittels Elektrobenetzung auf einem Elektrodenar-
ray, von dem sie durch ein Dielektrikum getrennt sind, gelingt iiber die Variation der
initial hydrophoben Benetzungseigenschaften durch die lokale Verdnderung der Span-
nung. Die Basisoperationen sind die Tropfenerzeugung und das Dosieren, Mischen und
Teilen von Tropfen. Dies gelingt mit geringen Tropfenvolumina und hoher Prazision,
wobei die relativ freie Programmierbarkeit der Tropfentrajektorien auf einem Elektro-
denarray eine hohe Flexibilitit in der Umsetzung eines Assay-Protokolls bietet. Nach-
teilig wirkt sich der starke Einfluss der Fluideigenschaften auf den Tropfentransport,
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der hohe instrumentelle Aufwand und die fehlende Langzeitstabilitét der hydrophoben
Oberflachen aus.

Tropfen auf hydrophoben Oberfldchen lassen sich auch iiber akustische Oberfldchen-
wellen manipulieren. Sie erzeugen an der Tropfen/Substrat-Phasengrenze eine trop-
feninterne Stromung, die eine Bewegung des Tropfens zur Folge hat [52]. Akustische
Oberflaichenwellen werden mittels piezoelektrischen Substraten erzeugt [53]. Die Ba-
sisoperationen, Vorteile und Einschrdnkungen dhneln denen der auf Elektrobenetzung
basierenden Plattform.

2.2 Tropfenbasierte Mikrofluidik

Die Plattform tropfenbasierte Mikrofluidik bietet ideale Moglichkeiten fiir die Umset-
zung biochemischer Assays [54], fiir Hochdurchsatzscreenings [55-57], zur Analyse
von DNA, Zellen oder Organismen [58-63], fiir die Proteinkristallisation [64,65] und
fiir chemische Synthesen [1,66]. Zahlreiche Anwendungsbeispiele wurden bereits vor-
gestellt und sind in Ubersichtsartikeln zusammengefasst, auf welche hiermit verwiesen
wird [1, 6,32,36,39,67]. Eine dem erreichten Forschungsstand gerechte Darstellung
der Ergebnisse ist aufgrund des eher grundlagenorientierten Charakters dieser Arbeit
nicht moéglich.

Jeder Tropfen, der in einem nichtmischbaren Transportfluid gefiihrt wird, stellt ein ab-
geschlossenes und autarkes Reaktionsgefa3 dar. Eine Inkubation {iber lange Zeit ist oh-
ne Verdunstungsverluste moglich [68]. Je nach Kanalquerschnitt liegen die Tropfenvo-
lumina zwischen einigen Pikolitern bis mehreren hundert Nanolitern. Die meist wassri-
gen Tropfen werden in einer sie umschlieRenden Olphase gefiihrt, wodurch ein Kontakt
des Tropfeninhaltes mit der Kanalwand unterbunden wird [9]. Bei einem Gas-Fliissig-
Zweiphasensystem werden die wandbenetzenden fliissigen Segmente durch Luftblasen
voneinander getrennt [69]. Gasblasen konnen in einem aus zwei fliissigen Phasen be-
stehenden System auch als zusétzliche Distanzhalter zwischen den Tropfen eingesetzt
werden [70]. Zur Stabilisierung von Phasengrenzen konnen Tenside eingesetzt werden.
Sie unterbinden die Verschmelzung sich beriihrender Tropfen und ermdéglichen so eine
dichte Tropfenpackung sowie den sicheren Transport von Tropfen, welche den Kanal
nicht vollstandig ausfiillen [71, 72].

Als Materialien fiir die Herstellung von Mikrokanalstrukturen bieten sich z.B. Polydi-
methylsiloxan (PDMS), Glas, Polycarbonat (PC) und Teflon an. Grundlegende Fragen
fiir die Auswahl eines geeigneten Materials oder Herstellungsprozesses sind die Benet-
zungseigenschaften, die optische Zuganglichkeit der Kanéle, die Qualitat der Kanalwén-
de, die Kompatibilitdt mit den Fluiden, die Biokompatibilitdt und die Gaspermeabilitat,
die Kosten, die Langzeitstabilitdt und die Integrierbarkeit weiterer Bestandteile wie Ak-
torik oder Sensorik.

Die Tropfenerzeugung erfolgt iiber T-formige Einmiindungen [16, 71, 73, 74] oder
Fliefokussierungsstrukturen [18, 75]. Das gleichzeitige Dosieren mehrerer Proben-
fluide und eines Verdiinnungspuffers ist moglich [1]. Weitere Probenfluide sind tiber
T-formige Einmiindungen zudosierbar [16, 76]. Wahrend des Tropfentransports sorgt
die tropfeninterne Stromung fiir eine effiziente Durchmischung. Durch gewundene
Mikrokanéle wird die Effizienz noch wesentlich gesteigert [76]. Die Reaktionszeit wird
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bei gleichméaRiger Transportgeschwindigkeit durch die zuriickgelegte Strecke definiert.
Auf diese Weise sind z.B. Messungen von schnellen Reaktionskinetiken {iber die Korre-
lation mit der Tropfenposition moglich [77].

Im Folgenden sollen die Basisoperationen fiir die Tropfenmanipulation detaillierter be-
schrieben werden. Danach folgt eine Einordnung zu den verschiedenen Betriebsarten
von Tropfenstromungen. Spater werden weitere interessante Aspekte der Tropfenstro-
mung wie deren Mischeigenschaften, das Verweilzeitverhalten und die besondere Eig-
nung fiir Grenzflachenreaktionen erldutert.

2.2.1 Basisoperationen fiir die tropfenbasierte Mikrofluidik

Das Plattformkonzept geht von der (relativ) freien Kombinierbarkeit skalierbarer Funk-
tionsstrukturen zu einem fluidischen Kanalnetzwerk aus. Die dabei eingesetzten Funk-
tionsstrukturen bilden Grundoperationen des Verfahrensablaufes auf die tropfenbasier-
te Mikrofluidik ab und sind beziiglich deren Anforderungen optimiert. Die Entwick-
lung, Charakterisierung und Anpassung geeigneter Funktionsstrukturen ist einer der
Schwerpunkte der Lab-on-a-Chip-Entwicklung. Am Institut fiir Photonische Technologi-
en (IPHT) entwickelte Funktionsstrukturen ermoglichen z.B. die Tropfenerzeugung aus
einem oder mehreren Fluiden, das Zudosieren zu Tropfen, das effiziente Vermischen
der Tropfeninhalte, die selbstgesteuerte Vereinigung von Tropfensequenzen, die Tropf-
enteilung, das Entfernen von Separationsfluid, die Tropfensortierung oder die Trop-
fenspeicherung bzw. Inkubation. Eine Ubersicht zu diesen Funktionsstrukturen ist in
Abbildung 2.2 zusammengestellt.



2.2 Tropfenbasierte Mikrofluidik

11

Basisfunktion Schema Bauelement

Tropfenerzeugung

Erzeugung von Tropfense-
quenzen mit einheitlichen
Volumina und gleichméBi-
gen Absténden.

Zudosieren

Definiertes Zudosieren von
Reagenzien zu Tropfen.

Mischen

Schnelle Durchmischung
der Tropfeninhalte durch
optimal induzierte tropfen-
interne Strémung.

Tropfenvereinigung
Selbstsynchronisierte Ver-
einigung zweier Tropfense-
quenzen.

Tropfenteilung
Aufteilung einer Tropfen-
sequenz in identische Teil-
sequenzen.

Abtrennung
Abtrennung des Separa-
tionsmediums und Verei-
nigung der Tropfeninhalte.

Tropfenspeicherung
Speicherung oder Inkuba-
tion von Tropfensequen-
zen.

Abbildung 2.2: Ubersicht zu einigen am IPHT verfiigharen Funktionsstrukturen fiir die
tropfenbasierte Mikrofluidik. Sie stellen die Basisfunktionalitdten fiir die Umsetzung von
Verfahrensabldufen dar. Die gezeigten Bauelemente dienen gumeist der Evaluierung der
Funktionsstruktur und der Untersuchung der zugrunde liegenden fluiddynamischen Ge-
setzmdfsigkeiten. Die Verkniipfung mehrerer Funktionsstrukturen erméglicht die Umset-
zung komplexerer Verfahrensabldufe.
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Abbildung 2.3: Grundlegende Operationen in der tropfenbasierten Mikrofluidik sind die
Erzeugung von Tropfenstromen, das Zudosieren zu Tropfen und die effektive Durchmi-
schung der Tropfeninhalte. Die Abbildung zeigt einen Glaschip mit isotrop gedtzten Mi-
krokandlen (IPHT Jena), auf dem die Basisoperationen Tropfenerzeugung aus bis zu drei
Probenfluiden, Durchmischen, Zudosieren von zwei Fluiden, Durchmischen und Verweilen
integriert sind. Die Farbung ist auf eine schnelle Komplexbildungsreaktion von Eisen(III)-
Ionen und Ammoniumthiocyanat zuriickzufithren und charakterisiert das Mischverhal-
ten. Die zudosierte Menge von Ammoniumthiocyanat wurde kontinuierlich erhéht.

Die kontinuierliche Erzeugung vieler Mikrotropfen mit einheitlichen Volumina und ge-
nau einstellbarer Zusammensetzung ist die wichtigste Basisoperation und stellt eine
der Starken der tropfenbasierten Mikrofluidik dar. Geeignete Strukturen hierfiir sind
T-formige Einmiindungen (siehe Abbildung 2.3) [13,16,71,73,78-81] und Flie3fokus-
sierungsstrukturen [18, 75, 82]. Fiir die sich bildende TropfengroRe spielt bei beiden
Strukturen das Verhéltnis zwischen viskosen Kraften (sowie Tragheitskraften bei hohe-
ren Geschwindigkeiten) und Kapillarkréften eine Rolle. Somit wird sie durch die Fluid-
eigenschaften, die Grenzflachenspannung und ebenso die Kanalgeometrie bestimmt.

Bei einer T-formigen Einmiindung wird das kontinuierliche Medium im Hauptkanal ge-
fiihrt. Senkrecht dazu dringt die zu dispergierende Phase in den Kanal ein, bildet somit
eine Kanalverengung, und wird schlief$lich vom nachstrémenden kontinuierlichen Me-
dium abgeschniirt und mitgefiihrt. Die Abschniirung erfolgt zuverlassiger, wenn in die
Einmiindung eine Diisenstruktur integriert ist [16]. Oft werden auch mehrere Einzelka-
néle nahe der Einmiindung zusammengefiihrt, um Tropfen aus mehreren Bestandteilen
zu erzeugen. T-formige Einmiindungen kénnen auch zur Zudosierung weiterer Proben-
fluide verwendet werden [16, 76].

Die Fliel3fokussierung basiert auf der erzwungenen Erzeugung einer lokalen Abschnii-
rung des zu dispergierenden Fluids im Scherkraftfeld des anstromenden Transport-
fluids. Die Abschniirung wird meist noch {iber eine geometrische Verengung (Diise)
zur Erhohung der lokalen Stromungsgeschwindigkeit verstarkt.

Kriterien fiir die Tropfenerzeugung bei beiden Strukturen sind die Monodispersitit, die
Erzeugungsrate und das Tropfenvolumen. Das erzeugte Tropfenvolumen sollte ausrei-
chen, um den Kanal vollstindig auszufiillen und damit ein Aufeinanderlaufen und Ver-
schmelzen benachbarter Tropfen zu verhindern.
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Abbildung 2.4: Chipfoto und Messbild eines am IPHT entwickelten Bauelementes fiir das
Teilen von Tropfen. Die erzeugten Tropfen laufen im Bereich der Y-formigen Verzweigung
iiber eine scharfe Schneide. Ein Bypass sorgt fiir den Druckausgleich im Bereich der Ver-
gweigung. Auf diese Weise gelingt die gleichmdfSige Aufteilung des Tropfens in gleichgrofse
Tochtertropfen, auch wenn am Ausgang unterschiedliche Druckniveaus herrschen.

Das Teilen von Tropfen zum Erzeugen einer Referenzprobe, zur Vervielfiltigung der Pro-
ben oder fiir die Konzentrationseinstellung stellt eine wichtige Operation dar, die auf
die tropfenbasierte Mikrofluidik abgebildet wurde [14, 80, 83-86]. Die passive Tropf-
enteilung basiert auf Scherkréften, deren Wirkung durch das Kanaldesign vorgegeben
werden. Dazu eignen sich T-férmige oder Y-férmige Verzweigungen sowie Hindernisse
im Kanal bei tensidbeladenen Tropfen. Die Symmetrie der Tropfenteilung hangt von
den Druckverhéltnissen in den Verzweigungen ab. Eine Losung fiir die gleichméf3ige
1:1 Tropfenteilung wurde am IPHT von Kielpinski et al. [84] entwickelt. Hierbei lauft
der Tropfen in einer Y-formigen Verzweigung iiber eine spitz zulaufende Schneide
(siehe Abbildung 2.4). Ein Bypass kurz hinter der Schneide gleicht unterschiedliche
Druckniveaus an den Ausgingen aus, welche sich storend auf die Symmetrie des Tei-
lungsprozesses auswirken wiirden. Auf diese Weise ist die Tropfenteilung unabhéngig
von der Komplexitat und den Druckkennlinien der jeweiligen Ausgéinge.

Die Koaleszenz von Tropfenstromen [12,80,83,84] ermoglicht den kontrollierten Start
von Reaktionen in Tropfen, indem die Reaktanten in separaten Tropfenstrémen vor-
bereitet und dann miteinander vereinigt werden, wenn die geeigneten Bedingungen
vorliegen. Da die Tropfenerzeugungsrate gut kontrolliert werden kann, lassen sich an-
einander angepasste Tropfensequenzen erzeugen und z.B. an Verzweigungen oder Ka-
nalerweiterungen verschmelzen. Ein am IPHT von Kielpinski et al. [84] entwickelter
selbstsynchroniserender Tropfenvereiniger (siehe Abbildung 2.5) ermoglicht die kon-
trollierte Vereinigung von Tropfensquenzen mit gleicher Erzeugungsfrequenz aber un-
terschiedlichen relativen Laufzeiten. Wahrend der zuerst die Vereinigerstruktur errei-
chende Tropfen an einer Kanalverengung wartet, wird das nachfolgende Transportme-
dium iiber einen Bypass in den anderen Zweig abgefiihrt bis es zur Verschmelzung
beider Tropfen kommt. Die Vereinigung von tensidhaltigen Tropfen ist z.B. mittels Elek-
trokoaleszenz moglich [87].
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Tropfenerzeugung

Kanal-
verengung

Abbildung 2.5: Baulelement (IPHT) fiir die synchronisierte Tropfenvereinigung zweier
Tropfensequenzen mit Laufzeitausgleich. Die Funktionalitdt wird iiber eine Kanalveren-
gung erméglicht, die den Tropfen aufgrund des Blasendruckes solange zurtickhdlt, bis der
andere Tropfen die Struktur erreicht. Das Separationsmedium wird wdhrenddessen iiber
den Bypass umgeleitet.

Weitere wichtige Basisoperationen stellen das Sortieren von Tropfen [14, 88-90], das
Entfernen von Separationsfluid [91, 92] und die effiziente tropfeninterne Durchmi-
schung [16, 80, 93, 94] dar. Damit stehen der Plattform tropfenbasierte Mikrofluidik
zahlreiche umfassend charakterisierte Funktionsstrukturen fiir die Umsetzung von Lab-
on-a-Chip-Systemen zur Verfiigung.

2.2.2 Betriebsarten von Tropfenstromungen

Einhergehend mit den zahllosen Anwendungsméglichkeiten tropfenbasierter Mikroflui-
dik stellen sich neben der Anpassung der jeweiligen Prozessbedingungen unterschied-
liche Anforderungen an die Prozessfithrung beziiglich Tropfenintegritit, -individualitat
und -reihenfolge. Das Schema in Abbildung 2.6 zeigt die verschiedenen Betriebsarten.
Bei einer streng seriellen Prozessfiihrung sind die individuellen Tropfen zu jeder Zeit
adressierbar und in ihrem Pfad durch das Mikrokanalnetzwerk vorherbestimmt. Die
Tropfen behalten daher ihre Integritit und eine Kreuzkontamination zwischen benach-
barten Tropfen wird ausgeschlossen. Auf diese Weise bleiben z.B. der auf eine Tropfen-
folge aufgepriagte Konzentrationsgradient erhalten [95]. Diese Prozessfiihrung kann
sowohl mit tensidfreien als auch mit tensidbasierten Tropfensystemen betrieben wer-
den. Sie eignet sich hervorragend fiir Hochdurchsatzanwendungen wie die Analyse
von Dosis-Wirkungs-Beziehungen [96], Proteinkristallisationen [13] oder Reaktionski-
netiken [97].

Eine gemischt serielle und parallele Prozessfithrung eignet sich immer dann, wenn die
Reihenfolge der Probentropfen nicht ausschlaggebend ist und das Prozessprotokoll ei-
ne Lagerung, Inkubation oder ldngere Verweilzeit vorsieht. Wahrend bei einer streng
seriellen Prozessierung dafiir ein entsprechend langes Kanal- oder Kapillarstiick vor-
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zusehen ist, in dem die Tropfen in ausreichendem Abstand voneinander wie an einer
Perlenkette gelagert werden [98], konnen Tropfen hier eng gepackt in einem Reservoir
untergebracht werden. Voraussetzung hierfiir ist die Nutzung von Tensiden, damit die
Integritdat und Individualitat der Tropfen erhalten bleibt. Vor der Lagerung wird iiber-
fliisssiges Transportmedium entfernt. Zur weiteren Prozessierung konnen die Tropfen
wieder vereinzelt werden. Nutzungsmoglichkeiten sind Hochdurchsatzanalysen, bei
denen es auf die Identifikation einzelner Treffer unter einer Vielzahl von Proben an-
kommt [56,57,99].

Bei Prozessen, in denen es allein auf die Vorteile der tropfenbasierten Mikrofluidik hin-
sichtlich Miniaturisierung, Oberfldchen-Volumenverhéltnis, Stoff- und Warmetransport
ankommit, ist eine streng parallele Prozessfithrung moglich. Dabei wird die einheitliche
Probe in Tropfen vereinzelt, prozessiert und wieder zusammengefiihrt. Diese Prozess-
fiihrung ist fiir Anwendungen in der technischen Chemie interessant [69, 100-104].
Sie kann sowohl mit als auch ohne Tensid betrieben werden und lasst sich sehr einfach
durch Parallelisierung vervielfachen.
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a) Streng serielle Prozessfiihrung

b) Gemischt serielle und parallele Prozessfiihrung

Abbildung 2.6: Abhdngig von den Anforderungen des Prozessprotokolls ergeben sich ei-
ne oder mehrere Moglichkeiten fiir die Prozessfithrung der tropfenbasierten Mikrofluidik.
Bei der streng seriellen Progessfithrung (a) behalten die Tropfen ihre Integritdt, Indivi-
dualitdt und Reihenfolge bei. Wird zusdtzlich ein paralleler Prozessschritt eingefiihrt (b),
verlieren die Tropfen ihre Reihenfolge, behalten aber ihre Individualitdt und Integritdt.
Eine streng parallele Prozessfithrung (c) kann eingesetzt werden, wenn die Vorteile einer
Oberfldchenvergriofserung genutzt werden sollen.
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2.2.3 Weitere Charakteristika der tropfenbasierten Stromung

Mikrofluidische Tropfenstromungen bieten noch weitere interessante Charakteristika,
die sich fiir Lab-on-a-Chip Anwendungen ausnutzen lassen.

Segmentinterne Durchmischung

Durch die rdumliche Eingrenzung der Fluide im Tropfenstrom und die Ausprdagung ei-
ner segmentinternen Stromung wird eine gute stdndige Durchmischung des Segment-
inhaltes ermoglicht [80]. Diese wirkt innerhalb eines Segmentes sowohl axial als auch
radial. Im wandbenetzenden Medium bildet sich dabei eine stirkere Stromung als im
Tropfen aus, welche dort vom Impulsiibertrag iiber die Phasengrenze begrenzt wird.
Der Tropfen selbst erfahrt keinen Wandkontakt. Die tropfeninterne Stromung wird
bei Tensidbeladung zudem noch von der Verdnderung der Grenzflaichenrandbedingun-
gen beeinflusst. Gewundene Kanéle wirken sich giinstig fiir eine gute segmentinterne
Durchmischung aus, da sich hier im Gegensatz zum linearen Kanal der advektive Trans-
port {iber das gesamte Segmentvolumen erstreckt [80, 105, 106].

Experimentelle Untersuchungen zur tropfeninternen Durchmischung werden in Kapi-
tel 3.1.1 dargestellt. Das fiir die Durchmischung verantwortliche tropfeninterne Stro-
mungsfeld im geraden und im gewundenen Kanal wurde mittels uPIV untersucht und
wird in Kapitel 4.2.1 diskutiert.

Verweilzeitverhalten von Tropfenstromungen

Fiir viele technische Prozesse, insbesondere chemische Reaktionen, ist das Verweilzeit-
verhalten eines Reaktors von grundlegender Bedeutung. Als hydrodynamische Verweil-
zeit bezeichnet man die mittlere Dauer, in der ein Fluidelement den Reaktor durch-
lauft. Sie berechnet sich aus dem Quotienten des Reaktorvolumens zum austretenden
Volumenstrom. Bei chemischen Reaktionen wird der Umsatz und die Reinheit der Pro-
dukte durch die Verweilzeitverteilung beeinflusst. Diese ergibt sich aus der hydrodyna-
mischen Charakteristik des Reaktors und beschreibt die Wahrscheinlichkeitsdichte, mit
der sich ein Fluidelement eine bestimmte Zeit im Reaktor befindet (siehe Gleichung
2.1).

/OO E(t)dt = 1. @.1)
0

Eine perfekte Verweilzeitverteilung ergibt sich z.B. im idealen Pfropfenstrémungsreak-
tor, bei dem sich infinitesimal diinne Pfropfen in axialer Richtung durch den Reaktor
bewegen, wobei sie radial eine ideale Durchmischung und axial keine Durchmischung
erleben. Die Verweilzeit eines jeden Fluidelements entspricht daher genau der mittle-
ren Verweilzeit des Reaktors. Die Verweilzeitverteilung ist damit eine Dirac-Funktion
um die Reaktorverweilzeit 7 (siehe Gleichung 2.2).

E(t) = 6(t 7). (2.2)
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Eine mikrofluidische Tropfenstromung kann diesem Verhalten wesentlich niher kom-
men als eine herkdmmliche Rohrstromung [69], man muss jedoch unterscheiden, in
welcher Fluidphase die Reaktion ablduft. In der wandbenetzenden Phase findet ein Aus-
tausch zwischen den Tropfen {iber Diffusionsprozesse mit der Wandbenetzungsschicht
statt. Der Anstieg der Verweilzeitverteilungsfunktion ist sehr steil, da keine Fluidele-
mente den Reaktor friihzeitig verlassen. Durch den Diffusionsaustausch tiber die Wand-
benetzungsschicht ergibt sich jedoch eine weite Verschleppung der Verweilzeitvertei-
lung hin zu ldngeren Verweilzeiten. Findet die Reaktion hingegen im Tropfen statt,
dessen Inhalt unl6slich im kontinuierlichen Medium ist, kommt es zu sehr schmalen
symmetrischen Verweilzeitverteilungen. Eine beispielhafte Nutzung fiir tropfenbasierte
Reaktoren ist die Synthese von Nanopartikeln, da diese empfindlich von der Durchmi-
schungsgiite und der Verweilzeitverteilung abhangt [107]. Ein gezielt gesteuerter Ab-
bruch der Reaktion ist ebenfalls moglich, z.B. durch Zudosieren eines Quenchers [108]
oder durch Temperaturkontrolle [101].

Reaktionen an Grenzflachen

Aufgrund des durch die Miniaturisierung bedingten grof3en Oberflichen/Volumen-
Verhaltnisses und der schnellen Durchmischung innerhalb der Tropfen ergibt sich ein
groRes Potential in der Nutzung der tropfenbasierten Mikrofluidik fiir Prozesse, in
denen Stoff- oder Warmeaustausch iiber Grenzflachen bestimmend ist. Tropfenstro-
mungen konnen eine Alternative zu mikroemulsionsbasierten Systemen [109, 110],
Rieselbettreaktoren [111] oder Aufschlammungsreaktoren [112] sein. Experimente
zeigen fiir schnelle diffusionskontrollierte fliissig/fliissig-Reaktionen oder Extraktionen
die Vorteile aus der Intensivierung des Stoff- und Warmetransfers [100-102]. Derartige
Vorteile wurden auch fiir katalytische Multiphasenreaktionen gezeigt [69,103,104].

Die Gleichformigkeit der im Mikrokanal erzeugten Tropfenvolumina ermoglicht weite-
re interessante Applikationen, wie z.B. die Herstellung von uniformen Polymerbeads
[113], Mikrokapseln [114] oder Hydrogelbeads [115].

2.3 Bildbasierte Verfahren der p-Stromungsdiagnostik

Die Visualisierung von Stromungs- und Transportvorgéngen in Mikrokanélen bildet ei-
ne wichtige Grundlage fiir die Entwicklung leistungsfahiger mikrofluidischer Funkti-
onsstrukturen. Bildbasierte Verfahren ermdglichen einen detaillierten Einblick in fluid-
dynamische Vorgange und liefern somit wertvolle Informationen fiir deren Verstandnis.
Sie eignen sich zudem fiir den Abgleich und die Validierung von Simulationsmodel-
len und beweisen im Falle einer guten Ubereinstimmung deren Anwendbarkeit. Des
Weiteren dienen sie der Funktionsiiberpriifung und Qualitdtskontrolle fiir das fertige
Bauelement.

Es existiert eine Vielzahl von Verfahren, um Transportvorgdnge und Stromungsfelder
bildbasiert aufzunehmen, ohne wesentlich in die Randbedingungen der Stromung ein-
zugreifen [116,117]. Ermoglicht wurde dies durch Fortschritte und Entwicklungen auf
dem Gebiet der Messtechnik (leistungsfdhige Laser, Detektoren und Optiken), der Au-
tomatisierung (hochprazise Spritzenpumpen, automatische Versuchsteuerung) und der
Datenverarbeitung (leistungsfihige Rechner, die komplexe Algorithmen und grol3e Da-
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tenmengen verarbeiten konnen). Auf diese Weise ist die zeitliche und raumliche Auf-
losung und die Prézision dieser Verfahren stetig gestiegen und eroffnete damit die An-
wendbarkeit auf mikrofluidische Problemstellungen. So gelang die erste Ubertragung
der Particle Image Velocimetry (PIV) auf die Messung in einem Mikrokanal im Jahr
1998 Santiago et al. [118]. Sie untersuchten das Stromungsfeld in einer Hele-Shaw
Zelle um einen 30 um grof3en Zylinder mit einer riumlichen Auflosung von 6,9 x 6,9 x
1,5 um mit einem Epifluoreszenzmikroskop.

Neben der technologischen Komplexitit solcher Messverfahren ist deren Anwendung
auf die tropfenbasierte Mikrofluidik mit weiteren Herausforderungen verbunden.
Durch die Bewegung des Tropfens bedingt, handelt es sich dabei generell um nicht-
stationdre Vorgange. Daher sind Verfahren zur Mittlung {iber viele Aufnahmen, welche
die Genauigkeit der Messung erhohen und den Einfluss statistischer Fehler vermin-
dern, nur sehr beschrinkt anwendbar. Die optimale Gestaltung des Experiments ist
vor diesem Hintergrund besonders wichtig fiir eine gute Qualitdt der Ergebnisse. So
miissen z.B. optische Artefakte aufgrund eines Brechungsindexunterschieds auch an
den Fliissig-Fliissig-Phasengrenzen ausgeschlossen werden. Bei der Wahl der Partikel
fir uPIV Experimente ist neben den generellen Anforderungen an die Tracerpartikel
noch deren Kompatibilitdt zur Phasengrenze zu beachten. Eine weitere Herausforde-
rung ist die hohe Geschwindigkeit der Tropfen im Mikrokanal. Diese fiihrt schnell zu
Aufnahmeparametern, die das technische System an seine Grenzen sto3en lasst. Folgen
sind Aufnahmen mit Bewegungsunschérfe oder zu geringen Signalstdrken mit hohem
Rauschanteil. Bei CCD-Kameras kommt es bei sehr niedrigen Belichtungszeiten, be-
dingt durch den Auslesemodus der Pixelreihen, zum Smear-Effekt. Die in dieser Arbeit
entwickelten Anpassungen und Losungsansatze, um die durchgefiihrten Messungen zu
ermoglichen, werden in Kapitel 3 erlautert.

Im Folgenden werden ausgewéhlte bildgebende Verfahren vorgestellt, die optimal fiir
Mikrokanéle geeignet sind. Dies ist zunéchst die Laserinduzierte Fluoreszenz (LIF), wel-
che die skalare Information der Konzentrationsverteilung eines Tracers in einem Mi-
krokanal messbar macht. Danach werden Verfahren vorgestellt, bei denen Partikel als
Tracer eingesetzt werden und die Stromungsbahnen bzw. -vektoren eines Strémungsfel-
des im Ergebnis vorliegen. Dazu gehort die Methode der Particle Tracking Velocimetry
(PTV) und die leistungsfahigere Particle Image Velocimetry (PIV) mit ihren Erweiterun-
gen der 3D Stereo PIV und der digitalen holographischen PIV.

2.3.1 Laserinduzierte Fluoreszenz (LIF)

Die LIF ist eine hocheffiziente und empfindliche Methode zur Detektion geringer
Fluorophorkonzentrationen, z.B. bei der Kapillarelektrophorese [119]. Die Anwen-
dung bei Mikrostrukturen ist eine géngige Praxis. Fiir eine optimale Leistungsfahigkeit
ist das Hintergrundsignal bei maximalem Fluoreszenzsignal zu minimieren. Je nach
Fluorophor und optischer Realisierung lassen sich Konzentrationen bis in den sub-
Pikomolbereich nachweisen [120,121].

Interessant ist dieses Verfahren fiir die Charakterisierung von Mikromischern [117], be-
sonders in Verbindung mit einem Konfokalen Laser-Scanning Mikroskop (CLSM), bei
dem die lokale Farbstoffkonzentration punktweise iiber die gesamte Mischerstruktur
vermessen wird. Die erhaltene dreidimensionale Konzentrationsverteilung des Tracer-
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Abbildung 2.7: 3D-Charakterisierung einer Mikromischerstruktur mittels Laserindugier-
ter Fluoreszenz. Die hochauflésenden Konfokale Laser-Scanning Mikroskopieaufnahmen
(CLSM) entstanden am IPHT bei der Charakterisierung eines Kreuzmikromischers (Uni-
versitdt Nantes, Frankreich) unter Verwendung einer stabilen druckgetriebenen Fluidfor-
derung. Die sich ausbildende laminare Wirbelstruktur ist deutlich erkennbar. Die gemes-
senen Daten eignen sich fiir einen direkten Vergleich mit Simulationsmodellen.

farbstoffs dient der Visualisierung komplexer dreidimensionaler Stromungsmuster, er-
laubt Riickschliisse tiber die Qualitdt der Durchmischung und ermoglicht den direkten
Vergleich mit Simulationsmodellen. Hoffmann et al. [122] setzten dieses Verfahren fiir
die Charakterisierung eines T-Mikromischers ein. Diese einfache Kanalstruktur erzeugt
bereits bei niedrigen Reynoldszahlen im laminaren Bereich komplexe laminare Wirbel,
die eine effektive Durchmischung beider Fluide fordern. Als Tracerfarbstoff diente eine
Rhodamin B Lésung (1 wmol/1), die zusammen mit einer Pufferlosung iiber eine pulsa-
tionsfreie druckgetriebene Fluidférderung in den Mikromischer appliziert wurde.

Ein dhnlicher Ansatz wurde am IPHT fiir die Charakterisierung eines Kreuzmikromi-
schers aus Polymethylmethacrylat (PMMA) (Universitdat Nantes) gewéhlt. Durch eine
iiber mehrere Minuten konstante, pulsationsfreie druckgetriebene Fluidférderung ge-
lang ein hochauflésender 3D-Scan am CLSM [123]. Die in Abbildung 2.7 dargestellte
Konzentrationsverteilung zeigt deutlich den sich ausgebildeten laminaren Wirbel. Auch
hier demonstriert sich die gute Eignung dieses Verfahrens fiir die Stromungsdiagnostik
in Mikrokanalen.
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2.3.2 Particle Tracking Velocimetry (PTV)

Die PTV basiert auf der Verfolgung einzelner Partikel in einem Strémungsfeld iiber
zwei oder mehr Bilder. Die Stromung wird mit einer relativ niedrigen Konzentration an
Tracerpartikeln, deren Dichte an die des Fluids angepasst ist, beladen. Die Grof3e der
Partikel wird so gewéhlt, dass diese der Stromung leicht folgen konnen, aber noch gut
auf dem Kamerasensor abgebildet werden. Bei sehr kleinen Partikeln ist der Einfluss
der Brownschen Bewegung zu berticksichtigen. Dieses Verfahren ist prinzipiell einfach
zu realisieren. Seit den 90er Jahren ermoglicht die Weiterentwicklung der Hardware
einen automatisierten Workflow [124]. Systeme mit drei bis vier Kameras fiir eine ste-
reoskopische Vermessung von Partikelpositionen ermoglichen die Vermessung von drei-
dimensionalen Stromungsfeldern in Minikanélen [125].

In Verbindung mit der Particle Image Velocimetry lassen sich Einschrankungen beziig-
lich der geringen Tracerdichte iiberwinden. Durch diesen hybriden Ansatz entstehen
hochauflosende Vektorfelder, die fiir jeden Tracerpartikel einen Stromungsvektor be-
reitstellen [126-128].

2.3.3 Micro-Particle Image Velocimetry (1PIV)

N
mm{ 100 um

Abbildung 2.8: Messung des internen Strémungsfeldes eines in den Mikrokanal hinein-
wachsenden Tropfens mittels uPIV (Malsch et al. [129]). Links: Dunkelfeldaufnahme mit
einer getriggerten High-Power LED (Originalbild). Der Brechungsindex der Fluide ist an
das Glas angepasst. Rechts: Stromungsfeld mit einer Auflosung von 14 x 14 um?.

Fiir die Analyse von Stromungsfeldern in Mikrokandlen wurde die puPIV entwickelt
[118,130]. Sie ermoglicht eine nichtinvasive lokale Stromungsfeldmessung in Mikro-
kanalstrukturen mit einer hohen raumlichen Auflosung (bis zu 1 pm). Wie bei der
PTV wird die Stromung mit Mikropartikeln als Tracer versehen. Aus zwei kurz hin-
tereinander aufgenommenen Bildern wird die lokale Verschiebung der Partikel mittels
Korrelationsalgorithmen ermittelt [131], um das momentane Stromungsfeld zu erhal-
ten. Die zweidimensionalen Stromungsfelder sind dabei aufgrund der Beleuchtung des
gesamten Kanalvolumens eine Mittlung iiber die durch den optischen Aufbau und die
Partikelgrof3e vorgegebene Korrelationstiefe (siehe Kapitel 3.4.3).
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Ein typisches uPIV Experiment besteht aus einem Fluoreszenzmikroskopaufbau mit ei-
ner getriggerten Kamera und einem synchronisiert getriggerten Laser [132]. Die Szene
mit fluoreszierenden Tracerpartikeln wird iiber einen kurzen Laserpuls am Ende des
ersten Kameraframes und zu Beginn des zweiten Kameraframes belichtet, um hohe
Fliegeschwindigkeiten erfassen zu konnen. Spezielle PIV-Kameras (Interline-Transfer-
CCDs) erlauben kurze Zwischenframezeiten von bis zu 200 ns, mit insgesamt nur ge-
ringen Frameraten. Bei instationdren Szenen lassen sich Hochgeschwindigkeitskame-
ras einsetzen. Ein alternatives Beleuchtungsszenario, das ohne Fluoreszenzpartikel aus-
kommt, basiert auf einer Dunkelfeldbeleuchtung mit einer getriggerten High-Power
LED [106]. Abbildung 2.8 zeigt eine auf diese Weise gewonnene Aufnahme der Trop-
fenerzeugung an einer T-formigen Einmiindung mit Diise in einen Mikrokanal [129].

Anwendung fand die pPIV zunéchst in der hochaufgelosten Vermessung von Stro-
mungsprofilen in Mikrokanédlen mit dem Schwerpunkt auf fluidischen Slip an den
Kanalwédnden [133-135]. Fiir die Untersuchung der elektrokinetischen Stromung in
Mikrokandlen wurde eine Kalibration basierend auf der elektrophoretischen Mobi-
litit der Tracerpartikel und des Zeta-Potentials der Kanalwand vorgenommen, um
das Stromungsprofil korrekt zu bestimmen [136]. Die Durchmischungsgiite in einer
druckgetriebenen Stromung untersuchten Ichiyanagi et al. [137] in Kombination mit
einem pH-sensitiven Fluoreszenzfarbstoff. Eine Stromungsmessung in vivo wurde von
Hove et al. [138] an einem Zebrafischembryo mittels roten Blutkorperchen und von
Vennemann et al. [139] an einem Hihnchenembryo mittels fluoreszierenden Lipo-
somen durchgefithrt. Sie konnten damit hohe Scherraten im schlagenden Herzen
nachweisen. Fiir zahlreiche weitere Stromungsphdnomene im Mikrobereich konnte
die puPIV wertvolle Daten liefern. Einige davon sind in Review-Artikeln zusammenge-
fasst [132,140,141].

Fiir die tropfenbasierte Mikrofluidik ist der experimentelle Aufwand hoher, da aufgrund
der optischen Verzeichnungen eine Brechungsindexanpassung der beteiligten Fluide
vorgenommen werden muss [142]. Eine weitere Schwierigkeit besteht in der Wahl ge-
eigneter Partikel, die sich gut dispergieren lassen, nicht aggregieren oder an den Pha-
sengrenzen sammeln [143]. Mittelungsverfahren lassen sich oft nicht anwenden, da
die Phasengrenze schnell den Bereich des Bildfeldes verlasst, es sei denn das Bildfeld
wird nachgefiihrt [144]. Die tropfeninterne Stromung in einem rechteckigen Mikroka-
nal wurde von Sarrazin et al. [105] in verschiedenen z-Ebenen gemessen. Van Steijn
et al. [145] untersuchten die Stromung um eine an einer T-férmigen Einmiindung in
den Mikrokanal hineinwachsende Gasblase. Die tropfeninterne Stromung eines wéss-
rigen Tropfens an einer dhnlichen Struktur mit Diise untersuchten Malsch et al. [129]
unter Beriicksichtigung verschiedener Diisenquerschnitte und Systemelastizititen, wel-
che durch flexible Anschlusskanile hervorgerufen wurden.
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2.3.4 Dreidimensionale uPIV Verfahren

Fiir die Erfassung der dritten Dimension der Partikelposition und -geschwindigkeit exis-
tieren verschiedene eingeschriankte Moglichkeiten fiir herkommliche Einzelkamerasys-
teme. Hierzu zdhlen Defokussierungstechniken, die ausgehend von einer niedrigen Par-
tikeldichte die Fokuslage einzelner Partikel anhand von Kalibrierungsdaten rekonstru-
ieren konnen [146-148]. Einen interessanten Ansatz verfolgten Berthe et al. [149],
indem sie sich fiir Wand-nahe Stromungen die Absorption nach Lambert-Beer zunut-
ze machen. Sie bestimmten fiir die abhingig von der Entfernung zur Wand mit un-
terschiedlichen Grauwerten abgebildeten Partikel in einem gefirbten Medium deren
Wandabstand.

Eine Erweiterung der planaren PIV durch die stereoskopische Abbildung einer Ebene
ermoglicht die Messung aller drei Geschwindigkeitskomponenten [150,151]. Lindken
etal. [152] gelang eine elegante Umsetzung des Verfahrens auf die uPIV. Sie untersuch-
ten das dreidimensionale Stromungsfeld in einem T-Mischer (800 x 200 um?) bei einer
Reynolds-Zahl von Re = 120. Allerdings ist die raiumliche Auflésung prinzipiell durch
den Einsatz von Objektiven mit niedriger Numerischer Apertur bei Stereomikroskopen
und dem eingeschréankten Beobachtungswinkel zwischen den Kameras limitiert.

Mit schnellen konfokalen Mikroskopen, bei denen im Idealfall eine mikrolinsenbasierte
Nipkow-Scheibe eingesetzt wird, lassen sich uPIV-Aufnahmen mit einem hervorragen-
den Signal/Rauschverhéltnis erzeugen. Da bei dem konfokalen Prinzip immer nur die
im Fokus liegenden Partikel zum Bild beitragen, wird zudem noch die Tiefenschérfe re-
duziert. Die erste Anwendung fiir die uPIV beschreibt Park et al. [153] mit der Messung
einer Poiseuille-Stromung in einer Mikrokapillare. Das tropfeninterne Stromungsfeld in
einem rechteckigen Mikrokanal (100 x 58 um?) konnte Kinoshita et al. [154] mit ei-
nem schnellen konfokalen Mikroskop bei 2000 fps messen. Aus einem 3D-Scan mit
1,88 um Auflosung senkrecht zur Bildebene (Z-Richtung) iiber den gesamten Kanal
und durch Anwendung der Kontinuitétsgleichung konnte die Z-Komponente der Stro-
mungsgeschwindigkeit berechnet und das komplexe rezirkulierende Strémungsmuster
im Tropfen rekonstruiert werden.

Die Digitale Holographie bietet ein grof3es Potential fiir die Messung schneller Stromun-
gen mit voller dreidimensionaler Auflosung. Algorithmen fiir die Stromungsanalyse ba-
sieren oft auf Particle Tracking Verfahren [155-158], jedoch existieren auch korrelati-
onsbasierte Methoden [159]. Da fiir die dreidimensionale Rekonstruktion einer Szene
ein Einzelbild ausreicht, lassen sich in Verbindung mit einer Hochgeschwindigkeitska-
mera sehr schnelle dreidimensionale Stromungsfelder messen. Ein Nachteil ist bisher
noch die relativ geringe einsetzbare Partikelkonzentration, welche die Anwendung auf
stationdre Stromungsphdnomene beschrankt.

2.3.5 Ansatzpunkte fiir eine Weiterentwicklung

An einigen Beispielen wurde aufgezeigt, wie die Entwicklung von bildbasierten Verfah-
ren fiir die Mikrostromungsdiagnostik in den letzten Jahren vorangeschritten ist [160].
Am interessantesten sind hierbei die dreidimensionalen Verfahren, welche die neues-
ten Gerdtegenerationen mit innovativen Softwarealgorithmen verbinden und auf diese
Weise detaillierte Einblicke in das Stromungsfeld im Mikrokanal liefern [152,154]. Fiir
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tropfenbasierte, nichtstationdre Stromungssituationen stof3en diese Verfahren beziig-
lich der Aufnahmegeschwindigkeit oder der rdumlichen Auflosung allerdings schnell
an technologische Grenzen. Fiir die tropfenbasierte Mikrofluidik miissen sie ihre Eig-
nung erst unter Beweis stellen. Mit deren stirkeren Verbreitung ab ca. 2004 (siehe
Abbildung 2.1) sind wichtige Erkenntnisse zur Experimentfiihrung fiir die Anwendung
von zweidimensionalen Verfahren fiir nichtstationdre Stromungssituationen im Mikro-
kanal hinzugekommen [140]. Stromungsphdnomene der tropfenbasierten Mikrofluidik
wurden seither jedoch noch nicht umfassend untersucht, was neben ihrer geringeren
Verbreitung sicherlich vor allem durch den erh6hten Messaufwand im Vergleich zu sta-
tiondren Stromungen zu erkldren ist [144]. Obwohl es fiir die weit verbreitete uPIV
bereits kommerziell erhiltliche Systeme gibt, bendtigen diese Verfahren spezialisier-
te Anwender, um aussagekraftige Ergebnisse zu generieren. Jede Messung ist auf die
gesuchte Aussage hin abgestimmt und bedarf angepasster Losungsanséatze. Die Verbes-
serung etablierter und die Entwicklung neuer Messmethoden ist gerade fiir die tropfen-
basierte Mikrofluidik noch lange nicht abgeschlossen.

Aus diesem Grund waren einige Weiterentwicklungen notig, um die in dieser Arbeit un-
tersuchten Stromungsphdnomene in isotrop geétzten Kandlen messtechnisch zu erfas-
sen. Die uPIV wurde fiir die Messung und Rekonstruktion tropfeninterner Strémungs-
felder optimiert. Dazu wurde eine Software zum automatischen konturbasierten Auf-
einanderlegen der in den Messbildern gewanderten Tropfen entwickelt und es wurden
neue Algorithmen fiir die PIV-Auswertung und Validierung angewendet. Zum Zeitpunkt
der ersten Messungen war die Software-Implementierung beziiglich der verwendeten
Algorithmen dem Stand der Technik {iberlegen. Die Verwendung eines Dunkelfeld-PIV
Aufbaus ist in der Literatur einzigartig und die damit gewonnenen Rohbilder den her-
kommlichen Fluoreszenzaufnahmen ebenbiirtig. Dies wurde zu einem Bruchteil der
Kosten kommerzieller Messsysteme erreicht. Grundlage dafiir war die perfekte Bre-
chungsindexanpassung und die hohe optische Qualitdt der Glaskanéle. Das Verfahren
Absorbance Imaging wurde auf bewegte Tropfen angewendet, um deren Volumen bei
ihrer Erzeugung an Diisen richtig zu bestimmen und um erstmalig die Kriimmung ih-
rer Phasengrenze beim Transport im Kanal in allen Dimensionen zu rekonstruieren.
Damit wurde eine Messmethode etabliert, die sich besonders zur Analyse schneller
Tropfenprozesse eignet und fiir dreidimensionale Verfahren bisher unerreichbare Para-
meterrdume erschliel3t. Alle Details zu den Weiterentwicklungen werden in Kapitel 3
vorgestellt.
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2.4 Transport von Tropfenstromungen in Mikrokanilen

Zunachst wird in diesem Kapitel eine Einteilung von Zweiphasenstrémungen, wie sie
in Mikrokanélen auftreten konnen, vorgenommen, um auf die fiir die mikrofluidische
Plattform tropfenbasierte Mikrofluidik relevante Fliissig-Fliissig-Tropfenstromung hin-
zufithren. Danach folgt ein Uberblick iiber Messverfahren, die eine Charakterisierung
des fluidischen Widerstandes von Tropfenstromungen ermoglichen. Dabei wird beispiel-
haft dargestellt, welche Effekte bei Tropfenstromungen eine Rolle spielen und welche
Parameter diese beeinflussen. Im Weiteren werden systematisch die einzelnen physika-
lischen Einfliisse, die zum fluidischen Widerstand beitragen, diskutiert. Daraus werden
Schlussfolgerungen {iber die Relevanz dieser Erkenntnisse fiir das modellbasierte De-
sign gezogen und eine Realisierungsmoglichkeit fiir eine Systemsimulation vorgestellt.
Zum Abschluss werden weitere grundlegende Charakteristiken der Tropfenstromung
beleuchtet.

2.4.1 Zweiphasenstrémungen in Mikrokandlen

Der Bestimmung und Vorhersage des Flussverhaltens von Zweiphasenstromungen
in Rohrleitungen wurde aufgrund ihrer industriellen Bedeutung (Erdol-, Chemie-,
Kernkraft-, Kithlmittel-, Raumfahrt- und Erdwéarmeindustrie) viel Beachtung geschenkt.
Die Unterschiede im Transportverhalten von Gas-Fliissig-Stromungen verglichen mit
einphasigen Stromungen wurden bereits sehr friith untersucht [161] und empirische
Korrelationen fiir die Vorhersage des Druckabfalls aufgestellt [162—-164]. Diese wurden
erganzt in Bezug auf eine Einteilung in Flielfregime [165,166] (siehe Abbildung 2.9)
und Fluideigenschaften [167]. In Mikrokanélen verschieben sich die relativen Einfliisse
von Grenzfldcheneffekten gegeniiber Fluidreibung, was sich u.a. glinstig auf den Mas-
sentransfer und den Warmetransport auswirkt. Dabei dndern sich auch die Ubergiinge
zwischen den FlieRregimen und machen entsprechende Anpassungen der Modelle not-
wendig [168-171]. Weiterfithrende Ubersichtsarbeiten zum Gas-Fliissig-Transport in
Mikrokanélen finden sich bei Ribatski et al. [172] und Chinnov und Kabov [173].

Fliissig-Fliissig-Rohrstromungen wurden nicht im vergleichbaren Umfang wie Gas-
Fliissig-Stromungen untersucht, auch wenn ihre Anwendung in der Erdolindustrie
durch die Zugabe von Wasser beim Transport von Rohol in Pipelines zur Verringe-
rung des Druckabfalls Untersuchungsbedarf schuf [174]. Modelle fiir Fliissig-Fliissig-
Zweiphasenstromungen basieren daher oft auf den fiir Gas-Fliissig-Stromungen aufge-
stellten Befunden. Dabei gibt es sowohl rein empirische Korrelationen auf der Basis
von Lockhart und Martinelli [175] als auch Korrelationen, die das FlieRregime bertick-
sichtigen und Ubertragungsbeziehungen fiir Energie, Impuls und Masse zwischen den
Grenzflichen aufstellen [176-178]. Einen ausfiihrlichen Uberblick zur Modellbildung
fiir Fliissig-Fliissig-Stromungen bieten die Artikel von Rouhani und Sohal [179] und
Xu [180]. Vergleichbare Untersuchungen in Mikrokanilen sind rar und beschrinken
sich auf einen jeweils begrenzten Parameterbereich [181-185].

Das fiir die tropfenbasierte Mikrofluidik sowohl fiir Gas-Fliissig- als auch fiir Fliissig-
Fliissig-Stromungen relevante Slug Flow Regime wurde in der Literatur bereits ein-
gehender betrachtet. Diesbeziiglich gibt es Untersuchungen zu einzelnen Segmenten
und deren Wandbenetzungsschicht [7, 186-189] sowie die Vermessung von Tropfen-
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Abbildung 2.9: Fliefsregime von Gas-Fliissig-Zweiphasenstrémungen nach Kawaji und
Chung [166], die sich je nach Volumenverhdltnis und Fliefsgeschwindigkeit herausbilden.
Dabei unterscheiden sich die Stromungsmuster fiir (a) Minikandle und (b) Mikrokandile.
Ahnliche FliefSregime ergeben sich auch fiir Fliissig-Fliissig-Mikrokanalstrémungen.

stromungen [183,184,190-201]. Anders als in makroskopischen Kanilen spielen hier
Grenzflacheneigenschaften zwischen Fluid/Wand und Fluid/Fluid eine besonders gro-
Re Rolle. Der Kanalquerschnitt ist ebenfalls relevant. Daraus leiten sich Transportver-
halten, Stabilitdt und fluidischer Widerstand ab. Das Zusammenspiel der einzelnen Ein-
fliisse ist komplex und bedarf einer differenzierten Behandlung [202]. Dies soll in den
nédchsten Abschnitten herausgestellt werden.



2.4 Transport von Tropfenstromungen in Mikrokanélen 27

2.4.2 Messverfahren zum fluidischen Widerstand

Eine Vermessung des fluidischen Widerstandes in Kapillaren stellt gewisse Anforde-
rungen an die experimentelle Durchfithrung, wobei sich der experimentelle Aufbau
prinzipiell sehr einfach realisieren lésst (siehe Abbildung 2.10). Bretherton schreibt in
seiner Untersuchung: ,, The predictions of the pressure drop across the bubble in a ca-
pillary are also of no great practical use, for at the very small values of uU/~ for
which they apply, effects due to the variations in the radius of the tube are likely to
be larger.“ [7]. Geeignete Kapillaren oder Mikrokandile sind zwar heute durchaus ver-
fiigbar, jedoch ermdéglichen nicht alle Herstellungsverfahren eine addquate Radiuskon-
stanz. Eine weitere Schwierigkeit ist die experimentelle Bestimmung des Druckabfalls,
der bei den typischerweise geringen Reynoldszahlen sehr niedrig ausféllt und daher
nur geringe Druckdnderungen pro Tropfenelement gemessen werden. Berticksichtigt
man den Druckabfall von vielen Tropfen im Messbereich fiir eine Mittlung, ist wieder-
um die Gleichmafigkeit der Tropfenabstédnde und Tropfengrofden mafdgeblich. AuBer-
dem spielt die Reinheit der Fluide eine Rolle, da bestimmte Einfliisse stark von ihrer
Grenzflaichenspannung abhidngen (siehe folgenden Abschnitt). Insofern ist es interes-
sant, neben den Arbeiten zur Messung des Druckabfalls mittels Sensoren auch andere
Ansétze zu finden, die sich z.B. den fluidischen Widerstand der Tropfenstromung beim
Passieren durch eine Kanalschleife als Vergleichsgrol3e zunutze machen. Daraus ergibt
sich die Moglichkeit, aufgestellte Modelle auf eine komplementére Weise nachzupriifen.
Hier soll zunichst eine Literaturiibersicht iiber entsprechende Experimente zur Mes-
sung des fluidischen Widerstandes in Mikrokanélen vorgestellt werden. Dabei wird auf
die beobachteten Einfliisse Bezug genommen, die im nédchsten Abschnitt systematisch
betrachtet werden.

Drucksensor 1 Drucksensor 2

Wasserl m B

. Mikrokanal, Lange L

ol é ._1 Ausgang
I @ @ @ @ @ @ @ @ @ —>

Abbildung 2.10: Prinzip zur Messung des Druckabfalls von Zweiphasenstromungen mit-
tels Drucksensoren. Der Druckabfall wird iiber ein Kapillar- oder Mikrokanalsegment der
Linge L aus der Differenz der Drucksensorwerte Ap = p; — po ermittelt. Das Kanalseg-
ment besitzt eine konstante Querschnittsfldche und definierte Benetzungseigenschaften.
Die Gesamtflussrate und das Volumenverhdltnis der Zweiphasenstromung wird z.B. iiber
Spritzenpumpen eingestellt.

Eine frithere Untersuchung des Druckabfalls einer Fliissig-Fliissig-Tropfenstromung
in einem Minikanal von Ho und Leal [194] beinhaltet folgende wesentliche Kon-
zepte fiir derartige Analysen. Darin wurde der Druckabfall einer Silikonol/Glyzerin
Tropfenstromung in einer Glasrohre (Durchmesser 10 mm) mittels Drucksensoren
bei verschiedenen Flussraten und Volumenverhiltnissen (TropfengroRen) fiir new-
tonsche und viskoelastische Fluide untersucht. Das Viskositédtsverhéltnis der Fluide
(Silikonol+Tetrachlormethan und Glyzerin+Wasser bzw. Polymer+Wasser) wurde mit
verschiedenen Silikonolen variiert und die Dichte der Tropfen mittels Tetrachlorme-
than an die der kontinuierlichen Phase angepasst. Als charakteristische Kenngrof3en
dienten die Reynoldszahl Re und die Kapillarzahl Ca (diese werden im Abschnitt 2.5.1
vorgestellt). Der durch die Tropfen zusétzlich eingebrachte Druckabfall hangt auf kom-
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plexe Weise von den variierten Parametern ab und ist entweder positiv oder negativ.
Das viskoelastische Fluid zeigt hierbei eine weniger starke Auspragung beziiglich des
Betrages des zusétzlichen Druckabfalls. Die einen Beitrag zum Druckabfall leistende
Verformung des Tropfens wurde untersucht und fotografisch festgehalten. Dazu war
es notwendig, den Brechungsindex des die Glasrohre umgebenden Temperierbades an
den Brechungsindex des kontinuierlichen Fluids anzupassen. In dieser Konfiguration
wurden auch die Stromungslinien in den Tropfen und im Separationsfluid mittels sus-
pendierter Mikropartikel durch eine Langszeitaufnahme der nachgefiihrten Kamera
visualisiert.

Die Fliissig-Fliissig-Zweiphasenstréomung von niedrigviskosem Ol und Wasser in einem
runden Minikanal (Durchmesser 24 mm) wurde von Angeli und Hewitt [178] in Be-
zug auf das Rohrmaterial (Acryl und Stahl) und den damit verbundenen Benetzungs-
eigenschaften untersucht. Bei konstantem Viskositédtsverhaltnis wurde das Volumenver-
héltnis und die Flussrate variiert. Dabei beeinflusste das Rohrmaterial den Druckabfall
erheblich. Die Arbeit beinhaltet eine gute Ubersicht iiber empirische und phinome-
nologische Modelle, die jedoch die erhaltenen Messdaten unbefriedigend wiedergeben
konnten. Die Komplexitét der aufgetretenen Phdnomene macht deutlich, dass detaillier-
tere Modelle, die z.B. die Benetzungseigenschaften und Grenzflacheneffekte zwischen
den Phasen einbeziehen, erforderlich sind.

In Mikrokanédlen bestimmen Benetzungseigenschaften neben dem Druckabfall auch
die Ausbildung von Fliel3regimen, wie z.B. Cubaud und Ho [171] in einer Untersu-
chung von Gas-Fliissig-Stromungen in partiell benetzenden quadratischen Mikrokana-
len (Glas/Silizium) andeuten. Der Ubergang zwischen den Flieiregimen ist im Druck-
verlauf deutlich sichtbar und, anders als bei gro3eren Kanilen, nicht vom Kanaldurch-
messer abhéngig.

Der durch eine Fliissig-Fliissig-Tropfenstromung zusétzlich eingebrachte Druckabfall
wurde auch in rechteckigen Mikrokanélen untersucht [196]. Hier lag der Druckabfall
der Hexadekan/Wasser Tropfenstromung in einem fiir Hexadekan vollstandig benet-
zenden Mikrokanal (Polydimethylsiloxan, hydrophobisiert mit Octadecyltrichlorsilan)
in dem untersuchten Parameterbereich immer hoher als der fiir die kontinuierliche Pha-
se. Eine dhnliche Fliissig-Fliissig-Tropfenstromung wurde von Kashid und Agar [183]
beim Durchfluss durch eine fiir die kontinuierliche Phase benetzende PTFE-Kapillare
untersucht. Sie erhielten bessere Ubereinstimmung mit einem Modell, welches den Be-
netzungsfilm bertiicksichtigt. Die Ausbildung von verschiedenen Fliel3regimen in Mi-
krokanélen und der Einfluss des initialen Benetzungsverhaltens wurde von Salim et
al. [184] untersucht. Die verwendeten Glas- bzw. Quarzglaskanéle wurden nativ ohne
Oberflaichenbehandlung verwendet. Der Druckabfall und das sich ausbildende Fliel3re-
gime war dabei abhéngig vom Phasenverhaltnis, der initialen Befiillung der Kanéle und
dem Kanalmaterial selbst.

Die Auswirkung der Tropfenviskositdat auf den Druckabfall einer Fliissig-Fliissig-Trop-
fenstromung in PTFE-Kapillaren wurde von Gross et al. [198] fiir das System Tetra-
dekan/Glyzerin untersucht. Das Verhalten des Druckabfalls beziiglich des zuséatzlich
durch Tropfen generierten Anteils ist deutlich ausgepragt. Demgegeniiber zeigt sich
eine sehr geringe Abhingigkeit des Druckabfalls vom Glyzeringehalt der Tropfen. Ahn-
liche Ergebnisse finden sich auch bei der Untersuchung von Ol/Glyzerin Tropfenstr-
mungen bei Malsch et al. [199]. Der Druckabfall in isotrop gedtzten Glaskanélen (780
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x 260 um, hydrophobisiert mit Octadecyltrichlorsilan) ist nur schwach abhéngig von
der Tropfenviskositiat. Erwartungsgemal® verhélt sich jedoch die Viskositdtsabhdngig-
keit des kontinuierlichen Mediums. Eine ausgeprédgte Abhingigkeit zeigt sich zudem
bei der Variation des Tropfenabstandes. Hier nimmt bei geringen Tropfenabstdnden
der Druckabfall iiberproportional zu. In Kapitel 4.2.2 werden diese Experimente ndher
betrachtet.

.
Langenunterschied *,
der Teilkanéle

Abbildung 2.11: Chipentwurf (links) und Messbild (rechts) eines Mikrofluidikchips mit
einem asymmetrischen Kanalloop zur Untersuchung des Verhaltens von Tropfenstromun-
gen. Das Chiplayout beinhaltet eine Tropfenerzeugungsstruktur und eine Zudosierstel-
le fiir die Variation des Tropfenabstandes. Die Transportgeschwindigkeit in den Kanal-
stiicken ist abhdngig vom fluidischen Widerstand und damit im Wesentlichen von der
Tropfenanzahl in diesem Teilstiick. In den Kanalloop eintretende Tropfen werden in das
aufgrund der aktuellen Befiillungssituation schneller fliefSende Teilstiick geleitet. Durch
Variation der Tropfenrate lassen sich so komplexe Entscheidungsmuster generieren, deren
Grundlage der mit einem Tropfen eingebrachte zusdtzliche Druckabfall ist.

Wihrend die Messung des Druckabfalls mittels Sensoren eine robuste, vielseitige und
hinreichend genaue Methode darstellt, ermoglichen Tropfenstromungen eine zusatzli-
che, nichtinvasive Moglichkeit der Bestimmung ihres fluidischen Widerstandes. Dabei
wird das Verhalten eines Tropfenstromes beim passieren eines geschlossenen Kanal-
kreislaufs mit einem Modell abgeglichen, um den fluidischen Widerstand zu extrahie-
ren. Andererseits lassen sich vorhandene Modelle verifizieren, indem das simulierte
Tropfenverhalten mit dem Experiment verglichen wird. Ein fiir diesen Zweck am IPHT
nach dem Vorbild der im folgenden Abschnitt vorgestellten Veroffentlichungen entwi-
ckelter Mikrokanalchip ist in Abbildung 2.11 dargestellt.

Das Verhalten von Tropfenfolgen an Verzweigungen [85, 88] oder Kanalloops [203]
wurde in ersten mikrofluidischen Funktionsstrukturen genutzt und richtig gedeutet. Ei-
nen einfachen Kanalkreislauf mit zwei gleich langen Zweigen untersuchten Jousse et
al. [197]. Sie konnten das Verhalten der Tropfenstrémung mit einem einfachen Modell
qualitativ nachbilden und zeigten, dass abhingig von den Kanalldangen und dem zusétz-
lichem fluidischen Widerstand der Tropfen komplexe Serien von Tropfenfolgen gene-
riert werden. Dabei gibt es Fille, in denen die Entscheidung ob ein Tropfen dem linken
oder rechten Kanal folgt, empfindlich von den eingestellten Parametern bzw. dem aktu-
ellen fluidischen Widerstand innerhalb der Zweige abhédngt. Dieser Umstand l&sst sich
nutzen, um aus dem Verhalten der Tropfen auf den fluidischen Widerstand eines Einzel-
tropfens zu schlieen. Dafiir werden durch einen symmetrischen oder asymmetrischen
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Kanalloop Tropfenfolgen mit variierendem initialen Abstand gefiihrt, um eine entspre-
chende Komplexitdt im Tropfenverhalten und damit Genauigkeit in der Bestimmung
des zusétzlichen fluidischen Widerstandes zu erhalten. Dementsprechend finden sich
in derartigen Verdffentlichungen detailliertere Uberlegungen zur Modellbildung von
Tropfenstromungen. Andererseits kann man die Entscheidung fiir einen Kanalzweig als
binéres Ereignis auffassen und auf diese Weise komplexe Sequenzen passiv kodieren
und, wie Fuerstman et al. [204] zeigen, aufgrund der Linearitdt des Prozesses auch
wieder dekodieren.

Fuerstman et al. [205] untersuchten Gas-Fliissig-Tropfenstromungen in einem spiegel-
symmetrischen Kanalloop mit rechteckigem Querschnitt, um durch Analyse der Bla-
senanzahl und der Blasenldnge Modellparameter zu erhalten. Sie verwendeten ein ge-
brauchliches Modell, das eine Aufteilung der Tropfenstromung in drei Bereiche beinhal-
tet: die Fliissigkeit zwischen den Blasen, den Blasenkorper und dessen Kappen. Dabei
wurden die Einfliisse des Kanalaspektverhaltnisses, der Viskositdt und des Tensidgehal-
tes auf den anteiligen Beitrag eines Bereiches untersucht.

Mit dem direkten Vergleich der Druckmessung von Tropfen, einerseits mittels Sensoren
und andererseits mit der Analyse von Trajektorien monodisperser Tropfenstromungen
durch Kanalloops, beschaftigt sich die Untersuchung von Labrot et al. [201]. Sie ver-
wenden asymmetrische kleine Kanalloops in denen nur jeweils ein Tropfen pro Zweig
lauft, sowie grolle asymmetrische Loops mit einer Kapazitit fiir mehrere Tropfen pro
Zweig. Fiir die grofden und kleinen Loops identifizieren sie Parameterbereiche, in de-
nen einfach gehaltene Modellannahmen giiltig sind und vergleichen die Ergebnisse
mit Drucksensormessungen. Dabei unterscheidet sich die Gewichtung der Modellan-
nahmen im kleinen Loop und im grof3en Loop, welche sich dadurch gegenseitig kom-
plementieren. Im Ergebnis erhalten sie den fluidischen Widerstand allein aus den beob-
achteten Tropfenfolgen und den Kanalparametern mit guter Ubereinstimmung zu den
Sensormessungen.

Einen dhnlichen Ansatz verfolgten auch Sessoms et al. [200], indem sie experimen-
telle Untersuchungen mittels Drucksensoren und Kanalloops mit phdnomenologischen
Modellen und Simulationen vergleichen. Thre Untersuchung erstreckt sich sowohl auf
Kanéle mit kreisrundem als auch rechteckigem Querschnitt und mit den damit verbun-
denen Unterschieden bei der Transportgeschwindigkeit der Tropfen gegeniiber dem
kontinuierlichen Medium. Interessant sind aulserdem die Ergebnisse aus der Variation
der Tropfengréen. Tropfen, die den Kanal nicht vollstindig ausfiillen, liefern erst ab
einem bestimmten Volumen einen Beitrag zum fluidischen Widerstand. Dieser nimmt
umso starker zu, je mehr die Tropfen den Kanal ausfiillen. Daneben identifizieren sie
ebenfalls den initialen Tropfenabstand als einen entscheidenden Parameter fiir die Be-
einflussung des Tropfentransportverhaltens.

Im Hinblick auf die Nutzung von Tropfenstromungen in Kanalloops fiir die passive Er-
zeugung von komplexen Sequenzen ist die Arbeit von Cybulski und Garstecki [206]
interessant. Sie analysierten die Periodizitdat von Tropfenfolgen in Kanalloops und de-
ren kombinatorische Hintergriinde. Abhdngig von der Frequenz des Tropfeneintritts in
den Loop und dessen Asymmetrie gibt es zahlreiche Parameterbereiche, in denen sich
Tropfensequenzen periodisch wiederholen. Diese Zustdnde sind solange stabil, bis sich
die Eintrittsfrequenz oder die hydrodynamischen Eigenschaften d&ndern.
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Einen anders gearteten, sehr empfindlichen Ansatz fiir die Messung einzelner ungestor-
ter Tropfen verfolgten Vanapalli et al. [207] mit ihrem mikrofluidischen Komparator.
Dieser besteht aus zwei identischen parallelen Mikrokanélen, die in einem kurzen Ab-
schnitt miteinander verbunden sind. Der Referenzkanal wird mit gefirbtem Ol, der
Messkanal mit ungefiarbten Ol druckgetrieben befiillt. Es bildet sich eine gut sichtbare
farbliche Grenze aus, die sich in Abhéngigkeit des Druckunterschiedes zwischen den
Kanélen bewegt. Dieser Versatz wird bei Tropfenerzeugung und -transport im Mess-
kanal zeitlich registriert und mit einem geeigneten Modell in einen Druckunterschied
umgerechnet. Auf diese Weise erhielten sie fiir einzelne Tropfen sehr genaue Druckwer-
te, auf deren Grundlage sie den Einfluss von Tropfengrof3e, -viskositat und Kapillarzahl
systematisch untersuchen konnten.

Aus den hier beispielhaft beschriebenen Untersuchungen wird deutlich, dass die beob-
achteten Effekte unterschiedlichen physikalischen Einfliissen unterliegen, deren jeweili-
ge Dominanz von den experimentellen Randbedingungen und betrachteten Parameter-
bereichen abhingt. Im nichsten Abschnitt soll eine Ubersicht dieser Einfliisse gegeben
werden, wie sie insbesondere bei Tropfenstromungen auftreten.

2.4.3 Hydrodynamik von Tropfenstrémungen

Grundlage fiir die Hydrodynamik von Stromungen in Mikrokanélen ist die Kontinui-
tatsgleichung und die inkompressible Form der Navier-Stokes-Gleichungen [208-210].
Fiir die laminare Stromung newtonscher Fluide in kreisrunden Kanélen lasst sich dar-
aus die bekannte Gleichung von Hagen und Poiseuille [211,212] herleiten, die einen
Zusammenhang zwischen dem Volumenstrom V und dem Druckabfall Ap in einer lan-
gen Rohrleitung herstellt (Gleichung 2.3). Eine analytische Losung der Navier-Stokes-
Gleichungen fiir Tropfenstromungen in Mikrokandlen ist aufgrund ihrer Nichtlinearitét
nur fiir ausgewahlte vereinfachte Félle moglich. Fiir die Herleitung und Anwendung
der Navier-Stokes-Gleichungen und weitere Grundlagen zur Stromungsmechanik soll
hiermit auf Standardlehrbiicher verwiesen werden [213-215]. Auf die Losung der
Gleichungen mittels numerischer Stromungsmechanik wird in Kapitel 4.3.1 naher ein-
gegangen.

I
Ap = Sy (2.3)

mréd
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In Untersuchungen zu Tropfenstromungen werden Abweichungen vom durch die Glei-
chung von Hagen-Poiseuille beschriebenen Druckabfall zusammengefasst als zuséatz-
licher Druckabfall, den ein Tropfen beim Transport in einem kontinuierlichen Trans-
portmedium erzeugt. Dieser Term setzt sich aus zahlreichen Teilaspekten zusammen.
Modelle fiir derartige Stromungen existieren fiir begrenzte Parameterbereiche (z.B.
niedrige Kapillarzahlen) und berticksichtigen die dafiir mafgeblichen physikalischen
Einfliisse. Diese beinhalten u.a.

e die viskose Stromung der Fluide im Separationsmedium und im Tropfen, welche
sich durch die jeweiligen Randbedingungen ausbildet;

e die Hydrodynamik der Wandbenetzungsschicht bei vollstindig benetzendem Se-
parationsfluid;

e die Geometrie der Fluid/Fluid Grenzfldche und den damit verbundenen Laplace
Druck;

e die Kontaktlinienhysterese bei nicht vollstandiger Benetzung der Wand durch das
Separationsfluid;

e mikroskopische Reibungseffekte von Separationsfluid und Kanalwand, d.h. parti-
eller Slip und Wandrauhigkeit;

e den Energie- und Impulsiibertrag an der Fliissig-Fliissig-Phasengrenze, insbeson-
dere dessen Abhéngigkeit vom Viskositdtsverhéltnis der Fluide und der Tensid-
konzentration.

Eine gute Ubersicht zu diesen Problematiken findet sich bei Olbricht [216]. Im Folgen-
den sollen die wichtigsten Modelle fiir die genannten Teilaspekte der Tropfenstromung
vorgestellt werden.

Viskose Reibung bei einphasiger Stromung

_____________ RT — rf_,

Abbildung 2.12: Parabolisches Strémungsprofil einer einphasigen laminaren Rohrstro-
mung einer newtonschen Fliissigkeit. Das Druck-Durchsatzverhalten wird durch das auf
dieser Grundlage entwickelte Gesetz von Hagen-Poiseuille beschrieben.

Das Druck-Durchsatzverhalten einer laminaren viskosen Strémung (siehe Abbildung
2.12) eines newtonschen Fluids durch einen linearen Kanal beliebigen Querschnitts
A wird durch das Gesetz von Hagen-Poiseuille (Gleichung 2.4)2 beschrieben. Fiir be-
liebige Querschnitte angepasste Poiseuille-Zahlen Po lassen sich aus der durch die
Randbedingungen (linearer Kanal) zu einer Poisson-Form vereinfachten Navier-Stokes-
Gleichung ableiten [213]. Deren analytische Losung ist jedoch oft aufwéndig. Da diese

2 Wie Bahrami et al. [217] vorschlagen, wird hier statt des hydraulischen Durchmessers die Quadrat-

wurzel der Kanalquerschnittsflache als charakteristisches Langenmalfd verwendet. Dies hat insbeson-
dere bei flachen Kanélen Vorteile.
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Poisson-Form auch in der Mechanik bei der Torsion von Balken auftritt, bietet es sich in
Analogie dazu an [217], auch hier das Prinzip von St. Venant anzuwenden [218,219].
Dafiir wird der Kanal durch einen elliptischen Querschnitt ersetzt, fiir welchen eine ana-
lytische Losung existiert. Das polare Tragheitsmoment /,, und die Querschnittsfliche A
ist dabei auf den elliptischen Querschnitt zu {ibertragen. Auf diese Weise gelingt es auch
fiir komplizierte Kanalquerschnitte, die Poiseuille-Zahl zu berechnen (Gleichung 2.5).
Das polare Tragheitsmoment I, lasst sich aus den bekannten I, ihrer Grundformen ad-
ditiv zusammensetzen [220]. Gleichung 2.6 zeigt das polare Tragheitsmoment I, fiir
isotrop geitzte Vollkanile mit der Atztiefe d. und der Maskenweite w,, (sieche Abbil-
dung 2.13). Fiir weitere gebrauchliche Kanalquerschnitte werden polare Tragheitsmo-
mente bei Bahrami et al. [217] aufgefiihrt?.

Wm

Abbildung 2.13: Der Kanalquerschnitt isotrop gedtzter Vollkandle ist charakterisiert
durch die Maskenweite w,,, und die Atztiefe d..

Gesetz von Hagen-Poiseuille:

2ul .
Ap = Po A—MQV (2.4)

Poiseuille-Zahl, basierend auf dem polaren Tragheitsmoment:

VA
Po = 3277211,@ (2.5)

Polares Tragheitsmoment fiir isotrop geétzte Vollkanéle:

1
I, = Ede (24dgwm + 203, + 6md> + 37Tdew72n) (2.6)

Grenzflacheninduzierte Stromung

Betrachtet man eine pfropfenartige Tropfenstromung, so unterscheidet sich diese von
einer einphasigen Rohrstromung zuallererst durch Rezirkulationszonen innerhalb und

3 Die Gleichungen fiir I und A bei isotrop geétzten Vollkandlen weisen dort Fehler auf, da jeweils nur

der Anteil eines Halbkreises beriicksichtigt wurde.
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aulerhalb der Fliissig-Fliissig-Grenzflichen* (sieche Abbildung 2.14). Die Stromung
im wandbenetzenden Medium wird weiterhin von Wandreibung dominiert, im Bereich
der Tropfen bleibt eine Wandbenetzungsschicht zuriick. Durch die Rezirkulation an den
Tropfengrenzflachen findet ein Impulsiibertrag iiber die Fliissig-Fliissig-Phasengrenze
statt. In ausreichender Entfernung von diesen Rezirkulationszonen bildet sich ein
Hagen-Poiseuille Stromungsprofil aus, wobei die Geschwindigkeitsverteilung U (r) um
die mittlere Geschwindigkeit U,,..,, verschoben ist.

Abbildung 2.14: Die tropfenindugierte Stromung besitzt innerhalb und aufserhalb des
Tropfens Rezirkulationszonen an den Tropfengrenzfldchen. Die Stromung wird im Bereich
des Separationsmediums durch Wandreibung bestimmt, innerhalb des Tropfens iiber die
Wandbenetzungsschicht und die Fliissig-Fliissig-Grengzfldchen. Die Regirkulationsrichtun-
gen sind demzufolge entgegengerichtet. In ausreichender Entfernung zum Tropfen liegt
ein ungestortes Hagen-Poiseuille-Stromungsprofil vor. Die Abbildung zeigt eine Visualisie-
rung von CFD-Simulationsdaten im Bezugssystem des Tropfens.

Die segmentinduzierte Stromung bringt zahlreiche hydrodynamische Effekte mit sich,
die den fluidischen Widerstand beeinflussen. Eine erste analytische Untersuchung dies-
beziiglich nahm Bretherton [7] vor. Er betrachtete analog zur Benetzungstheorie von
Landau und Levich [221] das Gleichgewicht zwischen Grenzflachenkréften und visko-
sen Reibungskriften fiir eine lange, sich gleichférmig durch eine horizontale, kreisrun-
de Kapillare bewegende, Gasblase, die umgeben ist von einer viskosen, die Kapillar-
wand benetzenden Fliissigkeit. Die so erhaltenen Beziehungen fiir die Dicke der Be-
netzungsschicht und den zuséatzlichen Druckabfall bilden eine Losung der aufgestellten
Navier-Stokes-Gleichungen bei einer asymptotischen Anpassung der unterschiedlichen
Kriimmungsradien. Weitere darin eingeflossene Vereinfachungen sind fiir diesen Fall
eine achsensymmetrische, von Gravitation und Tragheitskraften unbeeinflusste Blasen-
form und eine konstante, zunachst identische Kriimmung beider Blasenkappen. Die Er-
gebnisse gelten somit fiir sehr kleine Kapillar-Zahlen Ca < 5-10~2 und Weber-Zahlen
We <« 1. Letztendlich wird in Brethertons Untersuchung der Druckabfall iiber die Bla-
se allein aus den durch viskose Krifte in der Benetzungsschicht hervorgerufenen, un-
terschiedlich geformten Ubergangsregionen von den Kugelkappen zum Blasenkorper
und den daran angepassten Kugelkappenradien bestimmt. Der Fluidfilm in der Benet-
zungsschicht wird als unbewegt angenommen und tréigt nicht zum Druckabfall bei®.

Im Bezugssystem eines sich mitbewegenden Beobachters.

In der Literatur existieren die unterschiedlichsten Meinungen {iiber die Art der physikalischen Ein-
fliisse, die Brethertons Untersuchung noch zusétzlich beriicksichtigt, wie z.B. ein zusétzlicher Rei-
bungsterm durch die Stérung des Hagen-Poiseuille-Stromungsprofils oder ein Anteil der viskosen



2.4 Transport von Tropfenstromungen in Mikrokanélen 35

Gleichung 2.7 beschreibt den Druckabfall einer Gasblase im zylindrischen Kanal, Glei-
chung 2.8 die Dicke der Benetzungsschicht 4 und Gleichung 2.9 die Geschwindigkeit
des Tropfens u; im Vergleich zur Stromungsgeschwindigkeit des Separationsfluids u.

Druckabfall der Blase aus den Anteilen fiir den vorderen bzw. hinteren Blasenmenis-
kus:

272
Appront = [141,79 (3ca)§} 77
2
Aprear = [1-0,46 (3Ca)%} 77 2.7)

2
Apdroplet = Apfront — Aprear = 4,52 (3Ca) 3

==

Dicke der Benetzungsschicht einer Bretherton-Blase:

h =1,34 (Ca)§ (2.8)

r

Geschwindigkeit einer Bretherton-Blase:
Us

: (2.9)
[1-1,29(3Ca)3]

Ut —

Giavedoni und Saita [222] nahmen eine numerische Losung der beteiligten Gleichun-
gen vor und stellten gute Ubereinstimmung mit Brethertons Untersuchung im Giiltig-
keitsbereich fest. Bei grof3eren Kapillar-Zahlen macht sich Abweichungen durch Tréag-
heitskrifte sowohl im Druckabfall als auch in der Benetzungsschichtdicke bemerkbar.
Aussilous und Quéré [223] erweiterten die Untersuchungen von Taylor [224] um sehr
niedrig viskose Fluide bei hohen Geschwindigkeiten und erklarten die Abweichungen
mit Skalierungsiiberlegungen. Fiir hoherviskose Fluide hingegen folgten ihre Daten de-
nen von Taylor. Sie erweiterten dariiber hinaus Brethertons Herleitung um den Ein-
fluss einer endlichen Benetzungsfilmdicke und gewannen so eine Fitfunktion (siehe
Gleichung 2.10), die Taylors (und ihre eigenen) Daten gut wiedergibt und bei kleinen
Kapillar-Zahlen in Brethertons Ergebnis (Gleichung 2.8) iibergeht. Dementsprechend
skaliert die Gleichung fiir den Druckabfall einer Taylor-Blase nach Gleichung 2.11.

Fitfunktion von Aussilous und Quéré fiir die Daten von Taylor:

— (2.10)

h 1,34Ca3
o 2
r (1+1,34*2,5Ca§)

Reibung in der Wandbenetzungsschicht. Durch den duferst begrenzten Giiltigkeitsbereich fiir niedri-
ge Kapillarzahlen spielen derartige Effekte jedoch noch keine grof3e Rolle, weshalb es die gezogenen
Schlussfolgerungen nicht weiter beeintrdchtigt. Einigkeit herrscht grundsitzlich darin, dass die Ka-
pillareffekte den Hauptanteil beisteuern.
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Druckabfall {iber eine Taylor-Blase:

(3Ca)§ ¥
.

(2.11)
1 +3,34ca%)

Apdr’oplet =4,52 (

Fiir die Storung des Hagen-Poiseuille-Profils im Bereich der Umkehrzonen sowie den
Einfluss von Tragheitskraften bei Weber-Zahlen We = (O(1) und Reynolds-Zahlen
Re > 150 ermittelten Kreutzer et al. [8] aus Simulationen und Experimenten ein semi-
empirisches Regressionsmodell fiir den Druckabfall. Warnier et al. [225] stellten ein
dhnliches Modell fiir den Parameterbereich Re < 150 auf, indem sie ein auf Massenbi-
lanz basiertes Modell einer Taylor-Blase mit den Untersuchungen von Aussillous und
Quéré kombinierten und den Beitrag der Hagen-Poiseuille-Stromung im Separations-
fluid berticksichtigten.

Eine Erweiterung auf viskose Tropfen gelang Teletzke et al. [226] unter Beriicksich-
tigung zwischenmolekularer Kréfte in der Benetzungschicht. Sie ermittelten eine Zu-
nahme der Benetzungsschichtdicke von einem reibungsfreien Tropfen zu einem soli-
den Tropfen um den Faktor 923, Hodges et al. [227] verfeinerten diesen Ansatz und
ermittelten abhéngig vom Viskosititsverhiltnis \ mittels Benetzungstheorie einen Kor-
rekturfaktor F'(\,Ca) = O(1) fiir die Benetzungsschichtdicke mit einem Maximum
von 45 bei mittleren Viskositédtsverhiltnissen, der sich danach dem Wert von 95 na-
hert. Desweiteren identifizierten sie aus der Veranderung der Randbedingungen an den
Grenzflachenzonen sieben Regime fiir den Impulsiibertrag iiber die Phasengrenze und
die damit verbundene Verteilung der Stromungslinien. Polygonale Kapillarquerschnit-
te untersuchten Wong et al. [228,229] insbesondere auf den Einfluss der Stromung
entlang der Ecken. Der Frage, ob sich Tropfen in einem Tropfenzug gegenseitig be-
einflussen, gingen Ho et al. [194] experimentell und Ratulowski et al. [230] mittels
Benetzungstheorie nach. Sie fanden fiir Tropfen, die mindestens einen Kapillardurch-
messer voneinander entfernt sind, keine gegenseitige Beeinflussung. Fiir den Einfluss
der viskosen Reibung in der sich mitbewegenden Wandbenetzungsschicht stellten Jo-
vanovic et al. [231] ein Modell auf, konnten diesen Einfluss aber bei der Modellierung
ihrer Messwerte vernachléssigen.

Eine theoretische Untersuchung fiir die Kanalgeometrie bei isotrop geétzten Vollkana-
len ist bisher nicht verfiigbar. Der Druckabfall sollte jedoch eher den Beziehungen fiir
kreisrunde Kapillaren dhneln als denen mit polygonalem Querschnitt, da der Tropfen-
querschnitt den Kanal vollstdndig ausfiillen kann, ohne dass sich Bypass-Stromungen
ausbilden. Experimentelle Abweichungen von den gefundenen Modellen sind eine Fol-
ge von oft schwer zu vermeidenden tensidischen Verunreinigungen [226]. Der Uber-
gang von der stressfreien zur no-slip Randbedingung bringt einen Faktor 45 mit sich
[232].

Laplace-Druck

Die Wirkung der Kohédsion und Adhésion von Molekiilen lasst sich makroskopisch durch
die Grenzfldchenenergie von Fluiden und Festkorpern beschreiben. An der statischen
Phasengrenze zwischen nichtmischbaren Fluiden bildet sich ein Kriftegleichgewicht
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heraus, das eine Verformung dieser Phasengrenze bewirkt und einen Druckunterschied
zwischen den Fluiden zur Folge hat. Dieses Verhalten wurde von Thomas Young un-
tersucht und von Pierre-Simon Laplace mathematisch beschrieben [233,234]. Diese
als Young-Laplace-Gleichung bekannte Beziehung (Gleichung 2.12) beschreibt wie die
Grenzflaichenspannung v und die Oberflachenkriimmung  zu einer Druckdifferenz der
Fluidphasen beitragen. Fiir beliebig geformte Oberflachen lésst sich die Druckdifferenz
aus den Hauptkriimmungsradien Ry, Rs oder lokal {iber die Divergenz der Oberflachen-
normalen 7 berechnen.

Young-Laplace-Gleichung:

(2.12)

Bei Tropfenstromungen in Mikrokandlen kommt dem Laplace-Druck aufgrund der
geringen Kriimmungsradien eine malf3gebliche Bedeutung zu. Stroémende Mikrotrop-
fen werden bei groBeren Kapillarzahlen zusétzlich zum Bretherton-Anteil aufgrund
von Tragheitskraften verformt und weisen infolgedessen noch starkere asymmetrische
Kriimmungen auf®, deren Druckdifferenz zum Teil vom System kompensiert werden
muss [8].

An geometrischen Kanaltransformationen, wie z.B. Diisen oder Blenden, wird die Asym-
metrie der Tropfengrenzfliche geometrisch aufgezwungen. Der in den vom Tropfen ge-
trennten Kanalbereichen entstehende Druckunterschied kann zur Steuerung von Teil-
stromungen in einem Kanalnetzwerk genutzt werden. Bei der Tropfenerzeugung spielt
der Laplace-Druck ebenfalls eine wichtige Rolle, da hierbei ein dynamisches Gleichge-
wicht zwischen Grenzflichenkraften und hydrodynamischen Kréften den Tropfenent-
stehungsprozess bestimmt. Die fiir den Tropfenabriss erforderliche Energie entspricht
der Grofde der neu zu schaffenden Grenzflache und kann fiir die mit einer Diise ausge-
statteten T-Einmi{indung mit £ = 2Ap;sc0 abgeschitzt werden.

Benetzungsverhéltnisse, die einen Kontakt der Fliissig-Fliissig-Phasengrenze mit der
Kapillarwand bewirken, fithren zu weiteren dynamischen Beitrdgen zum Druckabfall.
So gibt es einen zusétzlichen Reibungsverlust durch die sich bewegende Kontaktlinie
[235], das Pinning der Kontaktlinie an mechanischen oder chemischen Oberflachende-
fekten [236], sowie die Entstehung von geddmpften Grenzflichenwellen wiahrend des
Tropfentransports [237]. Das Anfahrverhalten von teilweise benetzenden Tropfen, wel-
ches wiahrend der Mobilisierung mit einer sukzessiven Verdnderung der Grenzflachen-
kriimmung und der Entstehung der Benetzungsschicht einhergeht, wurde von Dong et
al. [238] experimentell untersucht. Eine weiterfithrende Ubersicht zu statischen und
dynamischen Benetzungseffekten findet man bei de Gennes [239].

6 Diese asymmetrischen Kriimmungen aufgrund von Triigheitskriften sind per Definition nicht in der

Untersuchung von Bretherton [7] enthalten. Sie bewirken Abweichungen von der Kugelkappengeo-
metrie des Tropfens.
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Impulsiibertrag und Slip an Grenzflachen

An der Grenzfliche zwischen einem Festkorper und einem newtonschen Fluid gilt
die von Bernoulli erstmals formulierte und seitdem empirisch gut abgesicherte no-slip
Randbedingung. Diese wird erfolgreich fiir die Losung zahlreicher fluiddynamischer
Probleme angewendet, jedoch gibt es auch Abweichungen hiervon. Hiervon sind Spe-
zialfélle betroffen, bei denen die charakteristische Langenskala in der Groenordnung
der freien Wegldnge der Fluidmolekiile liegt. Dort kann ein Slip von einigen Nano-
metern auftreten. Fiir die meisten experimentellen Problemstellungen ergeben sich
somit keine messbaren Auswirkungen. Anders gestalten sich Slip-Effekte aufgrund von
Oberflaichenmodifikationen, wie z.B. adsorbierte Nano-Gasblasen, eine spezielle Mor-
phologie von Oberfldchenrauigkeiten oder die Oberflachenbenetzbarkeit. Modelle zu
diesen Grenzflichenproblemen werden zunehmend komplexer und sind folgerichtig
oft auf der molekularen Ebene angesiedelt. Auch wenn es schwierig ist, die verschiede-
nen Einfliisse auf den Slip experimentell vollstindig zu separieren, gibt es mittlerweile
einige in diese Grof3enordnung vordringende experimentelle Moglichkeiten, die sol-
che Effekte bestdtigen. Dabei wurden scheinbare Slipldngen von bis zu einigen zehn
Mikrometern gemessen, womit sich eine Relevanz fiir mikrofluidische Fragestellungen
ergibt. Eine ausfiihrliche Ubersicht zu entsprechenden Experimenten findet sich bei
Neto et al. [240], eine gute Ubersicht zu Benetzungsphéinomenen mit dem Fokus auf
nanoskalige Dimensionen bieten Rauscher und Dietrich [241].

Fiir Fliissig-Fliissig-Grenzflachen gelten als Randbedingungen die Kontinuitit der Ge-
schwindigkeiten und der Scherspannungen. Neuerlich konnte man mittels moleku-
lardynamischer Simulationen bei einigen Fluidkombinationen geringe scheinbare Sli-
peffekte vorhersagen [242], jedoch gibt es dariiber bisher nur wenige Untersuchungen
und keine verlisslichen experimentellen Daten.” Ein fiir den Transport von Zweiphasen-
systemen wichtiger Parameter ist das Viskositatsverhéltnis der Fluide, da hiervon der
Impulsiibertrag tiber die Phasengrenze abhédngt. Das Viskositdtsverhiltnis kann sich
dabei zwischen den Extremfillen einer freien fliissigen Oberfliche und einer Fliissig-
Festen Grenzfliche bewegen. Die Scherrate ist nichtlinear abhéngig vom Viskositéts-
verhiltnis, wie analytische Losungen von laminaren Zweiphasenstréomungen in Rohr-
leitungen belegen [243]. Rovinsky et al. [244] berechnen fiir eine Ringstromung eine
abhéngig vom Viskositiatsverhéltnis erzielbare Verminderung des Druckabfalls von bis
zu 97,5 %. Bei der mikrofluidischen Tropfenstrémung beeinflusst das Viskositétsver-
héltnis neben dem zusitzlichen Druckabfall noch die Anzahl, Auspragung und Lage
der Rezirkulationszonen im Tropfen [189].

Tensidbeladene Grenzflachen

Tensidbeladungen an der Tropfengrenzfliche bewirken Anderungen in den Randbe-
dingungen, welche sich auf die Tropfenform, die Tropfengeschwindigkeit und den zu-
sdtzlichen Druckabfall auswirken kénnen [216,245-247]. Die Grenzflachenspannung
héngt von der Tensidkonzentration an der Oberflache ab. Bei niedrigen Tensidkonzen-
trationen ist dieser Zusammenhang anndhernd linear, oder z.B. iiber eine Langmuir-

7 In der Literatur zu Ol/Wasser Zweiphasenstromungen wird hiufig der Begriff slip verwendet, um das

Verhéltnis der mittleren Geschwindigkeiten der beiden Phasen zu beschreiben. Die no-slip Randbe-
dingung an den Fliissig-Fliissig-Grenzflachen gilt bei diesen Experimenten weiterhin.
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Isotherme modellierbar [248]. Bei einem sich bewegenden Tropfen bewirkt die Kon-
vektion eine Variation der Tensidbeladung tiber die Tropfengrenzflache und damit auch
eine Variation der Grenzflaichenspannung. Dieser Effekt ist umso starker, je grofler das
Verhéltnis von konvektivem zu diffusivem Transport (Péclet-Zahl) ist. Der sich aus-
bildende Konzentrationsgradient fiihrt zu einer dem Tensidtransport iiber die Grenz-
flache entgegen gerichteten Marangoni-Konvektion. Daraus resultiert insgesamt eine
Hemmung des Grenzflichentransports bis hin zu einer Immobilisierung (no-slip) der
Grenzflache, was zu einem erhohten zusatzlichen Druckabfall fithrt. Bei hoher Tensid-
konzentration wird der Impulsiibertrag iiber die Phasengrenze und damit die tropfenin-
terne Stromung nahezu unterbunden. Dies fiihrt zur Unabhéngigkeit des zuséatzlichen
Druckabfalls vom Viskositatsverhéltnis der Fluide [246] und vermindert die interne
Durchmischung [249]. Wahrend des Tropfentransports fiihrt die Akkumulation von
Tensidmolekiilen an der hinteren Tropfenflanke zu einer niedrigeren Grenzflachenspan-
nung, welche mit einer stidrkeren Verformung ausgeglichen wird. Eine VergrofRerung
der Grenzflache durch die Verformung verringert wiederum den Konzentrationsgradi-
enten des Tensids, wodurch die Marangoni-Konvektion an Stdrke abnimmt. Tenside
fiihren zudem selbst bei sehr geringen Tensidbeladungen zu einer Zunahme der Dicke
der Benetzungsschicht [250]. Insgesamt bildet sich ein komplexes Zusammenspiel aus,
das den Stofftransport an der Tropfengrenzfldche bestimmt und dadurch Einfluss auf
den Tropfentransport im Kanal nimmt.

Experimentelle Untersuchungen von Tropfenstromungen in Kapillaren unterliegen oft
ungewollt tensidbedingten Einfliissen, da es selbst bei sehr geringen Verunreinigungen
von sonst tensidfreien Fliissigkeiten, insbesondere bei der Stromung von Gasblasen,zu
nachweisbaren Effekten kommt [189,226]. Unter diesem Gesichtspunkt sind auch Ar-
beiten zum Tropfentransport und Druckabfall von Zweiphasenstromungen zu betrach-
ten, bei denen die Messungen von den theoretischen Modellen abweichen. Die Auswir-
kungen auf den Druckabfall von tensidfreier und tensidbeladener Tropfenstromung im
Mikrokanal vergleichen Fuerstman et al. [205]. Fiir eine weiterfiihrende Abhandlung
uber Tensidchemie sei hier auf Rosen [251] verwiesen.

2.4.4 Relevanz im modellbasierten Design

Bei den im letzten Abschnitt herausgestellten physikalischen Einfliissen auf den Tropf-
entransport in Mikrokanélen wurde zum Teil auf analytische Darstellungen verzichtet,
da diese dulRerst komplex sind und/oder in der zitierten Literatur nur fiir vereinfachte
Fille ermittelt wurden. Wertvoll sind derartige Analysen fiir ein grundlegendes Ver-
stindnis der Vorgidnge und fiir eine Abschitzung der Bedeutung eines Einflusses im
konkreten Fall. Aufgrund der Komplexitat ist es jedoch nicht sinnvoll, den analytischen
Weg generell fiir ein modellbasiertes Design zu wéhlen, indem z.B. fiir jede Kanaltrans-
formation oder Funktionsstruktur eine angepasste Losung ermittelt wird. Wenn dies
notwendig ist, deckt man solche Berechnungen {iber CFD-Simulationen ab und bertick-
sichtigt darin alle beteiligten physikalischen Einfliisse. Die dort gewonnenen Erkennt-
nisse flief3en in ein vereinfachtes Modell oder eine Regel ein, welche die wesentlichen
Aspekte der Funktionsstruktur in einem definierten Parameterbereich beschreibt. Das
Aufsetzen einer analytischen Beschreibung lohnt sich mitunter fiir Funktionsstrukturen,
bei denen ein leicht beschreibbarer physikalischer Einfluss allein bestimmend fiir deren
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Funktionalitat ist, wie z.B. die Geometrie der Phasengrenze an einer Kanalblende bei
niedrigen Kapillarzahlen.

Wesentliche Quellen fiir ein modellbasiertes Design sind Parameterstudien an Funkti-
onsstrukturen, die mit einem guten Verstdndnis fiir die jeweiligen physikalischen Ein-
fliissse durchgefiihrt werden. Hiermit lassen sich empirische Daten gewinnen, die bereits
korrekte Kanalgeometrien, Grenzflaichenchemie, Fluideigenschaften und Stromungs-
verhaltnisse beinhalten. Mitunter lassen sich derartige Ergebnisse mit dimensionslosen
Kennzahlen korrelieren und somit auf dhnliche Problemstellungen abbilden.

Ziel eines Softwaretoolkits fiir das modellbasierte Design tropfenbasierter Mikroflui-
dik ist neben der korrekten Erfassung des Druckabfalls in jedem Kanalabschnitt eines
Kanalnetzwerkes vor allem auch dessen zeitliche Verdnderung einhergehend mit der
Bewegung der Phasengrenzen. Dieses dynamische Verhalten ist oft ein integraler Be-
standteil der Funktionalitdt des zu entwerfenden Designs. Der Gesamtzustand eines
Kanalnetzwerkes muss daher stidndig® neu analysiert und berechnet werden.

Ein derartiges dynamisches Toolkit zur Simulation des Netzwerkverhaltens fiir die trop-
fenbasierte Mikrofluidik wird derzeit von Gleichmann et al. [12] am IPHT Jena ent-
wickelt und getestet. Dabei verlauft die Simulation regelbasiert aufgrund validierter
Vorschriften, welche aus Modellen und Messungen gewonnen wurden. Angelehnt an
die Electronic Design Automation (EDA) beim Entwurf von elektronischen Schaltun-
gen werden Algorithmen der Netzwerksimulation auf die tropfenbasierte Mikrofluidik
abgebildet. Das fluidische Design wird als Netzwerk von verbundenen Funktionsele-
menten abstrahiert und ausgehend von dessen Randbedingungen beziiglich Druck und
Volumenstrom unter Beriicksichtigung der Fluideigenschaften zeitlich aufgelost berech-
net. Gelingt dies, werden auch Riickkopplungen von durch Phasengrenzen erzeugten
Kraften auf das Netzwerk iibertragen und beriicksichtigt. Ein wesentlicher Bestand-
teil der Netzwerkarchitektur sind die Kennlinien der Kanéle (Verbinder) zwischen den
Funktionselementen, da diese die zeitliche Abfolge von Phasengrenzen an den Funkti-
onselementen bestimmen. Ein empfindlicher Test sowohl fiir die Algorithmen des Simu-
lationstoolkits als auch die verwendeten Kennlinien der Verbinder sind die im Abschnitt
2.4.2 vorgestellten asymmetrischen Kanalloops [201]. Im Idealfall stimmen hierbei die
simulierten Tropfenfolgen nach dem Loop mit denen im Experiment iiberein [252]. In
diesem Fall ist der Nachweis fiir eine Eignung als dynamisches Simulationswerkzeug
erbracht und es kann fiir die Funktionsanalyse eines fluidischen Netzwerkes eingesetzt
werden. Mit dessen Hilfe verkiirzt sich die Designphase von Lab-on-a-Chip Bauelemen-
ten, da nun solche aufgrund der Komplexitdt der Wechselwirkungen zwischen den
Funktionselementen bisher unvorhersehbaren Fehler im Kanallayout im Vorfeld aus-
geschlossen werden konnen. Des Weiteren konnen die einleitend beschriebenen Stor-
einfliisse nachgebildet und die Anfilligkeit des Layouts gegeniiber diesen Anderungen
in den Randbedingungen gepriift werden.

8 D.h., wann immer sich die Anzahl der Phasengrenzen in einem Kanalsegment verindert oder eine

Funktionsstruktur von einer Phasengrenze passiert wird.
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2.5 Parameter und dimensionslose Kennzahlen

Im Folgenden werden fiir die Charakterisierung der mikrofluidischen Tropfenstromung
giangige Parameter und dimensionslose Kennzahlen vorgestellt.

2.5.1 Dimensionslose Kennzahlen

Dimensionslose Kennzahlen sind reine Zahlen, die als (entdimensionalisierte) Parame-
ter in einem mathematischen Modell eines physikalischen Vorganges auftauchen und
diesen insofern charakterisieren, dass verschiedene Vorgéange, die durch ein gemeinsa-
mes mathematisches Modell beschrieben werden, genau dann als dhnlich gelten, wenn
sich ihre dimensionslosen Kennzahlen gleichen. Anwendung finden diese in der Ahn-
lichkeitstheorie, in der ein realer physikalischer Vorgang auf ein (einfacheres) Modell
zurlickgefithrt wird, das denselben physikalischen Gesetzmaéafigkeiten unterliegt und
diesen Vorgang mit {iber die dimensionslosen Kennzahlen skalierten Parametern wie-
dergibt. Oft lassen sich aus den dimensionslosen Kennzahlen leicht Riickschliisse auf
die den Vorgang bestimmenden Einfliisse ziehen.

Reynolds-Zahl

In der Stromungsmechanik gilt die Reynols-Zahl Re (Gleichung 2.13) als prominen-
tes Beispiel fiir eine wichtige dimensionslose Kennzahl [253,254]. Sie charakterisiert
das Verhaltnis der Tragheitskraft zur viskosen Reibungskraft und beinhaltet die fluidi-
schen Eigenschaften Dichte p und dynamische Viskositét p, sowie die Geschwindigkeit
u und die charakteristische Lange [. Bei einer Rohrstromung entspricht der hydraulische
Durchmesser D), der charakteristischen Linge.

Reynolds-Zahl
_ puDp

7

Re

(2.13)

Die Reynoldszahl charakterisiert das Verhalten einer Stromung. Wenn die viskose Rei-
bungskraft gegeniiber der Tragheitskraft dominiert, liegt eine laminare Stromung vor.
Bei hohen Reynoldszahlen ist die Tragheitskraft viel groRer als die Reibungskraft, die la-
minare Grenzschicht wird instabil und es bildet sich eine turbulente Stromung aus. Der
Ubergangsbereich von laminarer zu turbulenter Rohrstrémung liegt bei Reynoldszah-
len zwischen 2300 und 4000. In Mikrokandlen bildet sich sowohl fiir Fliissigkeiten als
auch fiir Gase’ gewohnlich eine laminare Strdmung aus, da der hydraulische Durch-
messer sehr klein ist (D, < 1 mm) und die FlieBgeschwindigkeiten meist moderat
bleiben (u <« 1 m/s). Bei sehr kleinen Reynoldszahlen Re <« 1 kann man die Trag-
heitskréfte vollig vernachldssigen. Die Navier-Stokes-Gleichungen vereinfachen sich zu
einer Stokes-Form und man spricht daher auch von einer Stokes-Stromung.

9 Zwischen der kinematischen Viskositit v = % von Wasser gegeniiber Luft liegt nur eine Gréf3enord-

nung.
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Euler-Zahl (Eu)

Die Euler-Zahl Eu (Gleichung 2.14) beschreibt das Verhéltnis vom Druckabfall aufgrund
von fluidischer Reibung zu kinetischer Energie pro Volumen und charakterisiert die
Stromungsverluste. In einem Mikrokanal ist die Eulerzahl aufgrund des niedrigen Vo-
lumenstroms sehr grof. Um eine Ahnlichkeit zwischen zwei Strémungen herzustellen,
miissen Geometrie, Reynolds-Zahl und Euler-Zahl jeweils iibereinstimmen.

Euler-Zahl
_Ap

pu
Euler-Zahl fiir ein Stromungsrohr nach Gleichung 2.3
Bu = 5! (2.15)
V

Bond-Zahl (Bo)

Das Verhaltnis von Auftriebskraft zur Oberflachenkraft wird durch die Bond-Zahl Bo
(Gleichung 2.16) beschrieben. Sie sagt aus, ob Kapillarkrifte gegeniiber Gravitations-
kraften tiberwiegen. Die Bond-Zahl lasst sich auch als Mal? fiir die Kapillaritét verste-
hen. Hierfiir bietet sich die von Bretherton [7] durchgefiihrte Analyse einer aufsteigen-
den Luftblase in einer senkrecht stehenden Kapillare an. Er ermittelte fiir Bond-Zahlen
Bo < 3,368, dass die Oberflachenkrifte gegeniiber den Auftriebskrédften dominieren
und die Luftblase stehen bleibt. Fiir das System Wasser/Luft bedeutet dies, dass Ka-
pillareffekte bei einem hydraulischen Durchmesser von unter 5 mm {iberwiegen, bei
Wasser/Tetradekan liegt die Grenze bei 8,5 mm.!° In Mikrokanélen ist dies also im-
mer der Fall. Auftriebseffekte oder Verformungen von Tropfen durch die Schwerkraft
konnen hier vollig ausgeschlossen werden.

Bond-Zahl
_ ApgD?

v

Bo (2.16)

Kapillarzahl (Ca)

Die Kapillarzahl Ca (Gleichung 2.17) beschreibt das Verhéltnis von viskosen Reibungs-
kraften zur Oberflachenkraft und ist ein relevantes Kriterium fiir viele mikrofluidische
Prozesse, z.B. bei der Benetzungsschichtdicke beim Tropfentransport im Mikrokanal
oder bei der Tropfenbildung in einer FlieRfokussierungsstruktur. Zwar héngt die Ka-
pillarzahl nicht von einer rdumlichen Variablen ab und bleibt damit von der Miniatu-
risierung unbeeinflusst, jedoch spielen Kapillareffekte bei kleinen Dimensionen eine
wichtigere Rolle, womit die Kapillarzahl dort an Bedeutung gewinnt.

10 FEine andere Sichtweise analog hierzu ist die Definition eines Kapillardurchmessers \. bei Bo = 1,

welcher etwa um einen Faktor 0,5 Kleiner ist.
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Kapillarzahl
Ca=— (2.17)

Weber-Zahl (We)

Wiéhrend die Kapillarzahl das Verhéltnis der Reibungskréfte zur Oberflachenkraft an-
gibt, beschreibt die Weber-Zahl We (Gleichung 2.18) das Verhaltnis der Tragheitskrafte
zur Oberflichenkraft. Sie setzt sich aus dem Verhéltnis von dynamischen Druck pu?
zum Kapillardruck v/ Dj, zusammen und kann z.B. als Mal? fiir die Tropfenverformung
(bis zur Abtrennung) in einer Strémung angesehen werden. Die mikrofluidische Trop-
fenbildung lauft gewohnlich bei niedrigen Weber-Zahlen ab und ist somit dominiert von
Grenzfldchenkriften. Jedoch lassen sich z.B. Fliel3fokussierungsstrukturen auch gut bei
groReren Weber-Zahlen betreiben.

Weber-Zahl )
We = p“fyﬂ (2.18)

Berechnung dimensionsloser Kennzahlen fiir ausgewéhlte Beispiele

Fiir die in dieser Arbeit gebrdauchlichen Kanalquerschnitte von D;, = 0,3 mm und den
Fluideigenschaften von Wasser und Tetradekan (siehe Tabelle 2.1) werden in Tabelle
2.2 die Werte der dimensionslosen Kennzahlen berechnet. Zum Vergleich wird ein Str6-
mungsrohr mit 33fachem Durchmesser unter Beibehaltung der Stromungsgeschwindig-
keit u = 10 ™" herangezogen.

Fluideigenschaft Symbol Wert Einheit
g
Dichte Wasser P 1 3
Tetradekan 0,763 T
dyn. Viskositét Wasser 1 1 mPas
Tetradekan 2,18 mPas
mm2
kin. Viskositat Wasser v ! 5
Tetradekan 2, 86 e
. N
Grenzflachenspannung ~y 50 e

Tabelle 2.1: Fiir die Berechnung der dimensionslosen Kennzahlen verwendete Fluideigen-
schaften von Wasser und Tetradekan.

Die Miniaturisierung wirkt sich deutlich auf die meisten dimensionslosen Kennzahlen
aus. Fiir den Mikrokanal haben die Kennzahlen die Grenze iiberschritten, bei der volu-
menbasierte physikalische Einfliisse bestimmend fiir das FlieBverhalten sind.
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2 Wissenschaftliche Grundlagen

dimensionslose Symbol Mikrokanal Stromungsrohr
Kennzahl Dy, =0,3mm Dy, = 10mm
Reynolds-Zahl Re 3 100
Euler-Zahl Eu 10,7 0,3
Bond-Zahl Bo 4-1073 4,6
Kapillarzahl Ca 4-107% 4-1074
Weber-Zahl We 6-1074 0,02

Tabelle 2.2: Dimensionslose Kennzahlen bei einer Strémungsgeschwindigkeit von u =
10 % in einem Mikrokanal (& = 0,3mm) verglichen mit einem Strémungsrohr
(@ = 10mm). Bis auf die Kapillarzahl hédngen alle Kennzahlen vom hydraulischen
Durchmesser ab. Die Bond-, Kapillar- und Weber-Zahl wurden fiir das System Tetrade-
kan/Wasser berechnet. Der Volumenstrom im Mikrokanal ist durch die Beibehaltung der
Strémungsgeschwindigkeit sehr gering. Fiir einen vergleichbaren Volumenstrom wdren ca.
1.000 Mikrokandile erforderlich.

2.5.2 Minimales Tropfenvolumen IMCV

Bei isotrop gedtzten und zum Vollkanal verbondeten Glaskanélen entstehen rechtecki-
ge Kanalquerschnitte mit kreisrunden Auf3enseiten. Diese eignen sich wie kreisrunde
Kapillarkanaile sehr gut fiir den sicheren Tropfentransport, da Bypass-Stromungen, die
an Hindernissen zu Tropfenverschmelzungen fithren kénnten, nicht auftreten. Die Seg-
mente mit Separationsmedium sind so nur {iber die diinne Benetzungsschicht miteinan-
der verbunden und die Tropfen bewegen sich als Tropfenstrom durch den Mikrokanal.
Gegentiber zylindrischen Kapillaren ergibt sich zusétzlich der Vorteil der planparallelen
Maskenfldchen, welche eine gute optische Zuganglichkeit bieten.

Rotationsachse 1
e R

Kanalquerschnitt

Abbildung 2.15: Kanalquerschnitt fiir zum Vollkanal verbondete isotrop gedtzte Glas-
kandle. Das ideale minimale Tropfenvolumen ergibt sich aus dem Volumen des daraus
gebildeten Rotationskorpers.
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Fiir den sicheren Tropfentransport ohne Bypass-Stromung ist es erforderlich, dass die
Tropfenperipherie den Kanalquerschnitt vollstdndig ausfiillt. Das Volumen des aus dem
Querschnitt gebildeten Rotationskorpers (siehe Abbildung 2.15), der diese Bedingung
erfiillt, ist das ideale minimale Tropfenvolumen IMCV (Ideal Minimum Compartment Vo-
[ume) fiir den Transport als Tropfenstrom. Diese Definition wurde von Henkel et al. [16]
eingefiithrt und beschreibt das minimale Volumen eines Tropfens, der den Kanal unter
nicht-benetzenden Verhéltnissen vollstdndig ausfiillt, d.h. bei einem Kontaktwinkel von
etwa 180 Grad zwischen der Tropfengrenzflache und der Kanalwand. Das IMCV lasst
sich aus den Parametern Kanalhohe h; und Kanalbreite w;, bzw. Atztiefe d. und Mas-
kenweite w,, nach Gleichung 2.19 berechnen.

Minimales Tropfenvolumen:
hy

IMCV = 27?/ ’ r(2)*dz
0

IMCV (wy, hy,) = o3

de (3w?, + 842 + 3md.wy)

hk (wk — hk)z + ﬂ_hz (@ + E (wk _ hk)> (2.19)

IMCV (de,wy,) =

SERSE

Aufgrund der Deformation des Tropfens durch viskose Kréafte und Tragheitskrafte ist in
der Praxis ein etwas groReres Minimalvolumen erforderlich. Fiir die Tropfenerzeugung
verwendete Funktionsstrukturen (z.B. T-Stiicke mit Diisen) sollten in der Lage sein,
iiber einen grol3en Parameterbereich (beziiglich Volumenstrom, Volumenstromverhélt-
nis, Viskositdt und Grenzflachenspannung) Tropfen mit einem gréReren Volumen als
IMCV zu erzeugen [16].
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3 Messmethoden und verfahrensspezifische Erweiterungen

Die Untersuchungen von Zweiphasenstromungen in Mikrokanélen basieren im Wesent-
lichen auf bildbasierten Methoden. Aufgrund der optischen Qualitdt der Mikrokanal-
chips aus Borosilikatglas konnen qualitativ hochwertige Messbilder erfasst werden. Auf
dieser Grundlage wurden die experimentellen Bedingungen fiir die Messbilderfassung
tropfenbasierter Stromungen optimiert, insbesondere fiir die uPIV Messungen. Das Ver-
fahren der uPIV wurde angepasst, um tropfeninterne Stromungsfelder zu messen. Dazu
wurde eine Software zum automatischen konturbasierten Aufeinanderlegen der in den
Messbildern weiterbewegten Tropfen entwickelt und es wurden neue Algorithmen fiir
die PIV-Auswertung und Validierung angewendet, die anfangs noch nicht zum Stan-
dard offener PIV-Softwarebibliotheken gehorten. Ein vergleichbarer Dunkelfeld-uPIV
Aufbau ist in Verbindung mit der Giite der Messbilder, die bei nur einem Bruchteil der
Systemkosten an die von fluoreszenzbasierten Systemen heranreicht, in der Literatur
nicht bekannt. Auch das Messverfahren Absorbance Imaging profitiert von den verbes-
serten Aufnahmebedingungen. Eine Neuerung ist dessen Anwendung auf bewegte Trop-
fen, um deren Volumen bei ihrer Erzeugung an Diisen richtig zu bestimmen und um
erstmalig die Kriimmung ihrer Phasengrenze beim Transport im Kanal in allen Dimen-
sionen zu rekonstruieren. Damit wurde eine Messmethode etabliert, die sich besonders
zur Analyse schneller Tropfenprozesse eignet und fiir dreidimensionale Messverfahren
unerreichbare Parameterrdume erschliel3t. Die grauwertbasierte Analyse von Tropfenin-
halten, die Tropfenstatistik, sowie die Vermessung der Tropfengeometrie und -volumina
wird durch effiziente Algorithmen zur Hintergrundkorrektur und Konturerkennung er-
moglicht. Flir die Durchsatzmessungen wurden bildbasierte Daten zur Tropfenstatistik
mit Drucksensordaten korreliert, um auf einzelne Tropfen bezogene Druckdaten zu er-
halten. Vergleichbare Messungen zu Durchsatzkennlinien von Tropfenstromungen fiir
die untersuchten Querschnitte sind in der Literatur nicht verfiigbar. Sie sind Grundlage
fiir die Validierung der im Kapitel 4.3.4 entwickelten Druckmodelle. Die mit den bild-
basierten Verfahren der Stromungsdiagnostik gewonnenen Erkenntnisse runden dabei
die verwendeten Annahmen schliissig ab.

Stromungsphdnomene der tropfenbasierten Mikrofluidik sind Gegenstand der aktuel-
len Forschung und noch nicht umfassend untersucht. Generell sind sie mit einem er-
hohten Messaufwand im Vergleich zu stationdren Stromungen verbunden. Die hier vor-
gestellten Verfahren der Mikrostrémungsdiagnostik mussten immer an die jeweiligen
Messaufgaben angepasst werden und wurden wie z.B. das Absorbance Imaging wei-
terentwickelt, um nichtstationdre Tropfenstrémungen zu vermessen. Die Verbesserung
etablierter und die Entwicklung neuer Messmethoden ist gerade fiir die tropfenbasierte
Mikrofluidik noch lange nicht abgeschlossen.

Zunéchst sollen die grundlegenden Verfahren fiir die bildbasierte Featureextraktion
vorgestellt werden, die bei vielen Auswertungen von Messdaten Anwendung finden.
Die Algorithmen sind auf der Basis der C-Bibliothek zur Bildanalyse und Robot Vision
(Image C Extension, ICE) implementiert, die am Lehrstuhl Digitale Bildverarbeitung
der Universitit Jena entwickelt wurde.! Im darauf folgenden Abschnitt wird das Mess-

L http://www.inf-cv.uni-jena.de/ice/ice.html
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system fiir die Aufnahme von Durchsatzkennlinien, gekoppelt mit einer bildbasierten
Tropfenstatistik, beschrieben. Danach werden die Grundlagen fiir das Messverfahren
Absorbance Imaging erlautert und die Umsetzung auf bewegte Tropfen am Beispiel dar-
gelegt. Im Anschluss wird der Aufbau fiir die Aufnahme von Dunkelfeld-PIV Messbil-
dern vorgestellt, das uPIV Verfahren und dessen Randbedingungen erldutert und die
notwendigen Erweiterungen fiir die tropfenbasierte Mikrofluidik diskutiert.

3.1 Bildbasierte Featureextraktion

Gtk Image Analysis Jelz

/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0.075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00064.JPC 1280%960%255
J/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0,075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00065.JPC 1280%960x255
/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0.075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00066.JPG 1280x960%255
i Z

/heme/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0,075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00068.JPC 1280x960%255
/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0.075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00069.JPG 1280x960%255
[/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0,075/Exp7_0,075/Exp_7_0.075_00070,JPC 1280x960%255
/home/daniell/Desktop/Druckkennlinie/MO/0,075/Exp7_0.075/Exp_7_0.075_00071.JPC 1280%960%255

1280%960x255

Caleulate and Remove Background Image

Preview Auto update |Avert InEeractive = Offnen 15 Speichern AusFihren

SelectRank 5 o) out -:‘F ~ Arwenden 2/'Hitfe *x Beenden

Region Analyze C

Threshold Factar 1,00 - G

Abbildung 3.1: Bildanalyse-Software auf Grundlage der ICE-Bibliothek. Sie enthdlt eine
Bildliste fiir die Batch-Verarbeitung und verschiedene Programmteile zur Hintergrundent-
fernung, die konturbasierten Featureextraktion, die grauwertbasierte Messung von Mi-
schungseffizienzen, die Analyse von Grengfldchenspannungen aus Messbildern von hdn-
genden Tropfen, die WPIV und die DNA-Chip Analyse.

Fiir die Analyse von Messbildern wurde eine Software auf Grundlage der ICE-Bibliothek
entwickelt und mit einem GUI zur vereinfachten Verarbeitung von Bilderserien und der
Parameterfindung versehen (siehe Abbildung 3.1). Die implementierten Algorithmen
werden an passender Stelle beschrieben. Die Verwaltung von Bilderlisten erlaubt die
automatische Auswertung ganzer Datensitze eines Experiments, z.B. fiir die Tropfensta-
tistik und die pPIV. Die bildbasierte Featureextraktion basiert auf der Hintergrundent-
fernung, der anschlielsenden Markierung gefundener geschlossener Konturen und der
statistischen Analyse der gefundenen Bildobjekte. Auf diese Weise ist es moglich, aus
Bilderserien effizient statistische Daten iiber die im Mikrokanal transportierten Trop-
fenfolgen zu gewinnen. Dies soll im Folgenden an Beispielen verdeutlicht werden.

3.1.1 Bildbasierte Analyse der Mischungseffizienz

Eine wichtige Basisoperation der tropfenbasierten Mikrofluidik ist das Zudosieren
von Analyt zum Tropfen und dessen anschlieRende effiziente Durchmischung. Dafiir
werden nach der Zudosierungsstelle Kanalwindungen eingesetzt, die zirkuldre Stro-
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Abbildung 3.2: Die Analyse der Durchmischungseffizienz in einem gewundenen Mikroka-
nal nach dem Zudosieren von Analyt erfolgt bildbasiert mittels der schnellen Komplexbil-
dungsreaktion von Eisen(III)-thiocyanat. Die abgeschlossene Durchmischung wird durch
die Konstanz des mittleren Grauwertes charakterisiert, wenn sich das Reaktionsprodukt
gleichmdf3ig tiber den gesamten Tropfen gebildet hat. Bei einer Gesamtflussrate von 0,02
wl/s ist der Progess nach ca. 25 s im Bereich der ersten Windung abgeschlossen.

mungsmuster iiber den gesamten Tropfen induzieren [255]. Die Durchmischungseffi-
zienz im Tropfen nach der Zudosierung kann bildbasiert ermittelt werden, indem die
Durchmischung mit der schnellen diffusionskontrollierten Komplexbildungsreaktion
von blutrotem Eisen(III)-thiocyanat aus den nahezu farblosen Ammoniumthiocyanat-
und Eisen(II)-chloridlosungen visualisiert wird. Der mittlere Grauwert im Tropfen gilt
dabei als Maf3 fiir den Fortschritt der Reaktion. Mit fortschreitender Durchmischung
und damit Farbung dndert sich der mittlere Grauwert bis die Reaktion vollstindig abge-
schlossen ist. Die in Abbildung 3.2 gezeigten Ergebnisse wurden bei Mérz et al. [256]
zum Nachweis der vollstindigen Durchmischung vor Beginn der SERS-Messungen
(Surface-enhanced Raman Scattering) herangezogen. Bei sehr langsamen Flussraten
von 0,02 ul/s ist die Durchmischung im Bereich der ersten Kanalwindung abgeschlos-
sen, was durch einen konstanten Grauwert charakterisiert wird.

Fiir die bildbasierte Auswertung sind folgende Schritte notwendig:

e Hintergrundentfernung mittels rangbasierter Extraktion des konstanten Hinter-
grunds

e Konturerkennung der Tropfen im hintergrundkorrigierten Bild
e Ermittlung der Position und des mittleren Grauwertes fiir jeden Tropfen

e Rekonstruktion der Tropfenpfade aus den Positionsdaten und Korrelation mit dem
mittleren Grauwert und der Transportzeit
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Die rangbasierte Hintergrundkorrektur eignet sich fiir die Analyse einer Bilderserie,
die durch einen konstanten Hintergrund (Mikrokanalchip) mit sich bewegenden, gut
verteilten Objekten (Tropfen) gekennzeichnet ist. Dafiir wird ein nach Haufigkeiten
sortiertes Grauwerthistogramm fiir jede Pixelposition aus allen Bildern erstellt. Fiir den
Rang ¢ wird der i-haufigste Grauwert in das Hintergrundbild eingetragen. Fiir kleine ¢
werden somit Grauwerte registriert, die sich in der Bilderserie selten dndern und den
Hintergrund bilden. Das so erstellte Hintergrundbild l&sst sich von den Messbildern sub-
trahieren. Ubrig bleiben Tropfenobjekte, die fiir eine nun folgende Konturerkennung
einfach detektierbar sind.

Die Konturerkennung erfolgt schwellwertbasiert. Dazu werden im Bild zusammenhén-
gende Pixelpaare gesucht, bei denen ein Grauwert kleiner ist und der angrenzende
Grauwert mindestens dem Schwellwert entspricht. Ausgehend von einem Startpunkt
wird eine geschlossene Kontur erstellt, deren Inhalt ein Objekt bildet. Die Schwellwert-
suche basiert auf dem Grauwerthistogramm und erfolgt nach der Methode von Otsu.
Der Schwellwert kann bei Bedarf durch einen Faktor angepasst werden.

Die Ermittlung des mittleren Grauwertes erfolgt iiber alle von der Kontur eingefassten
Bildpunkte. Die Objektposition wird iiber die Koordinaten des die Kontur umfassenden
Rechtecks charakterisiert. Zur Objektverfolgung wird als Maf fiir die Zusammengeho-
rigkeit der Abstand zwischen zwei Objekten in aufeinanderfolgenden Bildern genutzt.
Auf diese Weise gelingt auch die Rekonstruktion der Tropfenpfade.

3.1.2 Konturtransformation und Objekt-Matching

Fiir die Visualisierung des tropfeninternen Stromungsfeldes mittels uPIV werden zwei
kurz hintereinander aufgenommene Bilder eines partikelbeladenen Tropfens verarbei-
tet. Da sich die Lage des Tropfens zwischen beiden Aufnahmen verdndert, miissen die
Tropfen in beiden Bildern zur Deckung gebracht werden. Im geraden Kanal handelt es
sich dabei um eine einfache Translation, im gekriimmten Kanal liegt zusétzlich noch
eine Rotation vor. Aus den Konturdaten der in beiden Bildern detektierten Tropfen
lasst sich eine Ahnlichkeitstransformation erstellen, welche die Konturen ineinander
tiberfiihrt. Diese Transformation wird auf das Bild angewendet, die Grauwerte werden
dabei bilinear interpoliert. Auf diese Weise gelingt das Objekt-Matching beider Trop-
fen, deren Relativverschiebung nun keinen Einfluss auf die Visualisierung des internen
Stromungsfeldes mehr hat.

3.2 Durchsatzmessungen

Die Aufnahme von Druck-/Durchsatzkennlinien ist ein experimentelles Verfahren, das
sich in vielfacher Hinsicht nutzen lasst. Prinzipiell besteht ein Messaufbau wie in Abbil-
dung 3.3 aus einer Spritzenpumpe zur préazisen Dosierung der Fluide bei vorgegebenen
Flussraten. Fiir den zu messenden Druckbereich geeignete Drucksensoren werden vor
und hinter dem Messkanal in den fluidischen Aufbau integriert und iiber einen A/D-
Wandler mit hoher Auflésung ausgelesen. Nach Offset-Korrektur und Differenzbildung
aus beiden Sensorwerten liegt der Druckabfall in Abhdngigkeit von der Flussrate fiir
den untersuchten Messkanal vor. Die Aufnahme von Durchsatzkennlinien wird durch ei-
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Abbildung 3.3: Schema des verwendeten Messaufbaus fiir die Druck-/Durchsatz Mes-
sungen. Der Testkanal wird nahe des Ein- und Ausgangs an Drucksensoren angeschlossen.
Diese werden iiber einen A/D-Wandler ausgelesen. Die Steuerung der Spritzenpumpen
und die Datenerfassung iibernimmt eine am IPHT entwickelte Software zur Experiment-
steuerung.

ne skriptbasierte Experimentsteuerung erleichtert, welche die Spritzenpumpe und den
A/D-Wandler kontrolliert und somit eine automatische Aufnahme mit definierten und
nachvollziehbaren experimentellen Parametern ermoglicht.

Anwendung findet dieses Verfahren fiir die Viskositatsbestimmung von Fluiden als Ka-
pillarviskosimeter, fiir die Charakterisierung von Mikromischern und insbesondere fiir
die Aufnahme von Durchsatzkennlinien bei Tropfenstromungen in Hinblick auf die em-
pirische Modellbildung bzw. Modellvalidierung. In den folgenden Abschnitten werden
diese Anwendungen vorgestellt.

3.2.1 Durchsatzmessung als Kapillarviskosimeter

Bei newtonschen Fluiden hingt der Druckabfall bei laminaren Kapillarstromungen
nach dem Gesetz von Hagen-Poiseuille linear von der Stromungsgeschwindigkeit ab
(siehe Gleichung 2.3 auf Seite 31). Im Anstieg der mit dem Kapillarviskosimeter expe-
rimentell ermittelten Funktion des Druckabfalls in Abhédngigkeit von der Flussrate ist
neben der Kapillarldnge und dem -radius die Viskositit des Fluids enthalten. Wird ein
Fluid mit bekannter Viskositat zur Kalibrierung verwendet, lassen sich auf diese Weise
sehr einfach Viskositdten messen. In Abbildung 3.4 wurde das System mit Hilfe von
Wasser bei 20 °C kalibriert und die korrekte Viskositdt von n = 2, 3mPas fiir Tetrade-
kan bestimmt. Mit einem Wasserbad lassen sich die Viskositdten temperaturabhingig
messen.
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Abbildung 3.4: Kapillarviskosimetrische Messung von Tetradekan. Die Kalibrierung er-
folgt mit Wasser bei 20 °C mit einer Viskositdt von np = 0,996mPas. Aus den Anstiegen
der linearen Fitfunktionen ermittelt sich damit der korrekte Wert fiir Tetradekan von
n = 2,3mPas bei 20 °C.

3.2.2 Durchsatzmessung zur Mikromischercharakterisierung

Neben der Charakterisierung der Mischungseffizienz z.B. per uLIF (siehe Kapitel 2.3.1),
ist die Messung der Druck-Durchsatzkennlinie fiir die Mikromischercharakterisierung
grundlegend. Oft sind die erforderlichen Durchsitze in einem verfiigbaren Druckre-
gime vorgegeben und bestimmen das Design des Mikromischers, insbesondere dessen
Kanalquerschnitte unter der Randbedingung eines geringen Totvolumens. Fiir den Mi-
kromischer des in Abbildung 3.5 gezeigten Schemas wurde eine Durchsatzkennlinie
fiir beide Zufliisse unabhingig voneinander aufgenommen. Aufgrund der unterschied-
lichen Lange der Zuflusskanéle weichen die Kennlinien stark voneinander ab. Wird fiir
den langeren Kanal ein viskoseres Fluid verwendet, verstarkt sich dieser Unterschied
noch. Auf diese Weise wird bei einer druckgetriebenen Forderung mit gleichem Druck-
niveau an den Zufliissen ein Mischungsverhéltnis von z.B. 1:100 basierend auf den
fluidischen Widerstinden der Kanédle und dem Viskositatsverhéltnis der Fluide einge-
stellt.

3.2.3 Durchsatzmessung von Tropfenstromungen

Die Bildung eines empirischen Transportmodells und die Validierung von analytischen
Transportmodellen fiir Tropfenstromungen basieren auf Durchsatzmessungen von Trop-
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Abbildung 3.5: Durchsatzkennlinien eines Mikromischers mit unterschiedlich langen Zu-
fliissen, einer auf dem Split & Recombine Pringip basierenden Mischereinheit und einem
Detektionsfenster (D). Bei einer druckgetriebenen Fluidforderung hdngen die Flussraten
und damit das Mischungsverhdltnis von den fluidischen Widerstdnden der Zufliisse bis
zum Zusammenfluss ab. Unter diesem Gesichtspunkt wurde konstruktionsbedingt ein fes-
tes Mischungsverhdltnis in diesen Mikromischer implementiert, was sich in unterschied-
lichen Durchsatzkennlinien fiir beide Eingdnge niederschldgt. Die Kanalhéhen sind 75
wm. Die Durchsatzkennlinien sind nicht linear, da sich aufgrund der Mischerarchitektur
bei hoheren Fliefsgeschwindigkeiten laminare stationdre Wirbel bilden, die einen héheren
Energieumsatz mit sich bringen.

fenstromungen in einem Mikrokanalchip mit langen linearen Mikrokanédlen (Abbil-
dung 3.6). Durch die Variation der Fluideigenschaften, Flussraten und Phasenverhalt-
nisse lassen sich grolde Parameterbereiche untersuchen, die alle relevanten Fragestel-
lungen abdecken. Fiir die Modellbildung in Hinblick auf eine Systemsimulation trop-
fenbasierter mikrofluidischer Netzwerke (siehe Kapitel 2.4.4) sind Ausdriicke geeigne-
ter, die den Druckabfall als Funktion des Tropfenabstandes (nicht des Phasenverhalt-
nisses) flir eine konstante Tropfengrol3e beinhalten. Der Tropfenabstand lasst sich bei
bekanntem Tropfenvolumen aus dem Phasenverhéltnis ableiten oder durch bildbasierte
Messung direkt gewinnen.

Fiir die Durchsatzmessungen wurden Drucksensoren nahe des Ein- und Ausgangs des
Mikrokanalchips integriert. Die Analyse der Tropfenverteilung erfolgte bildbasiert mit
niedriger VergrofRerung, nachdem sich der gesamte Mikrokanalchip gleichméaflig mit
Tropfen gefiillt hat. Fiir die Tropfenzdhlung wurden die Tropfen mit Bromphenolblau
gefarbt und nach der Hintergrundkorrektur der Bildserie konturbasiert registriert.
Gleichzeitig erfolgte die Messung des Druckabfalls mit einer Mittlung {iber mehrere
Messungen. Die Tropfenanzahl im Bildausschnitt wurde iiber ca. 20 Bilder gemittelt
und auf den Gesamtchip hochgerechnet. Aus der bekannten Gesamtldnge des Mikro-
kanals konnte so der mittlere Tropfenabstand ermittelt und der Druckabfall iiber eine
solche Einheitszelle berechnet werden.

Die Analyse fand mit Variation fluidischer und experimenteller Parameter statt, wie sie
in folgender Tabelle 3.1 zusammengestellt sind.
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Abbildung 3.6: Mikrokanalchip im Objekttrdgerformat (26x76mm) mit einem Mikro-
kanal der Gesamtldnge von 2000 mm (Querschnitt 780 x 260 wm) fiir Durchsatzmes-
sungen. Der Chip kann mit bis zu 1900 Einzeltropfen gleichmdf3ig befiillt werden.

Ziel der Untersuchung war es, aus den Messdaten eine empirische Fitfunktion Ap(Fluss-
rate, Tropfenabstand) zu erhalten, die eine moglichst genaue Wiedergabe der experi-
mentellen Daten im untersuchten Parameterbereich zur Verwendung in dem am IPHT
entwickelten Systemsimulationstoolkit ermdglicht. Auf diese Weise bleiben Charakte-
ristiken erhalten, die ein auf Transportmodellen basierendes analytisches Modell nicht
beriicksichtigen kann, jedoch mitunter wichtig bei der Systemsimulation von Tropfen-
stromungen in komplexen fluidischen Netzwerken sind. Zum anderen sollen die Mess-
daten das in Kapitel 4.3.4 aufgestellte Modell fiir Tropfenstrémungen in isotrop geitz-
ten Mikrokanélen validieren.

3.3 Absorbance Imaging

Das Absorbance Imaging Verfahren wurde erstmalig von Broadwell et al. [257] auf die
Vermessung von Mikrokanalgeometrien angewendet. Danach haben es Malsch et al.
[129] aufgegriffen und erweitert auf die Hochgeschwindigkeits-Volumenmessung be-
wegter Tropfen bei deren Erzeugung an T-férmigen Einmiindungen (siehe Kapitel 4.1).
Bei der Charakterisierung selbstorganisierender mikrofluidischer Funktionsstrukturen
fiir die Tropfenmanipulation am IPHT wurde es ebenfalls erfolgreich eingesetzt [258].
Neben der Volumenmessung bietet das Verfahren unter der Voraussetzung der Spiegel-
symmetrie in der Bildebene die Moglichkeit einer dreidimensionalen Rekonstruktion
von Tropfenkonturen (siehe Kapitel 3.3.3). Dieser Umstand wurde genutzt, um die mi-
nimalen Verformungen von Tropfen zu untersuchen, wie sie bei deren Transport in Mi-
krokanélen durch viskose Reibungskrafte entstehen, und diese mit Modellen, basierend
auf Brethertons Theorie [7], zu vergleichen.

Nach dem Lambert-Beerschen Gesetz hiangt die in einer Fliissigkeit absorbierte Lichtin-
tensitdt nach Gleichung 3.1 linear von der durchleuchteten Schichtdicke d ab.
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Parameter Details variierter Bereich
Gesamtflussrate 0,15-2,5 uL/s
Flussraten- 1:1 bis 1:25
verhéltnis
Kanalquerschnitt isotrop gedtzte A) 780 x 260 um?
Breite x Hohe Mikrokanile B) 300 x 260 pm?
Viskositéat kontinuierliches n-Heptan (n = 0,4mPas)
Fluid Tetradekan (n = 2, 2mPas)
dispergiertes Flu- Wasser/Glyzerin
id n = 1..150mPas

Tabelle 3.1: Parameterbereich fiir die Durchsatzmessung von Tropfenstromungen. Bei
Variation der Parameter wurde immer die Gesamtflussrate und meist das Flussraten-
verhdltnis mit variiert. Die Flussrate war nach oben begrenzt durch die Stabilitdt und
Gleichmdfsigkeit des Tropfentransports.

I
Ey = —loglo—1 = gycd (3.1)
Iy

Dabei ist FE) die Extinktion des durchleuchteten Fluids bei der Wellenldnge \, I; die
Intensitét des transmittierten Lichtes, I die Intensitit des einfallenden Lichtes, ¢, der
spektrale Absorptionskoeffizient und ¢ die Konzentration des absorbierenden Bestand-
teils der eingesetzten Farblosung.

Bei einer linearen, brechungsfreien Durchleuchtung eines angefarbten Tropfens ent-
hélt die von der Kamera ermittelte Grauwertmatrix die Hoheninformation. Das Trop-
fenvolumen wird aus dem Grauwert-Integral {iber die Tropfenfldche des Hintergrund-
korrigierten Bildes (somit Iy = const.) berechnet. Aufgrund des linearen Zusammen-
hangs zwischen Extinktion und Schichtdicke geniigt ein Proportionalitatsfaktor « fiir
die Umrechnung des logarithmierten Grauwertes in eine Hoheninformation. Dieser
wird iiber den Grauwert I,,,, im Bereich der bekannten Kanalhohe h,,,, im Kanal-
zentrum tiber & = hypay /10g(Imas ) kalibriert. Grundlage fiir dieses Verfahren ist die im
néchsten Kapitel beschriebene Anpassung der Brechungsindizes der Losungen.

3.3.1 Anpassung der Brechungsindizes

Voraussetzung fiir die korrekte Anwendung des Absorbance Imaging und der uPIV ist
eine Brechungsindexanpassung [142]. Der zu erzielende Brechungsindex fiir die Flui-
de wird durch das verwendete Chipmaterial (BOROFLOAT 33 Borosilikat Glas, Schott
AG) bestimmt und liegt laut Datenblatt bei n = 1,470 fiir die Beleuchtungswellenlange
A = 625 nm. Damit eignen sich fiir die Arbeitsfluide Decalin (cis+trans Decalin > 98 %
von Fluka, n = 1,474) als kontinuierliches Medium und eine Ammoniumthiocyanatlo-
sung (NH,SCN > 99 %, Bernd Kraft GmbH) mit einer Konzentration von ¢ = 7, 7mol /L
(siehe Abbildung 3.7) als dispergiertes Medium. Fiir eine exakte Anpassung des Bre-
chungsindexes von Decalin kann ein kleiner Anteil Tetradekan (n = 1,43) zugesetzt
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Abbildung 3.7: Brechungsindex einer NH,SCN-Losung in Abhdngigkeit von der Kon-
gentration. Der Brechungsindex wurde mit einem digitalen Abbe-Refraktometer bei der
Wellenldnge A = 589 nm bestimmt.

werden. Zur Stabilisierung und pH-Wert-Anpassung der Thiocyanatlosung wird NaOH
zugesetzt. Ziel ist ein leicht basischer pH-Wert, um Bromphenolblau als Farbstoff fiir das
Absorbance Imaging einzusetzen. Mittels eines digitalen Abbe-Refraktometers wird der
angestrebte Brechungsindex iiberpriift. Ein Vorteil der verwendeten Fluidkombination
besteht in ihrer niedrigen Viskositét. Tabelle 3.2 listet die gemessenen Fluideigenschaf-
ten auf.

Fluid n  plg/ecm3] p[mPas] o[mN/m] ~[mN/m]
Decalin 1,47 0,88 2,5 30 38
NH,SCN 1,47 1,16 1,8 37

Tabelle 3.2: Eigenschaften der fiir das Absorbance Imaging und die pPIV im Bre-
chungsindex angepassten Fluide. Der Brechungsindex wurde mit einem digitalen Abbe-
Refraktometer gemessen, die Dichte gravimetrisch, die Viskositdt mit einem Kapillarvis-
kosimeter (siehe Kapitel 3.2) und die Oberfldchen- und Grengfldchenspannung mit der
Blasendruckmethode bestimmt. Die Oberfldchenspannung von Decalin wurde aus Jas-
per [259] entnommen.
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3.3.2 Volumenrichtige Messung des Tropfenerzeugungsprozesses

Bildbasierte Verfahren ermoglichen die Untersuchung schneller dynamischer Prozesse
wie die Tropfenerzeugung an einer Diise mittels einer Hochgeschwindigkeitskamera.
Aufgrund der komplexen Geometrie eines in den Kanal hineinwachsenden Tropfens
korreliert die in der Bildauswertung erfassbare Tropfenflache nicht linear mit dem Trop-
fenvolumen. Um dennoch das Tropfenvolumen aus den Messbildern zu erhalten, wur-
de das vorher beschriebene Absorbance-Imaging angewendet und die Brechungsindizes
der Fluide an das Glas angepasst. Dabei zeigen sich interessante Effekte, die auf eine
Riickkopplung des Prozesses der Tropfenentstehung mit der Elastizitit des fluidischen
Systems zurtickzufiihren sind. Die zeitliche Entwicklung des Tropfenvolumens und der
Flussrate durch die Diise bei 4000 fps zeigt Abbildung 4.3 auf Seite 70. Die disper-
gierte Phase wird kontinuierlich mit konstanter Flussrate geférdert. Zu Beginn wird
der Tropfen durch die Diisenapertur zuriickgehalten, bis der Gegendruck des elastisch
verformten Systems (Teflonkapillare, Luftblasen) den durch die Tropfengrenzflache er-
zeugten Laplace-Druck iibersteigt. Es folgt ein Druckausgleich, der mit einem schnellen
Ausstromen des Tropfens verbunden ist. Danach setzt sich das Tropfenwachstum linear
mit der eingestellten Flussrate bis zur Abschniirung des Tropfens fort. Details zu diesem
Experiment und weitere die aufgestellte These untermauernde Untersuchungen finden
sich bei Malsch et al. [129] und in Kapitel 4.1.

3.3.3 Vermessung der Tropfengeometrie

Neben der Volumenbestimmung komplexer Tropfengeometrien ist das Absorbance Ima-
ging Verfahren auch in der Lage, die dreidimensionale Form von Tropfen bei ihrem
Transport im Mikrokanal zu rekonstruieren. Dort bildet sich bei nichtbenetzenden Be-
dingungen fiir den Tropfen nach Bretherton [7] ein diinner Film des kontinuierlichen
Mediums zwischen Tropfen und Kanalwand aus. Durch die Balance zwischen visko-
ser Reibung und Grenzflichenspannung erfahrt der Tropfen dabei eine Verformung
seiner Phasengrenzen, die sich in einem zusatzlichen Druckabfall iiber den Tropfen
auswirkt. Aus der durch das Absorbance Imaging unter Beriicksichtigung der Symme-
trie in der Bildebene gewonnenen Tropfenkontur gelingt es, den Druckabfall direkt aus
der Tropfendeformation und der bekannten Grenzflichenspannung ~ iiber die Laplace-
Gleichung zu bestimmen (siehe Kapitel 2.4.3). Die geometrischen Parameter der Trop-
fendeformation werden tiber Kurvenanpassungen von Ellipsen an die Tropfenkonturen
gewonnen. Abbildung 3.8 zeigt ein Beispiel fiir eine dreidimensionale Rekonstruktion
eines Tropfens und des Mikrokanals.

Die Messbilder wurden im Durchlicht-Modus auf einem Axiovert 200M (Carl Zeiss AG)
aufgenommen. Als Beleuchtung diente eine 100 W Halogenlampe, in deren Strahlen-
gang eine kleine Blende gesetzt wurde, um nicht-paralleles Licht auszublenden. Fiir Ab-
sorbance Imaging benotigtes monochromatisches Licht im Bereich des Absorptionspeaks
des eingesetzten Farbstoffes (Bromphenolblau) wurde erhalten, indem das durch den
Messkanal transmittierte Licht den Emissionsfilter (520-550 nm) eines Fluoreszenzfil-
tersatzes (46HE, Carl Zeiss AG) vor der Detektion passierte. Die Abbildung des Mikro-
kanals auf den Kamerasensor erfolgte mit einem 20x Objektiv (NA 0,4) mit variabler
Deckglaskorrektur, die entsprechend an den Mikrokanal angepasst war. Die Aufnahme
der so entstandenen Bilder geschah mit einer monochromatischen 14 Bit CCD-Kamera
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Abbildung 3.8: Aus den mittels Absorbance Imaging prozessierten Messbildern eines
Tropfens und des Mikrokanals entstandene dreidimensionale Rekonstruktion. Der Tropfen
hat ein Volumen von 66 nl und bewegt sich langsam durch den Mikrokanal mit den
Abmessungen von 560 x 260 wm. Die Isolinien haben einen Abstand von 10 um. An die
Tropfenkontur werden Ellipsen angepasst, deren Halbachsenparameter in die Berechnung
fiir den Laplace-Druck einfliefsen.

(PCO.2000, PCO AG) mit einer Auflosung von 1024 x 1024 Pixel. Wahrend des Ex-
perimentes wurde darauf geachtet, den gesamten dynamischen Bereich der Kamera
auszunutzen. Zur Vermeidung von Bewegungsunscharfe wurde die Expositionszeit so
gewahlt, dass sich die Tropfen wiahrend der Aufnahme maximal einige wenige Pixel
weiterbewegen. Eine minimale Expositionszeit von 50 us wurde durch den Smearing-
Effekt der CCD-Kamera vorgegeben, was einer maximal moglichen Tropfengeschwin-
digkeit von ca. 45 mm /s entspricht.

Die Aufnahme der Bilder zur Rekonstruktion des Mikrokanals erfolgte nach dem Durch-
spiilen des frisch préparierten Kanals mit der brechungsindexangepassten Bromphenol-
blau-Losung. Das Referenzbild entstand nach dem Fluten des Kanals mit Dekalin. Das
aufgenommene Hintergrundrauschen bei abgeschalteter Beleuchtung wurde von den
Messbildern subtrahiert. Von statischen Szenen wurde immer der Mittelwert aus 10
Bildern fiir die Auswertung verwendet. Bei Szenen, die sich bewegende Tropfen ent-
halten, wurde fiir jeden Parametersatz ein Stapel mit 300 Bildern nach Stabilisierung
der Stromungsverhaltnisse aufgenommen und die Bilder mit vollstindig abgebildeten
Tropfen weiterverwendet. Die Referenzbilder entstanden direkt aus dem auf den Stapel
angewendeten Grauwert-Median.

Die Berechnung der Absorption, die rdumliche Kalibrierung der Messdaten und die
Tropfendetektion wurde mit einem ImageJ? Makro realisiert. Die prozessierten Mess-
bilder haben danach eine rdumliche Auflésung von 1 um pro Pixel und eine Hohenka-
librierung von 10 nm pro Intensititseinheit. Auf diese Weise ergaben sich zwischen 20-

2 http://rsbweb.nih.gov/ij/
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50 verwertbare Tropfenbilder pro Stapel. Die weitere Bildauswertung basiert auf einer
selbst entwickelten C+ +-Software zur Detektion der Tropfenkontur, der Extraktion des
Grauwertprofils und der Anpassung dieser an Kreise bzw. Ellipsen nach der Methode
der kleinsten Quadrate. Zur Berechnung des Laplace-Drucks aus den Messdaten dien-
ten die vorderen und hinteren Kreisradien der Tropfenkontur (427,  rhinten 3y in der
Bildebene und die Hauptkriimmungen der an die Grauwertprofile angepassten Ellipsen
(rogrn phinteny sowie die Grenzflichenspannung v nach Gleichung 3.2. Die Ergebnisse
aus diesen Untersuchungen werden in Kapitel 4.2.3 ausfiihrlich diskutiert.

1 1 1 1
Ap =7 [ <rvorn + hinten ) B <Tvorn + hinten ) 1 (3 2)
Kontur T Kontur Dicke "Dicke

3.4 Micro-Particle Image Velocimetry

Die pPIV ermoglicht die nichtinvasive, zeitlich und rdumlich hochaufl6sende Stro-
mungsfeldmessung in Mikrokanélen. Das Verfahren basiert auf der Registrierung der
lokalen Texturverschiebung partikelbeladener Strémungen mittels Korrelationsalgorith-
men. Dabei lassen sich mit diesem Verfahren sowohl stationédre als auch instationare
Stromungssituationen, wie z.B. der Tropfentransport im Mikrokanal, untersuchen.

Bei der uPIV sind im Vergleich zur makroskopischen PIV zusitzliche Probleme zu be-
riicksichtigen. Das Streuverhalten der Partikel &ndert sich, wenn deren Durchmesser im
Bereich der Wellenldnge des Anregungslichtes liegt. Aulderdem spielt dann die Brown-
sche Bewegung der Partikel eine Rolle. Zudem wird das gesamte Untersuchungsvolu-
men beleuchtet und nicht nur eine Ebene durch einen Lichtschnitt.

In den nichsten Abschnitten soll dieses Verfahren vorgestellt, die experimentelle Rea-
lisierung beschrieben und die Randbedingungen diskutiert werden. Dariiber hinaus
existiert ein Review mit Hinweisen zur experimentellen Durchfithrung von Lindken et
al. [140]. Sehr ausfiihrlich wird dieses Verfahren in den entsprechenden Textbiichern
behandelt [260-262].

3.4.1 Prinzip

Das Prinzip der uPIV ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Den Ausgangspunkt fiir die korre-
lationsbasierte Verschiebungsanalyse bilden zwei aufeinanderfolgende Kameraframes
einer partikelbeladenen Stromung. Diese werden in rechteckige Untersuchungsfenster
eingeteilt, deren Grofe so gewédhlt wird, dass darin mindestens 6 Partikel liegen [131].
Das Raster der sich nicht tiberlappenden Untersuchungsfenster ergibt die spétere Auf-
l6sung des Vektorfeldes. Die aus beiden Bildern jeweils zusammengehorigen Untersu-
chungsfenster werden pixelweise gegeneinander verschoben und die Kreuzkorrelation
der von ihnen eingeschlossenen Bildfragmente in ein Korrelationsbild eingetragen. Ein
sinnvoller Verschiebungsbereich fiir die Untersuchungsfenster ergibt sich aus einer ma-
ximalen Verschiebung um die halbe Fensterdimension in jede Richtung, sonst wird der-
selbe Bildbereich durch benachbarte Verschiebungsfenster mehrmals abgedeckt. Das
Experiment sollte aus diesem Grund so gestaltet werden, dass die maximale Partikel-
verschiebung innerhalb des angestrebten Verschiebungsbereiches liegt und die Partikel-
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bewegung relativ zueinander gering ist. Im Korrelationsbild liefern Bereiche mit hoher
Korrelation Peaks, die eine mogliche Verschiebungsrichtung markieren. Aus der interpo-
lierten Position des hochsten Verschiebungspeaks wird der wahrscheinlichste Verschie-
bungsvektor ermittelt.

Zwei aufeinanderfolgende Kameraframes Rekonstruktion der
partikelbeladener Strémung Peaksuche im Korrelationsbild Verschiebungsvektoren
W» 255 ‘
: . | 2
X y » ’.
V]
Frame |
t=t,
Frame Il Korrelationsanalyse
t=to+At bei pixelweiser Verschiebung
der Untersuchungsfenster
gegeneinander

Diskretisierung in Untersuchungsfenster Korrelationsbild

Abbildung 3.9: Die PIV basiert prinzipiell auf der Auswertung zweier aufeinanderfolgen-
der Kameraframes. Diese werden in Untersuchungsfenster aufgeteilt, aus denen jeweils
ein Verschiebungsvektor rekonstruiert wird. Dies geschieht durch die Korrelationsanaly-
se wdhrend der pixelweisen Verschiebung der Untersuchungsfenster gegeneinander. Auf
diese Weise entsteht das Korrelationsbild. Verschiebungen mit hoher Korrelation liefern
darin Peaks, die eine mégliche Verschiebungsrichtung markieren. Aus der interpolierten
Position des gréfsten Korrelationspeaks wird der Verschiebungsvektor ermittelt.

3.4.2 Behandlung stationdrer und instationdrer Strémungsphdanomene

Fiir stationdre Stromungen kann die Genauigkeit und Eindeutigkeit des Verschiebungs-
peaks wesentlich gesteigert werden, indem man die Korrelationsbilder aus vielen Bild-
paaren derselben Szene vor der Peaksuche mittelt. Dadurch gelingt eine wirkungsvolle
Unterdriickung von durch zufélligen Ubereinstimmungen hervorgerufenen Peaks. Die-
ses Verfahren ist als Ensemble Averaging bekannt [263] und liefert bessere Ergebnisse
als die anschlieende Mittlung von Stromungsfeldern.

Beide Verfahren sind jedoch fiir instationdre Stromungssituationen, wie sie beim Tropf-
entransport auftreten, nur sehr eingeschrankt anwendbar. Aufgrund von hohen Trop-
fengeschwindigkeiten und niedrigen Frameraten ist meist fiir jeden Tropfen nur eine
Doppelexposition moglich. Das bedeutet, dass das Stromungsfeld aus diesen Daten re-
konstruiert werden muss und somit alle Ausreif3er enthélt, die der Korrelationsalgo-
rithmus liefert. Aus diesem Grund ist neben einer optimalen Versuchsgestaltung ein
zusétzlicher Validierungsschritt erforderlich, der fehlerhafte Vektoren korrigiert. Hier-
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zu wurde bei der Entwicklung der Software am IPHT ein Vektorfilter implementiert,
der sich die zuséatzlichen Informationen im Korrelationsbild zunutze macht und damit
die als Ausreil3er identifizierten Vektoren rekonstruiert.

Generell wird der Verschiebungsvektor aus dem hochsten Peak im Korrelationsbild re-
konstruiert. Liegen jedoch zwei dhnlich hohe Peaks vor, kann mitunter auch der etwas
kleinere dem korrekten Verschiebungsvektor entsprechen. Ein Maf fiir die Validitat ei-
nes Peaks ergibt sich aus den relativen Peakhohen zueinander. Gleichung 3.3 erzeugt
ein entsprechendes Kriterium mit einem Wertebereich zwischen 0 und 1. Je dhnlicher
die Peakhohen sind, desto kleiner wird das Validitatskriterium und um so wahrschein-
licher ist es, dass der kleinere Peak der korrekte sein kann. Unsichere Verschiebungs-
vektoren stammen aus Korrelationsbildern, in denen der Hauptpeak weniger als 20 %
grofer ist als der 1. Nebenpeak, was einem Validitédtskriterium von 1/6 entspricht. Ein
weiterer Validitatstest geht von der Glattheit des Vektorfeldes aus. Vektoren kénnen
als unsicher bewertet werden, wenn sie sich zu stark vom Vektormedian ihrer 3x3-
Umgebung unterscheiden [264].

Hohe(1. Nebenpeak)

Peakvaliditat =1 —
carvatiaita Hohe(Hauptpeak)

(3.3)

Fiir die auf eine der beiden Arten als unsicher eingestuften Vektoren kann eine Neu-
bewertung durchgefiihrt werden. Ausgehend vom Korrelationsbild wird jeder Vektor
durch den zu einem seiner Nebenpeaks gehorenden Vektor ersetzt, dessen Summe sei-
ner Abstinde zu den Nachbarvektoren minimal ist. Geht man davon aus, dass sich
die Mehrheit der validen Verschiebungsvektoren aus dem Hauptpeak ergibt und die
ungiiltigen Verschiebungsvektoren statistisch verteilt sind3, selektiert die Anwendung
des Peakmedianfilters valide Verschiebungsvektoren aus den Nebenpeaks [106]. Auf
diese Weise werden fehlerhafte Vektoren wirkungsvoll unterdriickt und durch korrekt
gemessene Verschiebungsvektoren ersetzt. Zum Zeitpunkt der Implementierung dieses
Verfahrens am IPHT war es in kommerzieller Software noch nicht verfiigbar.

3.4.3 Einfluss der Volumenbeleuchtung

Bei der uPIV wird im Gegensatz zum herkémmlichen Verfahren das gesamte Untersu-
chungsvolumen beleuchtet. Die Abbildung eines Partikels durch ein Mikroskopobjektiv
ist mit einer gewissen Schéarfentiefe verbunden, die von den optischen Parametern des
Systems abhdngt. Fiir die PIV-Auswertung ist die Korrelationstiefe von Bedeutung, die
den Bereich der defokussierten Partikel beschreibt, die noch zur Korrelationsuntersu-
chung beitragen.

Bei der Abbildung von Punktlichtquellen mit einem Mikroskopobjektiv ergibt sich
ein dreidimensionales Beugungsmuster, welches auf einem abbildenden Detektor ei-
ne Intensitatsverteilung nach der Punktspreizfunktion des optischen Systems hervor-
ruft [265]. Darauf basierend ist der durch Beugung bestimmte Anteil der Scharfentiefe
definiert als ein Viertel des Abstandes der senkrecht zur Abbildungsebene liegenden

3 Bei einer Ausbeute von 90 % valider Verschiebungsvektoren liegt die Wahrscheinlichkeit, dass mehr

als vier ungiiltige Vektoren in einer Umgebung von neun Vektoren liegen, unter 0,2 % [264] (Bino-
mialverteilung).
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ersten Minima der Punktspreizfunktion. Ein weiterer Anteil ergibt sich aus geome-
trischen Uberlegungen aufgrund der endlichen Abmessungen der Sensorpixel. Eine
Punktlichtquelle wird auch bei leichter Defokussierung noch auf einem einzigen Pixel
abgebildet. Aus diesen beiden Anteilen lasst sich nach Inoué und Spring [266] mit
folgender Gleichung 3.4 die Tiefenscharfe berechnen.

n\ ne

=Nzt NA

3.4

Dabei ist n der Brechungsindex des Mediums zwischen Mikroskopobjektiv und Mikro-
kanal, )\ ist die Wellenldnge im Vakuum des zur Abbildung verwendeten Lichts, NA
ist die Numerische Apertur des Mikroskopobjektivs, M die Gesamtvergrofserung des
optischen Systems und e der Pixelabstand auf dem Detektor.

Ein fiir die PIV-Auswertung entscheidender Parameter basiert auf dem vom defokussier-
ten Partikel im Vergleich zur Fokuslage detektierbaren Intensitdtsanteil ¢, bei dem keine
Auswirkung mehr auf die Korrelationsfunktion zu erwarten ist. Dieser wird als Korre-
lationstiefe dpoc bezeichnet und beschreibt den doppelten Abstand, den ein Partikel
mit dem Durchmesser d,, von der Objektebene entfernt sein muss, um nur noch 1/10
der Intensitdt auf dem Detektor zu bewirken. Da die Korrelationsfunktion quadratisch
von der Intensitdt abhéngt, tragt er dann weniger als 1 % dazu bei. Ein vereinfachter
Ausdruck (siehe Gleichung 3.5) wurde von Olsen und Adrian [267] fiir gewohnliche
uPIV Setups abgeleitet.

(1—+E) [ n?d2  5,95(M +1)222n4\]"?
dpoc = 2 5+ CENIT (3.5)
Ve \4NA 16M2NA
In Tabelle 3.3 sind die Scharfen- und Korrelationstiefen fiir die in verschiedenen Expe-
rimenten verwendeten uPIV Setups berechnet.

Parameter Photron APX PCO0O.2000 Olympus iSpeed2
Gesamtvergrollerung M 40x 20x 12,5x
Numerische Apertur NA 0,4 0,4 0,25
Pixelraster e 17 pm 7,4 um 14 pm
Partikeldurchmesser d, 2,2 um 2,2 um 4 um
Scharfentiefe ¢z 5,0 um 4,8 um 14,5 pm
Korrelationstiefe d poc 9,8 um 9,8 um 29,7 um

Tabelle 3.3: Parameter der fiir die Experimente verwendeten WPIV Setups. Alle Aufnah-
men wurden mit Luft als Immersionsmedium bei einer Wellenldnge A = 640nm durchge-
fiihrt. Die Photron Fastcam Ultima APX 17120 K und die Olympus iSpeed2 sind Hochge-
schwindigkeitskameras (Aufnahmen bei 2000 fps). Die PCO.2000 besitzt einen speziellen
PIV-Modus, der sehr kurze Doppelbelichtungen (sub-us-Bereich) erlaubt.
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3.4.4 Messaufbau und Messdurchfiihrung

Lichtquelle mit Strahlformung Strahlteiler und Fototransistor
fir Dunkelfeld-Beleuchtung zur Trigger-Erzeugung

/ F— . / CCD-Kamera

Chiphalterung mit 10x Mikroskopobjektiv
Fluidmanagement

Abbildung 3.10: Messaufbau fiir Dunkelfeld-uPIV. Abhdngig vom Experiment wurde das
Mikroskopobjektiv und die Kamera angepasst. Bei der Lichtquelle handelt es sich um eine
rote Hochleistungs-LED. Kamera und LED werden bei Bedarf iiber einen programmierba-
ren Controller nach definierten Zeitabstdnden fiir eine Doppelbelichtung getriggert, z.B.
nach Auslésung durch den Fototransistor.

Fiir die pPIV-Untersuchungen wurde ein speziell fiir tropfeninterne Strémungen ent-
wickelter Messplatz verwendet. Dieser implementiert nicht wie iiblich eine Fluores-
zenzdetektion, stattdessen wird die partikelbeladene Stromung in diesem optimierten
Mikroskopaufbau (siehe Abbildung 3.10) iiber eine Dunkelfeldbeleuchtung mit einem
Mikroskopobjektiv auf den Kamerasensor abgebildet. Als Lichtquelle dient eine rote
Hochleistungs-LED, die sich in Synchronisation mit der Kamera {iber einen program-
mierbaren Controller betreiben lasst. Auf diese Weise ist fiir den PIV-Modus der Ka-
mera PCO.2000 (PCO AG, Deutschland) eine getriggerte Doppelframe-Belichtung nach
Schema 3.11 moglich. Dazu wird mit einem kurzen Lichtimpuls am Ende des ersten
Kameraframes und einem zweiten nach einem festgelegten Delay wiahrend des néchs-
ten Frames eine schnelle Doppelbelichtung mit Zwischenframezeiten im ps-Bereich er-
reicht. Fiir die Untersuchung von tropfeninternen Stromungen beinhaltet der Messplatz
einen Fototransistor, der die Aufnahmesteuerung bei der Passage eines partikelbelade-
nen Tropfens triggert.



3.4 Micro-Particle Image Velocimetry 63

Frame | Frame Il

-4 t t

=z
Beleuchtung

| |
( : t1 tz t3

Registrierung der Phasengrenze

Abbildung 3.11: Schema der wPIV Doppelbelichtung fiir den PIV-Modus der PCO.2000.
Der Aufnahmestart erfolgt iiber die Registrierung eines partikelbeladenen Tropfens mit
dem Fototransistor. Nach einem Delay t, wird die Aufnahme des ersten Frames gestartet,
an dessen Ende nach ts ein Lichtblitz der LED mit der Dauer ty erfolgt. Ein zweiter Licht-
blitz wird kurgz darauf nach t3 an den Beginn des zweiten Frames gelegt. Auf diese Weise
lassen sich Doppelframe-Belichtungen mit Zwischenframezeiten im ps-Bereich realisieren.

3.4.5 Vergleich von Fluoreszenzanregung und Dunkelfeldbeleuchtung

Die meisten puPIV-Experimente werden mit fluoreszierenden Tracerpartikeln durchge-
fiihrt. Diese werden oft mit einem gepulsten frequenzverdoppelten Nd:YAG Laser bei
532 nm angeregt. Uber einen entsprechenden Filtersatz gelangt das fluoreszente Licht
auf den Detektor. Fiir eine kontrollierte Doppelframe-Belichtung konnen zwei unab-
héngig voneinander triggerbare Laser iiber eine Strahlvereinigungsoptik miteinander
kombiniert werden. Die Dauer der Laserpulse ist bei ausreichender Intensitit fiir die
Fluoreszenzdetektion sehr kurz (10 ns). Der Vorteil der Fluoreszenzpartikel liegt in
der Unterdriickung von Hintergrundsignalen, welche z.B. durch Lichtstreuung an Ka-
nalwianden hervorgerufen werden. Bei Kanalrundungen oder der Untersuchung von
Tropfenstromungen ist jedoch generell eine Brechungsindexanpassung notwendig (sie-
he Kapitel 3.3.2).

Bei dem realisierten Messaufbau werden die Tracerpartikel stattdessen durch eine Dun-
kelfeldbeleuchtung sichtbar gemacht. Dies hat den Vorteil, dass dies sehr kostengiinstig
realisiert werden kann, d.h. ohne einen (oder mehrere) Laser, einen Fluoreszenzfilter-
satz und fluoreszierende Partikel zu benoétigen. Im Vergleich zu Aufnahmen mit fluo-
reszierenden Tracerpartikeln ist es bei diesem Messplatz gelungen, mit Dunkelfeldan-
regung eine ebenso gute Bildqualitat zu erreichen (siehe Abbildung 3.12). In der Ab-
bildung, welche die von der Kamera aufgenommenen unbearbeiteten Rohdaten zeigt,
sind aulRer der Kante der Bondhilfsschicht keine Bildstorungen zu erkennen. Dies liegt
neben dem optimierten Strahlengang des Messplatzes nicht zuletzt an der hohen opti-
schen Qualitét der verwendeten Mikrokanalchips aus Borosilikatglas und einer optima-
len Brechungsindexanpassung der Medien.

3.4.6 Anforderungen an Tracerpartikel

Zum Abschluss sollen die aus der Literatur bekannten Kriterien vorgestellt werden, die
bei der Auswahl der Tracerpartikel fiir die pPIV-Experimente beriicksichtigt wurden.
Die Auswahl geeigneter Tracerpartikel unterliegt zahlreichen, sich zum Teil widerspre-
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Abbildung 3.12: Dunkelfeldbeleuchtung eines mit Tracerpartikeln beladenen Tropfens
(Rohdaten). Durch eine Brechungsindexanpassung sind keine Phasengrenzen sichtbar;
sondern nur die Begrenzung der Silizium-Bondhilfsschicht. Aufgrund der hohen optischen
Qualitdt des Glaschips und der geditzten Mikrokandle sind keine storenden Streuzentren
im Bildbereich vorhanden.

chenden Anforderungen. Generell werden Partikel benotigt, die klein genug gegeniiber
den Kanalabmessungen sind und Beschleunigungen des Tragerfluids ungehindert fol-
gen konnen. Andererseits miissen sie auch grof3 genug sein, um den Einfluss der Brown-
schen Bewegung zu minimieren und um noch einen ausreichend grol3en Streuquer-
schnitt fiir deren Detektion zu bieten. Auf dem Detektor wiederum sollten die Partikel
auf mindestens 2-3 Pixel abgebildet werden. Fiir eine einheitliche Abbildungsintensitat
sind monodisperse und nicht zusammenklumpende Partikel glinstig.

Die Tracerpartikel sollten wenigstens zwei Grofdenordnungen kleiner sein als der hy-
draulische Durchmesser des Mikrokanals und dem Fluid mit moglichst geringer An-
sprechzeit folgen. Die Ansprechzeit 7, der Partikel beschreibt deren Verhalten auf An-
derungen im Stromungsfeld. Wird ein ruhender Partikel angestromt, benétigt er 7, um
1 —1/e der Stromungsgeschwindigkeit zu erreichen. Bei Stokes-Stromung kann 7, aus
den fluidischen Parametern Partikeldichte p,, Viskositét ;. des Tragerfluids sowie dem
Partikeldurchmesser d,, wie folgt berechnet werden [268] (Gleichung 3.6).
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_ piy

™= T (3.6)

Fiir die untersuchten Falle bei laminarer Stromung mit niedrigen Stromungsgeschwin-
digkeiten u liegt die aus der Ansprechzeit zu ermittelnde Stokes-Zahl der Partikel sehr
weit unter 1. Die Stokes-Zahl gibt das Verhéltnis vom Bremsweg eines Partikels 7,u zur

charakteristischen Grofde des Hindernisses d. an. Je kleiner die Stokes-Zahl ist, desto
besser konnen die Partikel Anderungen des Stromungsfelds folgen.

Der durch die Brownsche Molekularbewegung kleiner Partikel verursachte Verschie-
bungsfehler schrankt die Partikelauswahl auf einen Mindestdurchmesser ein. Der rela-
tive Fehler ¢, einer Partikelverschiebung Az = u - At in der Bildebene ist nach Santiago
et al. [118] gegeben durch Gleichung 3.7.

21/2 1 2D 2 kT
gr = <S > = — _— = —_— B (3.7)
Ax u\ At At 3mpd,

Hierbei ist D der Diffusionskoeffizient in Fliissigkeiten nach Stokes-Einstein, kp die
Boltzmann-Konstante, 7' die Temperatur und (s%)!/? der quadratische Mittelwert der
durch Brownsche Bewegung verursachten Verschiebungen. Fiir die in den meisten Ex-
perimenten verwendeten Partikel mit d;, = 2,2 um und bei den niedrigen Stromungsge-
schwindigkeiten, d.h. relativ grof3en Zeitintervallen At >= 10ms, ist der relative Feh-
ler durch Brownsche Bewegung vernachléssigbar klein. Da die Brownsche Bewegung
ein statistischer Prozess ist, kann deren Auswirkung auf die Strémungsfeldbestimmung
durch Mittelung {iber mehrere Messungen minimiert werden.

Ein weiterer Einfluss, der einen Mindestdurchmesser fiir Partikel definiert, ist deren
Streuquerschnitt. Fiir Partikeldurchmesser kleiner als die Wellenldnge des Lichtes
nimmt dieser sehr stark ab [269] und verschlechtert deren Detektierbarkeit.

Die Abbildungsgrol3e eines Partikels auf dem Sensorchip sollte mindestens im Bereich
von 2-3 Pixeln liegen [261]. Die Abbildungsgrol3e setzt sich aus dem Partikeldurchmes-
ser und der GesamtvergroRerung sowie den Beugungseffekten zusammen. Der abge-
bildete Partikeldurchmesser de ist nach Olsen und Adrian [267] durch Gleichung 3.8
gegeben. Fiir die vorliegenden Untersuchungen wurde demnach eine Abbildung der
Partikel auf 5-8 Pixel erreicht.

1/2
n

2
_ 2 52 2412
de = |M2d2 +5,95(M +1)?A (—2NA) ] (3.8)
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4.1 Messung der Tropfenerzeugung an T-férmigen Diisenstrukturen

Die Erzeugung von wissrigen Probentropfen, umgeben von einem kontinuierlichen Ol-
medium, ist eine wichtige Grundoperation in mikrofluidischen Lab-on-a-Chip Systemen.
Hierfiir eignen sich z.B. T-formige Einmiindungen mit Diisenstrukturen, die den Kanal-
querschnitt vollstdndig ausfiillende Tropfen mit einem minimalen Volumen zuverléssig
generieren. Diese engen Diisenstrukturen spielen dabei fiir den Tropfenabriss eine
wichtige Rolle, wirken aber auch als Barriere fiir die Fliissig-Fliissig-Phasengrenze. Der
sich daran aufbauende Druck kann interessante Auswirkungen auf die Dynamik der
Tropfenerzeugung haben, wenn sich vor der Diisenstruktur elastische oder kompressi-
ble Elemente wie z.B. kleine Gasblasen oder elastische Kapillaren befinden. In diesem
Fall wird bis zu einem von der Phasengrenze gehaltenen kritischen Druck kontinuier-
lich nachgefordertes Fluidvolumen von den Elastizititen aufgenommen und bei dessen
Uberschreitung abrupt in den Hauptkanal freigesetzt. Uber die Diisengeometrie und
die Fluideigenschaften lasst sich der kritische Druck quantifizieren.

Generell lassen sich drei deutlich voneinander abgrenzbare Stadien der Tropfener-
zeugung identifizieren: die Verzogerungsphase, die Freisetzungsphase und die lineare
Wachstumsphase. Die Verzogerungsphase skaliert linear mit der Grenzflichenkriim-
mung an der Diisenstruktur und umgekehrt proportional zur Flussrate des dispergier-
ten Fluids. Wahrend der Freisetzungsphase kommt es zu einer wesentlich erhéhten
Flussrate, welche wiederum abhéngig vom Diisenquerschnitt ist. Dies hat zudem direk-
te Auswirkungen auf die Effizienz der Durchmischung im sich formenden Tropfen.

In diesem Kapitel werden detaillierte quantitative Untersuchungen zum Tropfenerzeu-
gungsprozess vorgestellt. Mittels Hochgeschwindigkeits-Absorbance-Imaging wird der
zeitliche Verlauf des Tropfenvolumens an vier Diisenquerschnitten und bei verschiede-
nen Flussraten systematisch untersucht. Komplementér dazu wird die Entwicklung des
Stromungsfelds im entstehenden Tropfen mittels uPIV visualisiert. Der fiir die Untersu-
chung verwendete Mikrokanalchip ist in Abbildung 4.1 dargestelit.
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Foto des Mikrokanalchips
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Abbildung 4.1: a) Foto des verwendeten Mikrokanal-Glaschips. Ol (Decalin) wird als
Trdgerfluid in den Hauptkanal (Breite: w = 300 wm, Hohe: h = 260 um) mit konstanter
Flussrate q. geférdert. Die Injektion der zu dispergierenden wdssrigen Losung erfolgt aus
einem der vier Seitenkandile in den Hauptkanal mit konstanter Flussrate q4, die anderen
Seitenkancdle bleiben mit Ol gefiillt und geschlossen. b) REM Aufnahme einer T-formigen
Einmiindung mit Diisenstruktur (Breite: wy, Hohe: hy). Die Mikrokandle und die Diisen
besitzen wie in ¢) und d) dargestellt nahezu kreisformige Querschnitte. Tropfen werden

mit einem aus dem Rotationskorper des Kanalquerschnitts in ¢) gebildeten Mindestvolu-
men ergeugt.
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4.1.1 Dynamik der Tropfenerzeugung bei Elastizitdt des fluidischen Systems

Zunéchst wird der notwendige kritische Druck bestimmt, um die Fliissig-Fliissig-
Phasengrenze durch die Diisen in den Hauptkanal zu driicken. Die Messung erfolgt
quasistatisch iiber die Blasendruckmethode. Der hydrostatische Druck einer Fliissig-
keitssdule wird dabei solange langsam erhoht, bis er den Laplace-Druck der Phasen-
grenze an der Diisenstruktur gerade so iiberschreitet und diese somit durch die Diise
driickt. Die Phasengrenze erreicht ihre maximale Kriimmung, wenn sie umlaufend ei-
nen rechten Winkel mit der Diisenebene bildet. Der so gemessene Druck sollte mit dem
aus den Hauptkriimmungsradien der Diise berechneten Laplace-Druck nach Gleichung
4.1 iibereinstimmen.

2 2
Ap = pgH = vk =~ (w_ + h_) 4.1)

Dabei ist p die Dichte und H die Hohe der Fliissigkeitssédule, g die Erdbeschleunigung,
~ die Grenzflachenspannung und « die aus der Diisengeometrie berechnete maxima-
le Kriimmung der Phasengrenze. Vergleicht man die Messdaten mit den berechneten
Werten in Abbildung 4.2, so stimmen diese fiir die vier Diisenstrukturen gut iiberein. In
Tabelle 4.1 sind die geometrischen Daten der auf dem Chip integrierten Diisen zusam-
mengefasst. Der Hauptkanal ist w = 300 wm breit, A = 260 um hoch und besitzt ein
IMCV von 13 nl.

40

30+
Ap
[mbar]

10 4

% 10 20 30 40

YK=Y (M%n+ hgn) [mbar]

Abbildung 4.2: Vergleich des gemessenen maximalen hydrostatischen Drucks, um die
Fliissig-Fliissig-Phasengrenze durch die Diise zu driicken, mit dem berechneten Laplace-
Druck. Die Datenpunkte entsprechen den auf dem Chip integrierten vier Diisen. Der
Laplace-Druck wurde aus den in Tabelle 4.1 gelisteten Diisenparametern und der Grenz-
fldchenspannung v = 38 mN/m fiir das System Decalin/Ammoniumthiocyanat-Losung
berechnet.
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Diise wp(um)  hy(pm)  K(104m~1)
1 126 86 3,9
2 104 72 4,7
3 74 50 6,7
4 58 38 8,7

Tabelle 4.1: Geometrieparameter der implementierten Diisenstrukturen.

Anhand der unterschiedlichen Diisenquerschnitte soll gezeigt werden, wie diese Ein-
fluss auf die Dynamik der Tropfenerzeugung nehmen, wenn das dispergierte Fluid
iiber eine elastische Teflon-Kapillare (Innendurchmesser: 0, 5 mm, Linge: 30cm) dosiert
wird. Der zeitliche Verlauf der Volumenzunahme eines an Diise 1 erzeugten Tropfens ist
in Abbildung 4.3 dargestellt. Das Volumen wurde korrekt aus der Grauwertanalyse von
Hochgeschwindigkeits-Aufnahmen (4000 fps) gewonnen (siehe dazu Kapitel 3.3.2).
Die Tropfenerzeugung ist durch drei Phasen charakterisiert: die Verzégerungsphase,
die Freisetzungsphase und die lineare Wachstumsphase. Wéhrend der Verzégerungs-
phase t;,, verlasst das dispergierte Fluid die Diise noch nicht, obwohl es konstant mit
der Flussrate g, gefordert wird. Ab dem Zeitpunkt ¢ = 57 ms wird das bisher geforder-
te dispergierte Fluid plotzlich in den Hauptkanal freigesetzt. Das Volumen V wéchst
wahrend der Freisetzungsphase t,..s; mit einer hoheren Flussrate als ¢;. Nachdem bei
t = 76 ms das elastisch gespeicherte Volumen verbraucht ist, wéachst der Tropfen line-
ar mit der Flussrate dV /dt ~ qq weiter, bis er schliel3lich von der Diise abgeschniirt
wird. Dieser beobachtete Volumenverlauf steht im Gegensatz zu dem Dosierverhalten
in unelastischen mikrofluidischen Netzwerken, bei denen keine wesentlich erhéhten
Flussraten dV /dt wahrend des Dosiervorgangs durch eine Diise auftreten.
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Abbildung 4.3: Oben: Volumenzunahme des an der Diise erzeugten Tropfens. Die Trop-
fenerzeugung wird durch drei charakteristische Phasen gekennzeichnet: t,g, tyyrs und
tlinear- Wahrend der Verzogerungsphase t;,, bleibt das dispergierte Fluid hinter der Diise
zuriick, obwohl es stdndig mit konstanter Flussrate qq gefordert wird. In der Freisetzungs-
phase ty¢ stromt das zuriickgehaltene Volumen mit erh6hter Flussrate in den Hauptka-
nal, bis der Tropfen wdhrend t;,cq, mit der eingestellten Flussrate qq bis zum Abschniiren
widchst.

Unten: Verlauf der durch die Diise geférderten Flussrate dV /dt.

Experimentelle Parameter:

qq = 0,05ul/s, g = 0,25ul/s, Diise 1 (wy,  hy, = 126 286 um?2).



4.1 Messung der Tropfenerzeugung an T-formigen Diisenstrukturen 71

120
----------------------------------- P .
burst Dise 4
Ff)eed(t) ”
100 : v
tlag dp E /
[ms] a“;qd S ADi]se 3
80 ; / .
tlag t ’
60 // P Duse 2
s .-~ Diise 1
/’/ . e
407 ok
20f 7
///A¢
.
0 . . . .
0 5 10 15 1 20 25
q, [s/ulL]

Abbildung 4.4: Die Dauer der Verzogerungsphase t,,, ist invers proportional zur For-
derrate q4. Die Daten wurden aus mit Abbildung 4.3 vergleichbaren Plots extrahiert. Bei
gegebener Forderrate q4 verldngert sich die Verzogerungszeit mit abnehmender Diisengro-
JSe. Der eingefiigte Graph zeigt die Entwicklung des Drucks in der Zuleitung. Dieser baut
sich solange auf, bis er den durch die Phasengrenze an der Diise erzeugten Druck ppy, st
bei t = 144 libersteigt.

Weiterhin stellt sich die Frage, wie das Verhalten der an der Diise zuriickgehaltenen
Phasengrenze wahrend der Verzogerungsphase ¢;,, mit dem Diisenquerschnitt und der
Flussrate ¢, korreliert. Es ist naheliegend anzunehmen, dass sich der Druck in der
elastischen Zuleitung zur Diise solange aufbaut, bis dieser den Druck iibersteigt, der
notwendig ist um die Phasengrenze durch die Diise zu driicken. In erster Niherung
nimmt der Druck p¢..4 in einer diinnwandigen elastischen Zuleitung linear mit ihrer
Expansion und somit dem darin enthaltenen Volumen zu. Dieses wichst bei der vorlie-
genden Untersuchung mit der Flussrate ¢4. Somit steigt der Druck in der Zuleitung mit
dpeed/ dt o< qq. Wie weiter unten gezeigt wird, ist der durch die Phasengrenze erzeugte
Laplace-Druck py,.s; unabhédngig von ¢4. Aus dieser Skalierungsanalyse folgt, dass die
benétigte Zeit zum Ubersteigen des Laplace-Druckes an der Phasengrenze durch die
elastische Ausdehnung der Zuleitung umgekehrt proportional zur Flussrate ¢, ist. Die-
ses Verhalten wird durch die Messungen bestétigt. In Abbildung 4.4 ist ersichtlich, dass
die Dauer der Verzogerungsphase ., tatsachlich umgekehrt proportional zur Flussrate
qq ist und dabei stark vom Diisenquerschnitt abhidngt. Dieser geometrische Einfluss soll
im Folgenden diskutiert werden.

Wie bereits aus Abbildung 4.2 ersichtlich, ist der benoétigte Druck pp,,st, um die Fliissig-
Fliissig-Phasengrenze durch die Diise zu driicken, gleich dem maximalen Laplace-Druck
der Phasengrenze an der Diise mit pyy.st — pref = K7y, WoObei p,.¢ ein Referenzdruck
an der Diise bei nicht gekrimmter Phasengrenze ist. Die maximale Krimmung der
Phasengrenze , die ihr durch die Diisengeometrie aufgezwungen wird, kann iiber x =
2/wy + 2/ h, berechnet werden. Die entsprechenden Werte fiir x sind in Tabelle 4.1
aufgelistet. Das disperierte Fluid stromt in den Hauptkanal, wenn pyecq(t = toq) =
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Pourst gilt. Mit den Skalierungen pyeeq(t = t1a9) X qatiag UNd Ppurst X K folgt t1q o
K/ qa-

In Abbildung 4.5 ist dementsprechend t;,, als Funktion von x/ g, dargestellt. Die experi-
mentellen Daten fiir die untersuchten Diisengeometrien und verschiedenen Flussraten
fallen alle auf einer geraden Linie zusammen. Dies untermauert die These, dass der
durch elastische Verformung der Zuleitung aufgebaute Druck solange steigt, bis der
maximale Laplace-Druck der Phasengrenze an der Diise iiberschritten ist.
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Abbildung 4.5: Die Dauer der Verzdogerungsphase t;,, skaliert mit der Kriimmung der
Phasengrenze k an der Diise und ist umgekehrt proportional zur Flussrate q, des disper-
gierten Fluids.

In der Freisetzungsphase wird das bis dahin von der Zuleitung aufgenommene Volumen
mit erhohter Flussrate durch die Diise in den Tropfen appliziert. Dies geschieht, sobald
die Fliissig-Fliissig-Grenzflache ihre maximale Kriimmung iiberschritten hat. Die Fluss-
rate durch die Diise ist wahrend dieser Periode t;,,,; wesentlich grofder als ¢4 (siehe
Abbildung 4.3). Der Tropfen wachst dabei schnell auf das Volumen V,,.,; an. In Abbil-
dung 4.6 wird die mittlere Flussrate Vj,-s¢ / tpurst durch die Diise fiir alle vier Diisen bei
verschiedenen Flussraten verglichen. Dabei zeigt sich, dass die auf ¢, normalisierte mitt-
lere Flussrate bei allen Diisen wesentlich hoher als 1 ist. Die erhohte Stromung durch
die Diise hdngt dabei sowohl von der Flussrate als auch vom Diisenquerschnitt ab. Klei-
ne Diisen fithren zu relativ starken Stromungen, da der hohe Laplace-Druck an der Pha-
sengrenze zu einem gréeren in der elastischen Zuleitung gespeicherten Volumen fiihrt.
In den Experimenten traten Flussratenerh6hungen von bis zu Vst / tourst ~ 10gq auf.
Das durch Druckaufbau in elastischen Zuleitungen gespeicherte und bei hoher Flussra-
te plotzlich freigesetzte Volumen kann in Anwendungen genutzt werden, bei denen es
auf eine schnelle Durchmischung mehrerer Fluide bei der Tropfenerzeugung ankommt.
Im néchsten Abschnitt wird die Dynamik der Tropfenerzeugung in den sich bildenden
Tropfen via uPIV untersucht.
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Abbildung 4.6: Die mittlere Flussrate Vit / tourst, Rormalisiert auf q,, mit welcher der
Tropfen sich wihrend der Freisetzungsphase aufbldht, als Funktion der Diisenkriimmung
und der Dosierflussrate. Die gestrichelten Linien dienen der besseren Sichtbarkeit der
gzusammengehorigen Flussraten und schneiden sich alle bei Viyst / tourstqa = 1.

4.1.2 Messung des tropfeninternen Stromungsfeldes

Die Messung des internen Stromungsfeldes im entstehenden Tropfen mittels puPIV lie-
fert zusétzliche Erkenntnisse, insbesondere zum Einfluss der Diisengeometrie. Bei sich
bildenden Tropfen an den Diisen 1 und 3 wurden puPIV Messungen durchgefiihrt. Das
Flussratenverhéltnis wurde konstant auf ¢./qq; = 5 festgesetzt und Gesamtflussraten
von ¢, + g4 = 0,3 ul/s und 0, 6 ul/s untersucht!. Die Fokusebene wurde bei allen Mes-
sungen auf die mittlere Ebene des Kanals gesetzt. Eine Brechungsindexanpassung wur-
de wie beschrieben vorgenommen. In Abbildung 4.7 ist eine Beispielaufnahme des Roh-
datenbildes mit dem zugehorigen Stromungsfeld dargestellt. Die Rekonstruktion der
Stromungsvektoren im Diisenbereich gestaltet sich aufgrund der dort auftretenden ho-
hen Geschwindigkeitskomponenten senkrecht zur Fokusebene schwierig. Ein Ausweg
ware die Verkiirzung der Aufnahmezeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Frames.
Mit dem fiir diese Untersuchung verfiigbaren Mitteln war dies jedoch ohne einen deut-
lichen Verlust an rdumlicher Auflésung nicht moglich.

In Abbildung 4.8 werden beispielhaft die Stromungsfelder in einem an der grof3ten
Diise 1 (links) und der kleineren Diise 3 (rechts) erzeugten Tropfen zu verschiede-
nen Zeitpunkten ausgehend vom Beginn der Freisetzungsphase verglichen. Die Fluss-
raten des kontinuierlichen Fluids mit ¢. = 0,25 ul/s und des dispergierten Fluids mit
qgqa = 0,05ul/s sind in beiden Fallen identisch. Verglichen werden die Geschwindig-
keitsverteilungen zu vier charakteristischen Zeitpunkten wahrend des Erzeugungspro-
zesses: In der Mitte der Freisetzungsphase bei ¢t = 0, 5t,,-s; (Abbildung 4.8a), am Ende

L An dieser Stelle kénnen nur Schnappschiisse aus den vorgenommenen Aufnahmen gezeigt werden,

ein vollstindiger Satz der Hochgeschwindigkeits-uPIV-Videos ist im elektronischen Zusatzmaterial
zur zugehorigen Verdffentlichung von Malsch et al. [129] online abrufbar.
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100 pm

Abbildung 4.7: Links: Rohdatenbild der Kamera. Die Phasengrenze zwischen beiden
Fluiden und zwischen den Fluiden und der Kanalwand ist aufgrund der Brechungsindex-
anpassung unsichtbar. Nahe der Kanalbegrenzungen sind nur die Kanten der Silizium-
Bondhilfsschicht sichtbar.

Rechts: Mittels uPIV rekonstruiertes Geschwindigkeitsfeld. Ungiiltige Geschwindigkeits-
vektoren im Bereich des Diisenausgangs stammen von relativ hohen Geschwindigkeits-
komponenten der Tracerpartikel senkrecht zur Fokusebene.

der Freisetzungsphase bei t = t;,,,.s; (Abbildung 4.8b), in der Mitte der linearen Wachs-
tumsphase bei t = tpyr5t + 0, 5tjinear (Abbildung 4.8c) und kurz vor dem Abschniiren
des Tropfens bei ¢t = T' (Abbildung 4.8d). Der auffélligste Unterschied zwischen beiden
Diisen ist die Dauer bis zur abgeschlossenen Tropfenerzeugung 7', die bei der grof3eren
Diise langer ist.

In Abbildung 4.8a ist die schnelle Freisetzung des gespeicherten Volumens klar aus
dem Stromungsfeld ersichtlich. Diese Phase ist gekennzeichnet durch grolse Geschwin-
digkeitsvektoren sowohl stromaufwarts als auch stromabwarts. Das Tropfenwachstum
aus der Diise geschieht fast symmetrisch ohne wesentlich durch das vorbeistromende
kontinuierliche Fluid beeinflusst zu werden. Bei der kleineren Diise ist dieses Verhal-
ten aufgrund der hoheren Ausstromgeschwindigkeit noch ausgeprégter. Die grof3ten
Geschwindigkeitsvektoren liegen dabei im Bereich der Diise, von denen manche durch
die hohen Geschwindigkeiten und die Bewegung der Partikel aus der Fokusebene her-
aus nicht mehr rekonstruierbar sind. Wahrend der Freisetzungsphase liegen die Fluss-
raten aus der Diise weit hoher als ¢;. Aus Abbildung 4.6 geht hervor, dass wahrend
der Freisetzungsphase die Flussrate durch Diise 3 ungefidhr doppelt so groR ist wie die
durch Diise 1. Dieser Unterschied in den Geschwindigkeiten spiegelt sich auch in den
uPIV-Daten wieder.

Am Ende der Freisetzungsphase (Abbildung 4.8b) wird der Einfluss des kontinuierli-
chen Transportfluids sichtbar, das um den Tropfen herum flie3t und ihn stromabwdérts
mitfithrt. Die Stromungsvektoren sind hauptsichlich stromabwarts gerichtet. Bei der
groten Diise 1 ist eine leicht zirkuldre Stromung im Tropfen zu erkennen, wahrend
die Stromung im Tropfen an Diise 3 eher parallel zur Hauptstromungsrichtung verlauft.
Dies liegt moglicherweise an dem bei Diise 1 ldngeren Einfluss des vorbeistrémenden
Transportfluids auf das tropfeninterne Stromungsfeld. Die Stromungsgeschwindigkeit
im Bereich der Diisen sind immer noch hoher als wéahrend der linearen Wachstums-
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phase in der nédchsten Zeile. Aufgrund der hoheren Freisetzungsgeschwindigkeit ist das
Volumen des an Diise 3 erzeugten Tropfens grolder, obwohl die Dauer der Freisetzungs-
phase kiirzer ist. In der Mitte der linearen Wachstumsphase (Abbildung 4.8c) bleibt die-
ser Grofdenunterschied erhalten. Bei der finalen Tropfengré3e kurz vor dem Abschnii-
ren (Abbildung 4.8d) erreicht jedoch der an Diise 1 gebildete Tropfen aufgrund des
insgesamt langeren Erzeugungszyklus 7" ein grof3eres Volumen. Nach dem Abschniiren
fiihrt die schnelle Relaxation der Phasengrenze zu hohen Stromungsgeschwindigkeiten
im Tropfen mit interessanten Stromungsmustern (Abbildung 4.9).

4.1.3 Zusammenfassung

Die Dynamik der Erzeugung wissriger Tropfen in einen kontinuierlichen Olstrom an
T-formigen Einmiindungen mit Diise wurde auf Grundlage von Hochgeschwindigkeits-
Aufnahmen und pPIV-Untersuchungen beschrieben. Im betrachteten Fall geschah die
Dosierung der wiassrigen Losung in den Glaskanalchip iiber elastische Teflonkapillaren,
die Druck aufnehmen und abgeben konnen. Dabei konnten drei charakteristische Pha-
sen der Tropfenerzeugung identifiziert werden. Zu Beginn des Erzeugungszyklus ver-
lasst das wassrige Fluid wéahrend ¢;,, noch nicht die Diisenstruktur, obwohl es bei dem
gesamten Vorgang mit konstanter Flussrate ¢, gefordert wird. Wahrend dieser Verzo-
gerungsphase baut sich Druck in der elastisch verformten Zuleitung auf. Basierend auf
der Hypothese, dass die wéssrige Phase durch die Diise tritt, wenn der in der Zuleitung
aufgebaute Druck den durch die Fliissig-Fliissig-Phasengrenze an der Diise erzeugten
Laplace-Druck iibersteigt, wurde eine einfache Skalierungsregel fiir ¢;,, formuliert, die
sich ausgezeichnet auf die experimentellen Daten anwenden lief3. In der anschlieen-
den Freisetzungsphase mit der Dauer ty,,,s; verursacht der Druckabbau in der Zuleitung
relativ hohe Stromungen durch die Diise. Diese fithren zu einem schnellen Wachstum
des Tropfens mit Flussraten wesentlich grofder als ¢,. Dabei wurde gezeigt, dass so-
wohl die Diisengeometrie als auch die Stromungsbedingungen einen starken Einfluss
auf die Dynamik wahrend dieser schnellen Wachstumsphase haben. Nach der Freiset-
zungsphase nimmt das Tropfenvolumen in der linearen Wachstumsphase ;¢4 mit ¢4
bis zum Abschniiren des Tropfens zu. Details zur Dynamik der Stromung innerhalb des
Tropfens wurden mittels uPIV erfasst. Flir die Messung des Tropfenvolumens und die
uPIV-Aufnahmen war die perfekte Anpassung der Brechungsindizes der Fluide an den
Glaschip notwendig, um optische Verzeichnungen an Grenzfldchen auszuschlieRen.

Die gezielte Nutzung von Systemelastizitdten, um Einfluss auf die Dynamik der Tropfen-
erzeugung zu nehmen, eroffnet Losungen fiir einige verbreitete Problemstellungen in
der tropfenbasierten Mikrofluidik. So wird z.B. bei der Verschmelzung eines im Haupt-
kanal an der Diise vorbei gefithrten mit einem an der Diise entstehenden Tropfen eine
signifikante Verbesserung der Durchmischung beider Fluide durch die erhéhten Ge-
schwindigkeiten wéhrend der Freisetzungsphase beobachtet. Ein weiteres Beispiel ist
das kontrollierte Anhalten von Tropfen an Blenden und deren darauf folgende beschleu-
nigte Freisetzung. Derartige Anwendungen sind unter anderem relevant in tropfenba-
sierten Logik-Elementen oder bei selbst-kontrollierten Funktionseinheiten fiir Lab-on-
a-Chip Anwendungen. Diese Beispiele verdeutlichen den moglichen Nutzen einer In-
tegration elastischer Elemente bei der Entwicklung neuer Funktionseinheiten fiir die
Lab-on-a-Chip Technologie und fiir tropfenbasierte Logikoperationen.
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Diise 1 Diise 3

a) t=0.5t, 14 ms 9ms

28 ms 18 ms

Py

c) t= bt 0.5 tco 50 ms 30 ms

d) t=T 73 ms 42 ms

velocity (mm/s)
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Abbildung 4.8: Entwicklung des tropfeninternen Strémungsfelds an der gréfSten Diise 1
(links) und der kleineren Diise 3 (rechts). Die Stromungsfelder zu vier charakteristischen
Zeitpunkten wdhrend des Tropfenerzeugungsprozesses werden in a-d verglichen. Experi-
mentelle Bedingungen: qg = 0,05 ul/s, q. = 0,25 ul/s.
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Abbildung 4.9: Stromungsfeld des an Diise 1 erzeugten Tropfens kurz nach dem Ab-
schniiren. Durch die Relaxation der Phasengrenze werden hohe Strémungsgeschwindig-
keiten indugiert, die lokal zu einem zirkuldren Stromungsmuster fithren. Experimentelle
Bedingungen: g5 = 0,05 ul/s, q. = 0,25 ul/s.



78 4 Ergebnisse

4.2 Experimentelle Untersuchungen zum Tropfentransport im Mikrokanal

Fiir das Design von mikrofluidischen Lab-on-a-Chip Bauelementen spielt das Verstind-
nis des Tropfentransports in Mikrokanélen eine wesentliche Rolle. Verbindungskanéle
zwischen Funktionsstrukturen nehmen einen Grofteil des Volumens im Mikrokanal-
chip ein und beeinflussen dessen Gesamtverhalten. Zudem kommen ihnen wichtige
Funktionen als Verweiler und Mischelemente zu. Die Parametrierung und Integration
selbst-kontrollierender Funktionsstrukturen ist oft abhéngig von lokalen Druckverhélt-
nissen, welche sich im Wesentlichen durch den Tropfentransport in Verbindungskana-
len ausbilden. Dies betrifft z.B. die Dimensionierung von Kanalverengungen zum Stop-
pen von Tropfen oder die Aufteilung von Tropfenketten an Verzweigungen.

Anders als bei einphasigem Stofftransport ist das Transportverhalten von Fliissig-
Fliissig-Tropfenstromungen sehr komplex und unterliegt zahlreichen Einfliissen. Die
Grundlagen dazu wurden in Kapitel 2.4 zusammengetragen. An dieser Stelle soll
anhand systematischer Parametervariationen die Wirkung der einzelnen Einfliisse ex-
perimentell aufgezeigt und eine Datenbasis fiir die Modellentwicklung (Kapitel 4.3)
geschaffen werden. Zunédchst wird das Stromungsfeld im Tropfen mittels uPIV un-
tersucht, wodurch bereits wesentliche Aspekte des Transportmechanismus aufgeklart
werden. Im Anschluss folgen Druck-/Durchsatzmessungen unter Variation fluidischer
Eigenschaften und experimenteller Bedingungen. Danach wird der Aspekt der Trop-
fenverformung und dessen Einfluss auf den Druckabfall mittels Absorbance Imaging
untersucht.

4.2.1 Stromungsfeldmessung im Tropfen durch die uPIV

Die Untersuchung von hochaufgeldsten Stromungsfeldern mit der uPIV erdffnet detail-
lierte Einblicke in das Transportverhalten von Tropfenstromungen. Fiir den Tropfen-
transport im isotrop geatzten, hydrophoben Glas-Mikrokanal ergeben sich fiir einen
waéssrigen Tropfen Stromungsverhiltnisse, die aufgrund der den Tropfen vollstindig
umschlief3enden Benetzungsschicht durch eine Fliissig-Fliissig-Reibung dominiert wer-
den. Nach Bretherton ist dabei die Tropfentransportgeschwindigkeit zwar geringfiigig
hoher als die des kontinuierlichen Fluids (Kapitel 2.4.3). Das kontinuierlichen Fluid
flie3t somit entgegen der Transportrichtung am Tropfen vorbei. Jedoch ist der Ge-
schwindigkeitsunterschied duferst gering. Der Tropfen selbst wird vom Wandeinfluss
abgegrenzt. Abbildung 4.10 zeigt ein derartiges Messbild eines im linearen Kanal mit
nahezu rundem Querschnitt transportierten Tropfens sowie das aus zwei kurz aufeinan-
der folgenden Messbildern rekonstruierte Stromungsfeld mittels pPIV im Bezugssystem
des sich bewegenden Tropfens.? Die Stromungsvektoren nahe der Kanalwand zeigen in
Transportrichtung. Im Zentralbereich fliet das Fluid zurtiick. Die hochsten gemessenen
Stromungsgeschwindigkeiten im Tropfen liegen im Bereich der Kanalwand und den
Umkehrzonen des kontinuierlichen Fluids. Daraus ldsst sich schlussfolgern, dass sich

Details zur Aufnahme: Die Fluide wurden wie in Kapitel 3.3.2 beschrieben an den Brechungsindex
des Glases angepasst. Der Tropfen wurde mit 2,2 pm PS-Partikeln beladen und mittels Dunkelfeldbe-
leuchtung (rote Hochleistungs-LED) durch ein 20x Objektiv auf den Kamerasensor (Photron Fastcam
Ultima APX, 2x C-Mount Adapter) abgebildet. Die Aufnahme wurde mit 2000 fps bei einem Megapi-
xel Auflésung durchgefiihrt. Die PIV-Auswertung erfolgte nach den Kriterien aus Kapitel 3.4.
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die Stromung im Tropfen hauptsédchlich aufgrund von Fliissig-Fliissig-Reibung an der
Phasengrenze herausbildet. Dabei spielen der Impulsiibertrag an den Umkehrzonen
der kontinuierlichen Phase und das vorbeiflieRende Tragerfluid eine wesentliche Rolle.
Dies hat deutliche Konsequenzen fiir die Durchsatzkennlinien von Tropfenstrémungen,
insbesondere bei hoher Viskositat der Tropfen (siehe néchstes Kapitel).

Transportrichtung
Geschwindigkeit: 9,45 mm/s
-

Geschwindigkeit (mm/s)

Flussraten
— 2 Tragermedium: 0.5 pl/s
B —emm— - Tropfen: 0,1 pl/s

(a) Kameraframe (b) PIV-Plot

Abbildung 4.10: Tropfeninternes Stromungsfeld beim Transport durch einen geraden
Mikrokanal (nahezu runder Querschnitt, 300 x 260 pm).

Links: Messbild des mit Polystyrolpartikeln beladenen, brechungsindexangepassten Trop-
fens. Das kontinuierliche Fluid ist Decalin.

Rechts: Mittels WPIV rekonstruiertes Stromungsfeld. Die Stromungsvektoren liegen im
Bezugssystem des sich bewegenden Tropfens.

Ein vergleichbares Stromungsmuster bildet sich auch in einem breiteren Mikrokanal
(780 x 260 um) aus (Abbildung 4.11). Die Zusammensetzung der Fluide entspricht in
diesen Aufnahmen den bei biochemischen Assays real eingesetzten Fluiden?, allerdings
tritt deutlich die fehlende Brechungsindexanpassung in den Messbildern hervor. Da-
durch ist die Rekonstruktion der Stromungsvektoren an den Phasengrenzen fehlerbe-
haftet und das Bildfeld ist aufgrund der Kanalrundungen als nicht planar anzuneh-
men.

Der Vergleich der Stromungsmuster beim Transport durch einen geraden und einen ge-
wundenen Kanal bietet interessante Details beziiglich der Durchmischung im Tropfen.
Im geraden Kanal sind zwei symmetrische (die Symmetrieebene wird aus den Vekto-
ren, die in Transportrichtung und senkrecht zur Zentralebende des Kanals liegen, auf-
gespannt), gut voneinander abgegrenzte Zonen sichtbar, in denen der Stofftransport
stattfindet (Abbildung 4.11a). Bei der Dosierung eines Fluids in den Tropfen durch eine
einseitig in den Kanal miindende Diise wird dadurch eine optimale Durchmischung mit
dem gegeniiberliegenden Teil des Tropfens verhindert. Im gewundenen Kanal erstreckt
sich das Stromungsfeld {iber den gesamten Tropfen (Abbildung 4.11b) und erméglicht
somit eine gleichmélige Durchmischung des gesamten Tropfeninhalts.

Experimentelle Details: Als kontinuierliches Fluid diente Tetradekan, als dispergiertes Fluid ein
mit Zellen (s. cerevisiae) beladenes Puffermedium (PBS). Die Mikrokanile wurden mittels LED-
Dunkelfeldbeleuchtung durch ein 12,5x Objektiv auf den Kamerasensor abgebildet (Olympus iS-
peed2). Die Aufnahme erfolgte mit 2000 fps bei einer Auflésung von 800x600 Pixeln.
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Transportrichtung Transportrichtung
Geschwindigkeit: 6,4 mm/s ) Geschwindigkeit: 6,4 mm/s )

(a) gerader Kanal (b) gewundener Kanal

Abbildung 4.11: Tropfeninternes Strémungsfeld im geraden und gewundenen Mikroka-
nal (Atztiefe: 130 um, Maskenweite: 520 um). Flussrate Tetradekan: 1.0 ul/s, Puffer:
0,2 ul/s.

Links: Im geraden Mikrokanal bilden sich zwei symmetrisch liegende, voneinander abge-
grengte Wirbel aus, die eine effektive Durchmischung hemmen.

Rechts: Im gewunden Mikrokanal verteilt sich die Stromung iiber den gesamten Tropfen
in einem komplexeren Stromungsfeld.

4.2.2 Messung von Durchsatzkennlinien

Die vorgestellten uPIV Messungen weisen darauf hin, dass die bei den verwendeten Mi-
krokanélen auftretenden Benetzungseigenschaften zu Stromungsphdnomenen fiihren,
die eine vollstdndige Einbettung des Tropfens in das kontinuierliche Fluid bedingen. Ins-
besondere ist der direkte Wandkontakt des Tropfens unterbunden. Der Energieeintrag
in den Tropfen findet nur iiber die Fliissig-Fliissig-Phasengrenze statt. Zudem bilden
sich komplexe Stromungssituationen in den fluidischen Phasen heraus, die ebenfalls
Einfluss auf den Tropfentransport nehmen.

Diese speziellen Randbedingungen wirken sich deutlich auf die Druck-Durchsatzkennli-
nien von Tropfenstromungen in Mikrokanélen aus. Aufbauend auf der in Kapitel 3.2.3
vorgestellten Messmethode zur Aufnahme von Durchsatzkennlinien von Tropfenstro-
mungen bilden Durchsatzmessungen bei unterschiedlichen fluidischen Parametern den
Untersuchungsgegenstand dieses Kapitels.

Fiir die Untersuchungen standen Mikrokanéle mit unterschiedlichen Kanalquerschnit-
ten zur Verfiigung. Diese sind typisch fiir die am IPHT entwickelten Chipbauelemente.
In Tabelle 4.2 sind die entsprechenden Kenndaten aufgefiihrt.

Bezeichnung Atztiefe [um] Maskenweite [um] IMCV [nl]
Serigell-Kanal 130 300 53
Zellex-Kanal 130 40 13

Tabelle 4.2: Parameter der untersuchten Mikrokandle.



4.2 Experimentelle Untersuchungen zum Tropfentransport im Mikrokanal 81

Viskositat des kontinuierlichen Fluids

600
1 - -®--n-Heptan/Wasser, Tropfenstromung (gemessen)
550 o -- @ - Tetradekan/Wasser, Tropfenstrdmung (gemessen) °
500 1 ----80 % n-Heptan + 20 % Wasser,
—_ einphasig (interpoliert aus Messwerten)
4504 80 % Tetradekan + 20 % Wasser,
J einphasig (interpoliert aus Messwerten) .-

—~ 400+ PR
© .
S 350 e
E ]
= 300 .
g 4

250
_Ec“ 50 ] o
5 .
2 200 B
5 1 o .

04 -7 T

- m-- LeemttT
100 .-m
] -m-
50 - L
(OSSP EEEE i : . : . . .
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

Flussrate (pl/s)

Abbildung 4.12: Einfluss der Viskositdt des kontinuierlichen Fluids auf den Druckabfall
von Tropfenstromungen (Serizell-Speicherchip: Mikrokanalldnge 1991 mm, Querschnitt:
560 x 260 wm). Bei den Tropfenstrémungen verteilt sich die wdssrige Phase (20 %) auf
etwa 800 Tropfen. Als Vergleich wurden die entsprechend der Zusammensetzung ange-
passten Kennlinien einphasiger Stromungen eingetragen. Hervorzuheben ist der wesent-
lich grofSere Druckabfall der Tropfenstrémungen, bedingt durch die Deformation der Pha-
sengrenzen. Eine klare Viskositdtsabhdngigkeit zeichnet sich bei den Tropfenstrémungen
ab.

Zunéchst soll der Einfluss des kontinuierlichen Fluids auf die Durchsatzkennlinien un-
tersucht werden. Das kontinuierliche Fluid benetzt die Kanalwand und bildet zwi-
schen den an den Tropfengrenzflichen ausgebildeten Rezirkulationszonen ein Hagen-
Poiseuille-dhnliches Stromungsprofil aus. Dieses trédgt hauptsdchlich zum Druckabfall
bei und es ist eine deutliche Viskositdtsabhangigkeit zu erwarten. Bei einer Tropfen-
stromung ist zudem der mit der Verformung der Tropfengrenzflachen einhergehende
Druckabfall wesentlich am Gesamtdruck beteiligt und sorgt fiir einen grolderen Anstieg
der Durchsatzkennlinien.

Ein Vergleich von Durchsatzkennlinien in Abbildung 4.12 illustriert diese Uberlegun-
gen. Tropfenstromungen mit einem Volumenanteil von 20 % dispergiertem Fluid (Was-
ser) und 80 % n-Heptan bzw. Tetradekan als kontinuierliches Fluid werden mit ein-
phasigen Stromungen, die eine entsprechende Mischviskositét besitzen, verglichen. Die
Mischviskositdten wurden aus den gemessenen fluidischen Widerstdnden entsprechend
des Volumenanteils der beiden Phasen berechnet. Der verwendete Mikrokanal hat eine
Linge von 1991 mm und einen Querschnitt von 560 x 260 um? (Serizell-Speicherchip).
Wiéhrend der Messungen befanden sich etwa 800 identische nahezu gleich verteilte
Tropfen im Mikrokanal.
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Die Durchsatzkennlinien der Tropfenstromungen fallen durch einen hoheren Druckab-
fall und grofleren Anstieg als im einphasigen Fluss auf. Es zeigt sich auch bei den Trop-
fenstromungen eine ausgepragte Viskositdatsabhangigkeit fiir das kontinuierliche Fluid.
Die Flussratenabhdngigkeit weicht von einem linearen Zusammenhang ab. Dies steht
im Einklang zur Theorie von Bretherton, nach welcher der Druckabfall {iber einen Trop-
fen (zusétzlich zur viskosen Reibung) nicht linear von dessen Geschwindigkeit abhéngt,
sondern mit dem Exponenten % (siehe Kapitel 2.4.3). In Tabelle 4.3 werden die Kenn-
linien bei einer Gesamtflussrate von 1 ul/s beispielhaft verglichen. Dabei liegen die
Werte fiir Druckabfall und Anstieg bei den Tropfenstrémungen jeweils um bis zu 5fach
hoher als bei der einphasigen Stromung. Der Transport von Tropfenstromungen durch
Mikrokanéle erfordert somit wesentlich hohere Driicke als einphasige Stromungen.

Kennlinie (1 pl/s) einphasige Stromung Tropfenstrémung Faktor
Druckabfall [mbar] 23 120 5,2
Heptan+Wasser

Anstieg [mbar/ul - s] 23 88 3,8
Heptan+Wasser

Druckabfall [mbar] 79 363 4,6
Tetradekan+Wasser

Anstieg [mbar/ul - s] 79 254 3,2
Tetradekan+Wasser

Tabelle 4.3: Vergleich des Druckabfalls einer Tropfenstromung mit einer einphasigen
Strémung fiir eine Flussrate von 1 ul/s. Druckabfall und Anstieg bei Tropfenstrémungen
liegen ein Vielfaches iiber den Werten der einphasigen Stromungen.

Viskositét der Tropfen

Wahrend sich die Viskositdt des kontinuierlichen Fluids proportional auf den Druck-
abfall auswirkt, ergibt sich bei Variation der Tropfenviskositét ein vollig anderes Ver-
halten. Die Tropfen sind komplett in das kontinuierliche Fluid eingebettet und erfah-
ren einen Energieeintrag allein iiber die Fliissig-Fliissig-Phasengrenze. Dessen Anteil
ist abhdngig vom Viskositadtsverhéltnis der Fluide und begrenzt die viskosen Verluste
im Tropfen [243,244]. Ein weiteres Indiz fiir einen vorrangig iiber die Fliissig-Fliissig-
Phasengrenze stattfindenden Energieeintrag in den Tropfen ergab sich bereits aus den
uPIV-Untersuchungen. Dort wurde ein tropfeninternes Stromungsfeld gemessen, wel-
ches invers zu einem von Wandreibung dominierten Stromungsfeld verlduft und durch
das kontinuierliche Fluid angetrieben wird.

In den in Abbildung 4.13 gezeigten experimentellen Daten wird dieser Effekt deut-
lich. Mit einem Volumenanteil von 33 % des dispergierten Fluids (Glyzerin/Wasser-
Mischung mit unterschiedlichen Viskositdten) und 67 % Tetradekan als kontinuierliches
Fluid werden in dem Serizell-Mikrokanalchip etwa 1100 Tropfen bei einer Gesamtfluss-
rate von 1 ul/s transportiert. Die Variation der Tropfenviskositat iiber zwei Grol3enord-
nungen ergibt lediglich einen Anstieg des Druckabfalls um maximal 30 %. Somit hat
die Tropfenviskositdt unter diesen Bedingungen nur einen sehr geringen Einfluss auf
das Druck-Durchsatz-Verhalten von Tropfenstromungen.
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Abbildung 4.13: Druckabfall von Tropfenstromungen mit unterschiedlichen Tropfenvis-
kositdten. Die Druckmessung wird zur Veranschaulichung mit einer entsprechend aus bei-
den Fluiden zusammengesetzten einphasigen Stromung verglichen. Wihrend der Druck-
abfall des einphasigen Modellsystems linear mit der Tropfenviskositdt skaliert, nimmt er
bei der Tropfenstromung nur um maximal 30 % zu.

Werden hingegen beide Phasen separat als Hagen-Poiseuille-Stromung durch den Mi-
krokanal gefordert und deren gemessene Druckverluste entsprechend ihrer Volumen-
anteile addiert, ergibt sich die starke Viskositdtsabhidngigkeit wie sie in Abbildung 4.13
zum Vergleich eingetragen wurde. Fiir die Tetradekan/Wasser Tropfenstromung liegt
der Druckverlust um etwa Faktor fiinf hoher verglichen mit dem einphasigen Fall. Der
einphasige Druckabfall skaliert linear mit der Viskositit des dispergierten Fluids und
iibersteigt schlief3lich den Druckabfall fiir die zweiphasige Stromung bei einer Trop-
fenviskositat von etwa 40 mPas. Fiir viskosere dispergierte Fluide ist es beziiglich des
Druckabfalls giinstiger, sie als Tropfenstromung zu transportieren. Einen vergleichba-
ren Effekt macht man sich beim Transport von Rohol in Pipelines durch die Zugabe von
Wasser zunutze.



84 4 Ergebnisse

Tropfenabstand

Tropfeneinheit (mm)
o © © o~
] ] A ] ]

- 1,5

Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 0,25 pul/s A
Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 0,5 pl/s
A Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 1,0 pl/s

»
[3)]
o
1l
o =u

e

Druckabfall (mbar)

o
=]
[
»
»
L]
[ ]

100 e m

.- @ Y
501 om-m "

T T T T T T T T T T T T T T T
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Tropfenanzahl

Abbildung 4.14: Messung des Gesamtdrucks im 1991 mm langen Serizell-Mikrokanal ab-
héngig von der darin transportierten Tropfenanzahl (76 % Glyzerin in Wasser, 60 mPas).
Der nichtlineare Verlauf zeigt, dass neben der Tropfenanzahl der Tropfenabstand selbst
einen Einfluss auf den Druckabfall einer Tropfenstrémung hat.

Da die tropfeninterne Konvektion und der Bretherton-Druck einen nicht unerheblichen
Teil des Druckabfalls ausmachen, hat die Tropfenverteilung im Mikrokanal einen we-
sentlichen Einfluss auf die Druckkennlinie. In Abbildung 4.14 ist die Abhdngigkeit des
Druckabfalls von der Tropfenanzahl fiir verschiedene Gesamtflussraten dargestellt. Fiir
das Experiment wurde der Serizell-Chip (siehe Tabelle 4.2) gleichmal3ig mit wéassrigen
Glyzerin-Tropfen (60 mPas) befiillt. Die Tropfenanzahl wurde durch Anpassung des
Flussratenverhaltnisses Glyzerin/Tetradekan entsprechend variiert. Es zeigt sich eine
nichtlineare Abhéngigkeit des Druckabfalls bei zunehmender Tropfenbefiillung. Offen-
bar spielt der Abstand zwischen den Tropfen dann eine Rolle, wenn durch deren Anna-
herung das Strémungsfeld im kontinuierlichen Fluid zwischen den Tropfen beeinflusst
wird. Der Druckabfall, den ein zusétzlich in den Kanal eingebrachter Tropfen zum Ge-
samtdruck beitrdgt, hdngt somit nicht nur von der Flussrate und der Tropfenviskositét
ab, sondern auch von dessen Nédhe zum Nachbartropfen.

Abbildung 4.15 stellt den Druckabfall einer einzelnen Tropfeneinheit in Abhadngigkeit
ihrer Lange dar. Eine Tropfeneinheit besteht aus dem Tropfen einschlie3lich des mit sei-
nem néchsten Nachbarn gleichmaf3ig geteilten Separationsfluids. Die Kennlinien lassen
sich in drei charakteristische Bereiche unterteilen. Liegen die Tropfen wie in Bereich 1
sehr eng beieinander, reagiert der Druckabfall auf kleinste Abstandsdnderungen emp-
findlich. In diesem Regime ist die Tropfenstromung anfallig fiir Abstandsvariationen
bis hin zu Tropfenverschmelzungen und somit nicht ausreichend stabil fiir einen siche-
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Abbildung 4.15: Darstellung des Druckabfalls aus Abbildung 4.14 bezogen auf eine
durchschnittliche Tropfeneinheit bei Variation des Tropfenabstandes. Es sind drei cha-
rakteristische Bereiche unterscheidbar: Eine starke Druckabhdngigkeit fiir sehr geringe
Tropfenabstdnde in Bereich 1, eine optimale Tropfenverteilung in Bereich 2 mit minima-
lem Druckeintrag pro Tropfen und der durch die viskosen Verluste im kontinuierlichen
Fluid charakterisierte Bereich 3.

ren Tropfentransport. Bereich 2 ist definiert durch die maximale Packungsdichte der
Tropfen bei minimalen Druckverlust in einem Kanal mit gegebener Linge. Bei einer
weiteren Erhohung des Tropfenabstandes, wie in Bereich 3, steigt der Druckabfall line-
ar mit dem Anteil des kontinuierlichen Fluids an. Somit hdngt der Druckabfall einer
Tropfenstromung nicht nur von der Tropfenanzahl, sondern auch von deren Verteilung
im Mikrokanal ab.

Kanalquerschnitt

In Abbildung 4.16 werden die Druck-Durchsatzkennlinien zweier Kanalquerschnitte
(siehe Tabelle 4.2) miteinander verglichen. Beide haben eine Atztiefe von 130 pm. Der
Serizell-Kanal hat eine Maskenweite von 300 um. Der Zellex-Kanal besitzt mit einer
Maskenweite von 40 wm einen nahezu kreisformigen Kanalquerschnitt. Die minimalen
Tropfenvolumina liegen bei 53 nl bzw. 13 nl. Fiir den Vergleich wurden in beiden Kana-
len die Druck-Durchsatzkennlinien einer Wasser/Tetradekan Tropfenstromung vermes-
sen und auf eine Kanalldnge von einem Meter bezogen.
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Abbildung 4.16: Vergleich des Druckabfalls iiber eine Kanalldnge von einem Meter bei
unterschiedlichen Kanalgeometrien. Die Kandle transportieren jeweils 333 Wassertropfen
in Tetradekan mit einem mittleren Abstand von 3 mm.

Der Einfluss des Kanalquerschnitts ist deutlich, jedoch nicht so stark ausgepréagt wie
bei einer einphasigen Stromung. Hier sollte nach Hagen-Poiseuille der Druckabfall im
Zellex-Kanal um Faktor 3 groller sein als im Serizell-Kanal. Bei der Tropfenstromung
ergibt sich nur ein Faktor von ca. 2,5. Da die Tropfen im Zellex-Kanal kleiner sind (13 nl
statt 53 nl), ist zudem dort der Anteil an niedrigviskoser dispergierter Phase geringer.
Der Druckabfall iiber einen Tropfen aufgrund seiner Verformung hiangt jedoch weniger
stark vom Kanalquerschnitt ab, deren Beitrag fiihrt zu dem niedrigeren Druckunter-
schied zwischen den Kanalquerschnitten.
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4.2.3 Vermessung der Tropfenkontur
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Abbildung 4.17: Links: Absorptionsbild eines sich schnell bewegenden Tropfens (u =
44,5mm/s) im Zellex-Mikrokanal (300 x 260 um). Bei diesem Experiment wurde die
héchste Kapillarzahl erreicht. Die Verformung der Tropfengrenzfldche ist deutlich sicht-
bar. Sie besitzt eine geringere Kriimmung stromabwidrts. Rechts: Die dreidimensionale
Rekonstruktion mit ParaView ist in allen Richtungen richtig skaliert dargestellt. Die Isoli-
nien haben einen Abstand von 5 pm.

Aufgrund der hydrodynamischen Kréfte formen die vordere und die hintere Tropfen-
grenzflache beim Transport durch den Mikrokanal unterschiedliche Radien aus, was zu
einem Druckunterschied iiber den Tropfen fiihrt [7] (siehe Kapitel 2.4.3). Dieser Un-
terschied in den Kriimmungsradien kann, wie hier gezeigt werden soll, experimentell
durch Vermessen der Tropfengeometrie nachgewiesen werden. Dazu wird die Tropfen-
geometrie mittels Absorbance Imaging rekonstruiert (siehe Kapitel 3.3.3). Abbildung
4.17 zeigt ein Beispiel einer Tropfenrekonstruktion fiir einen sich schnell bewegenden
Tropfen im Zellex-Mikrokanal (v = 44,5mm/s, Ca = 0, 1). Die Tropfenkontur ist dabei
sichtbar verformt. Uber eine bildbasierte Konturerkennung werden die Phasengrenzen
detektiert und mit einem Fitverfahren an Kreise bzw. Ellipsen angepasst. Dies erfolgt so-
wohl fiir die Bildebene, als auch fiir die senkrecht zur Bildebene stehende, aus den um-
gerechneten Grauwerten des Messbildes gewonnene, Tropfengrenzflache. Aus den so
erhaltenen Geometrieparametern wird mit der Young-Laplace-Gleichung der Druckab-
fall aufgrund der Tropfenverformung bestimmt und mit einem auf Brethertons Theorie
basierendem Modell verglichen.

Bei der Untersuchung wurde durch Variation der Tropfengeschwindigkeit und der
Tropfenviskositat ein breiter Parameterraum beziiglich der Kapillarzahlen von Ca =
1076...10~! abgedeckt. AuRerdem wurden die Untersuchungen fiir beide Kanalquer-
schnitte durchgefiihrt (siehe Tabelle 4.2 auf Seite 80). Das betrachtete Parameterfeld
wird in Tabelle 4.4 aufgefiihrt.

Die durch das Absorbance Imaging gewonnenen Daten werden mit Modellen verglichen,
die auf Brethertons Theorie basieren. Um die experimentellen Daten mit den Modellvor-
hersagen abzugleichen, wird ein angepassten Aussilous-Modell (siehe Gleichung 2.11
auf Seite 36) verwendet, welches die im folgenden beschriebenen Aspekte beinhaltet.
Statt des Kanalradius wird die charakteristische Lange d;, des Mikrokanals eingesetzt.
Da es sich um viskose Tropfen handelt, wird ein von Hodges et al. [189] ermittel-
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Zellex-Kanal Serizell-Kanal

Tropfenviskositat 1,8 100 1,8 100
[mPas]
Kapillarzahl Ca 1E-6 - 2,2E-3 1E-4-0,1 1E-6 - 2,2E-3 1E-4-0,1
Reynolds-Zahl Re 3,7E-3-7,9 1,2E-4-0,12 48E-3-10 1,6E-4-0,16
Tropfenge- 0,02 - 44,5 0,04 - 36,9 0,02 - 44,5 0,04 - 36,9
schwindigkeit
[mm/s]
Gesamtflussrate 1E-3 - 2,83 2E-3-2,34 3E-3-5,83 5E-3 -4,84
[ul/s]

Tabelle 4.4: Experimentelle Parameter fiir die Untersuchung der Tropfenverformung mit-

tels Absorbance Imaging.

ter Korrekturfaktor ermittelt. Fiir die niedrigviskosen Tropfen betragt dieser 1,90/1, 34.
Bei den hochviskosen Tropfen ist der Korrekturfaktor 2,12/1, 34. In diesem Fall muss je-
doch nach Rovinsky et al. [244] ein Energietlibertragungsfaktor berticksichtigt werden.
Fiir die Experimente mit den hochviskosen Tropfen wurde ein Energielibertragungsfak-
tor von 0, 12 ermittelt. Ein weiterer Faktor von 42/% muss aufgrund der im Experiment
schwer vermeidbaren tensidischen Verunreinigungen bertiicksichtigt werden [232]. Das
angepasste Aussilous-Modell ist giiltig, wenn das Tropfenvolumen gréRer als das Mini-
malvolumen zum vollstdndigen Ausfiillen des Mikrokanals IMCV (siehe Kapitel 2.5.2)
ist. Dies spiegelt sich in den Ergebnissen wieder. Bei hoheren Kapillarzahlen sind die an
der Diise gebildeten Tropfen kleiner als das IMCV. Dort weichen die Messdaten entspre-
chend vom Modell ab. Um dies zu illustrieren, wurde in den Grafiken das gemessene
Tropfenvolumen ebenfalls dargestellt.
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Abbildung 4.18: Gemessene Benetzungsfilmdicke in Abhdngigkeit von der Kapillarzahl
Ca fiir Tropfen mit geringer (links) und hoher (rechts) Viskositdt im Serizell-Kanal
(560 2 260 um). Das Aussilous-Modell wurde wie beschrieben an die experimentellen Be-
dingungen angepasst. Wie erwartet folgt es den Messdaten fiir Tropfenvolumina gréfser

als IMCV=53nl.
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Ein direktes Resultat des Absorbance Imaging ist die Dicke des Tropfens bzw. die des Be-
netzungsfilms zwischen Tropfen und Mikrokanal. Die Benetzungsfilmdicke wurde fiir
den Serizell-Kanal ausgewertet und fiir beide Tropfenviskosititen mit dem Aussilous-
Modell verglichen (siehe Abbildung 4.18). Die Berechnung der Filmdicke erfolgte aus
der gemessenen Dicke des Mikrokanals abziiglich der mittleren Tropfendicke im Zen-
trum des Kanals.

Fiir die Berechnung des Laplace-Druckes wurden die mittleren Radien aller Tropfen ei-
ner Bildserie verwendet. Die typische Standardabweichung fiir diese Untersuchungen
liegt zwischen 10 — 50 % fiir mittlere bis hohe Kapillarzahlen. Fiir niedrige Ca ergaben
sich allerdings hohere Abweichungen. Die Kurvenanpassungen reagieren sehr empfind-
lich auf die Bildqualitét, was sich bei niedrigen Ca besonders bemerkbar macht.

Die Ergebnisse der bildbasierten Tropfendruckmessung sind in Abbildung 4.19 fiir den
Zellex-Kanal und in Abbildung 4.20 fiir den Serizell-Kanal fiir jeweils beide Tropfen-
viskositdten zusammengefasst. Die Messdaten werden mit dem angepassten Aussilous-
Modell verglichen. Die Tropfenvolumina im Zellex-Kanal nehmen mit steigender Kapil-
larzahl ab, bleiben jedoch immer iiber der Grenze des IMCV. Der Druckabfall der nied-
rigviskosen Tropfen ist kleiner als das Modell vorhersagt, was moglicherweise durch die
Bildqualitdt oder die Kurvenanpassung bedingt ist. Bei den hochviskosen Tropfen gibt
das Modell die Messdaten im Zellex-Kanal gut wieder. Im breiteren Serizell-Kanal stim-
men die Messdaten ebenfalls mit dem Aussilous-Modell iiberein. Hier gilt jedoch die
Einschrédnkung des minimalen Tropfenvolumens, welches bei hohen Ca nicht erreicht
wird. Damit werden die Voraussetzungen des Modells nicht erfiillt.
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Abbildung 4.19: Tropfendruck in Abhdngigkeit von der Kapillarzahl fiir den Zellex-
Kanal (300 z 260 wm). Die Datenpunkte wurden wie beschrieben aus den Kriimmungsra-
dien der dreidimensionalen Rekonstruktion der Tropfengrenzfldchen berechnet. Das Trop-
fenvolumen wurde ebenfalls aus den Absorbance Imaging Daten gewonnen. Es ist gréofSer
als IMCV fiir alle Messdaten. Damit sind die Voraussetzungen fiir das Aussilous-Modell
(gestrichelte Linie) erfiillt. Links: Der gemessene Laplace-Druck fiir die niedrigviskosen
Tropfen liegt fiir grofsere Ca unter den Modellvorhersagen. Rechts: Die Messdaten fiir die
hochviskosen Tropfen sind hingegen in Ubereinstimmung mit dem Modell.

Es wurde gezeigt, dass Absorbance Imaging genutzt werden kann, um detaillierte Infor-
mationen iiber Tropfen im Mikrokanal zu erhalten. Die Messmethode basiert auf einem
inversen Mikroskop und ist somit sehr flexibel. Die dreidimensionale Rekonstruktion
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Abbildung 4.20: Tropfendruck in Abhdngigkeit von der Kapillarzahl fiir den Serizell-
Kanal (560 x 260 um). Der gemessene Laplace-Druck stimmt fiir die niedrigviskosen
(links) und die hochviskosen (rechts) Tropfen mit dem angepassten Aussilous-Modell
iiberein, solange das minimale Volumen IMCV nicht unterschritten wird. Kleinere Trop-
fen werden mit steigender Ca weniger stark verformt.

der Tropfengrenzfldchen erlaubt die Messung ihrer Deformation beim Transport im Mi-
krokanal. Der Einfluss der Tropfen kann somit, im Gegensatz zur Messung mit Druck-
sensoren, separat vermessen werden. Als Ergebnis wurde die Benetzungsfilmdicke und
der Laplace-Druck mit auf Brethertons Theorie basierenden und an die experimentellen
Bedingungen angepassten Modellen verglichen. Die Anpassung beinhaltete die neue
Kanalquerschnittsflache, die Viskositdt der Tropfen und tensidische Verunreinigungen.
Diese fiihren zu komplexen Zusammenhéngen, die zwar durch die Modelle beriicksich-
tigt werden konnen, jedoch genau parametriert werden miissen. Durch die Anwendung
des Absorbance Imaging gelang erfolgreich die SchlieBung dieser Liicke. Ein korrekt pa-
rametrierbares Transportmodell ist die Grundlage fiir eine Systemsimulation tropfenba-
sierter mikrofluidischer Netzwerke. In den folgenden Kapiteln wird die Modellbildung
néher betrachtet.
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4.3 Modellbildung fiir Tropfenstromungen

Die Bildung von Transportmodellen fiir Fliissig-Fliissig-Tropfenstromungen im isotrop
gedtzten Mikrokanal ist die Voraussetzung fiir die Modellierung von komplexen Kanal-
netzwerken flir Lab-on-a-Chip Anwendungen. Auf Grundlage dieser Modelle lasst sich
zu jedem Zeitpunkt eine Vorhersage iiber die lokalen Stromungsparameter treffen, aus
denen sich das Gesamtverhalten des modellierten Kanalnetzwerkes ableitet. Das von
Gleichmann et al. [252] entworfene Toolkit zur Simulation derartiger Lab-on-a-Chip
Systeme basiert auf den in diesem Kapitel entwickelten Transportmodellen. Mit Hilfe
eines empfindlich auf lokale Druckunterschiede reagierenden Kanalloop-Chips (siehe
Abbildung 2.11, Seite 29) ist es gelungen, die im Experiment beobachteten Tropfenver-
laufe und -geschwindigkeiten nachzumodellieren. Dies beweist die Eignung der einge-
setzten Modelle und des Modellierungsansatzes, den das Toolkit verfolgt.

Bei der Modellbildung wurden zwei Ansétze verfolgt. Es wurde ein auf den Druck-
Durchsatzkennlinien basierendes und somit auf vorgegebene Kanalquerschnitte und
Fluideigenschaften angepasstes, einfaches empirisches Transportmodell entwickelt,
welches die Variation des Tropfenabstandes und der Stromungsgeschwindigkeit zu-
lafst. Hiermit lassen sich am Modellsystem Tetradekan/Wasser Kanalnetzwerke mit
konstantem vorgegebenen Kanalquerschnitt modellieren.

Fiir reale Anwendungsfille ist ein flexibleres, auf realen Fluideigenschaften und Ka-
nalgeometrien basierendes, Modell auf Grundlage der in Kapitel 2.4.3 vorgestellten
hydrodynamischen Einfliisse von Tropfenstrémungen im Mikrokanal notwendig. Die-
ses wird in Kapitel 4.3.4 entwickelt und an Druck-Durchsatzkennlinien unter Variation
der Fluideigenschaften und Kanalquerschnitte validiert.

Zu Beginn des Kapitels wird der Frage nach der Modellierbarkeit dieser Stromungspha-
nomene mittels CFD nachgegangen. Diese Methode ist jedoch aufgrund des hohen Zeit-
bedarfs fiir die Berechnung komplexer Mikrokanalnetzwerke ungeeignet und kann nur
fiir einzelne Aspekte, wie z.B. das Stromungsfeld in einem Kanalteilstiick, eingesetzt
werden. Zudem stellt die starke Grenzflichenabhéngigkeit dieses Transportregimes ho-
he Anforderungen an die CFD-Software. Dennoch ist es gelungen, das inverse tropfenin-
terne Stromungsfeld in einem geraden Mikrokanal mit der verfiigbaren kommerziellen
Software TransAT (Ascomp GmbH, Ziirich) zu modellieren.
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4.3.1 CFD-Modellierung des tropfeninternen Stromungsfelds

Die Simulation von Mehrphasensystemen in Mikrokanélen stellt hohe Anforderungen
an die Computational Fluid Dynamics (CFD) Software. Eine Herausforderung ist die nu-
merisch stabile Behandlung der die Stromungssituation dominierenden Grenzflachen-
kréfte. Hierbei sind insbesondere die raumliche Rekonstruktion der Grenzflachen, die
Behandlung von Kontaktwinkeln und Grenzflichenspannungen und das Wandbenet-
zungsproblem (Gleitfilm) zu 16sen. Ziel dieser Untersuchung ist die Simulation einer
im linearen Mikrokanal mit rundem Querschnitt transportierten Tropfenkette. Dabei
soll das sich im Tropfen herausbildende Stromungsfeld mit den mittels uPIV erhalte-
nen Messdaten verglichen werden.

Die an der ETH Ziirich entwickelte und von der Firma Ascomp GmbH kommerzialisierte
CFD-Software TransAT (Transport phenomena Analysis Tool) ist speziell fiir die Simula-
tion derartiger mikroskaliger Mehrphasensysteme ausgelegt und bietet entsprechende
leistungsfahige Algorithmen. Fiir die Grenzfldchenverfolgung wird die Level-Set Metho-
de angewendet, welche die exakte Geometrie der Grenzflache definiert. Dies stellt ins-
besondere bei grenzflichendominierten Problemstellungen einen Vorteil zur Volume of
Fluid (VOF) Methode dar, bei welcher die exakte Lage der Grenzflache erst aus den Pha-
senanteilen innerhalb der Diskretisierungszellen rekonstruiert werden muss und somit
fehleranfallig ist. Fiir die Behandlung der Wandbenetzungsschicht existiert eine speziel-
le Diinnfilm-Randbedingung, die eine direkte Benetzung der Wand durch den Tropfen
verhindert, ohne dass diese Zone durch eine sehr feine Diskretisierung numerisch auf-
gelost werden muss.
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Abbildung 4.21: Simulationsgebiet fiir die Simulation einer Tropfenstrémung mit fiinf
Tropfen in einem rotationssymmetrischen linearen Mikrokanal. Die fiir die Simulation
genutzten Randbedingungen sind eingetragen.

In Abbildung 4.21 ist die Konfiguration des Simulationsgebietes dargestellt. Die Si-
mulation erfolgt zweidimensional in einem rotationssymmetrischen Rechengebiet von
5mm Lange, welches fiinf in Tetradekan eingebettete Wassertropfen im Abstand von je-
weils 1 mm umfasst. Der Kanalradius betrédgt 150 wm, was ungefédhr dem hydraulischen
Durchmesser der experimentell verwendeten Mikrokanéle entspricht. Die Tropfen wer-
den mit 5 mm /s bewegt, was einer Flussrate von 0, 35 ul/s entspricht. Die Behandlung
der Phasengrenzen erfolgt mit der Level-Set Methode.

Filir die Untersuchung der Benetzungsschicht wurde eine sehr feine Diskretisierung
(< 300nm) der wandnahen Bereiche vorgenommen. Fiir das Anlaufen der Simulati-
on wurde zusatzlich die Diinnfilm-Randbedingung verwendet. Insgesamt fasst das Re-
chengebiet 2000 x 100 Zellen, wovon ein Ausschnitt in Abbildung 4.22 zu sehen ist.
Die hinterlegte Farbung entspricht der Level-Set-Funktion ®, welche im Tropfen < 0
und aufderhalb des Tropfens > 0 ist. Auf der eingezeichneten Tropfengrenzflache gilt
® = 0. Somit ist die Lage der Phasengrenze immer genau definiert, was fiir Grenzfla-
chendominierte Probleme ideal ist.
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Abbildung 4.22: Ausschnitt aus der Diskretisierung des Rechengebietes. Im Bereich der
Kanalwand wurde die Zellh6he auf < 300 nm verringert, um zusdtzlich die Wandbenet-
zungsschicht aufzuldsen. Die Farbkodierung entspricht der Level-Set-Funktion @, welche
die Lage der Grengzfldchen beschreibt und im Tropfen kleiner Null, auf der Tropfengrenz-
flédche gleich Null und aufSerhalb des Tropfens gréfser Null ist.

Abbildung 4.23 (oben) zeigt einen Vektorplot der simulierten Tropfenstroémung im Be-
reich des mittleren Tropfens im Referenzsystem des sich bewegenden Tropfens. Dar-
in lassen sich die Rezirkulationszonen und die tropfeninterne Strémung identifizieren.
Das Stromungsfeld im Tropfen ist invers zu dem wandreibungsdominierten Strémungs-
feld im kontinuierlichen Fluid. Dies wurde bereits durch die uPIV Messungen besta-
tigt. Im Bereich des Tropfens nahe der Kanalwand existieren aufgrund der immer noch
unzureichenden Diskretisierung groe Geschwindigkeitsgradienten, die sich auch auf
die Stromungslinienrekonstruktion in Abbildung 4.23 (unten) auswirken. In dieser Dar-
stellung lassen sich die beiden voneinander abgetrennten Durchmischungsbereiche im
Tropfen gut erkennen.
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Abbildung 4.23: Oben: Vektorplot der simulierten Strémung im Referenzsystem des sich
bewegenden Tropfens. Aufgrund der Rotationssymmetrie wurden die Simulationsdaten
an der Tropfenmitte gespiegelt. Das Strémungsfeld im kontinuierlichen Fluid ist wandrei-
bungsdominiert. Im Einklang mit den pPIV-Messungen verlduft das tropfeninterne Stro-
mungsfeld invers dazu.

Unten: Darstellung der aus dem Vektorplot mittels Runge-Kutta-Algorithmus rekonstru-
ierten Stromungslinien. Die Rezirkulationszonen sind deutlich ausgeprdgt.
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Das Stromungsprofil im kontinuierlichen Fluid aul’erhalb der Rezirkulationsbereiche
entspricht dem Hagen-Poiseuille-Stromungsprofil eines einphasigen Flusses im Stro-
mungsrohr. Dies soll anhand von Abbildung 4.24 gezeigt werden. Hier wurde das simu-
lierte Stromungsprofil in radialer Richtung geplottet und mit einem Hagen-Poiseuille-
Modell gefittet. Der Kanalradius und die Viskositét sind vorgegeben. Das Modell bildet
die Simulationsdaten perfekt ab.
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Abbildung 4.24: Im Bereich des von den Rezirkulationszonen unbeeinflussten kontinu-
ierlichen Fluids bildet sich ein Hagen-Poiseuillesches Strémungsprofil heraus. Die Daten-
punkte entsprechen dem simulierten radialen Stromungsprofil und die angepasste Kurve
dem analytischen Modell einer Hagen-Poiseuille Rohrstromung. Die Geschwindigkeit u in
Stromungsrichtung ist im Bezugssystem des bewegten Tropfens eingetragen.

Den Druckabfall iiber das simulierte Kanalstiick zeigt Abbildung 4.25. Der Gesamt-
druckabfall von 115Pa setzt sich aus jeweils ca. 20Pa pro Tropfen und 3Pa fiir das kon-
tinuierliche Fluid zusammen. Der Wert fiir das kontinuierliche Fluid stimmt exakt mit
dem zu erwartenden Druckabfall nach Hagen-Poiseuille iiberein. Der Druckabfall {iber
den Tropfen wird durch das Bretherton-Modell um zwei drittel zu niedrig abgeschétzt.
Dies kann Ursachen in der Stromungssituation im Tropfen nahe der Kanalwand haben.
AufBerdem wird durch Bretherton nur die Tropfenverformung durch viskose Reibung
beriicksichtigt, nicht aber die durch Tragheitskréfte. Letztere haben in der Simulation
ebenfalls einen Einfluss auf die Ausbildung der Tropfenform, welche in Abbildung 4.26
dargestellt ist. In Ubereinstimmung mit Bretherton bildet sich eine Benetzungsschicht
mit einer Dicke von 1 um heraus.
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Abbildung 4.25: CFD-Simulation des Druckabfalls iiber das betrachtete Kanalstiick. Der
simulierte Druckabfall in der Kanalmitte iiber das gesamte Simulationsgebiet ist cha-
rakterisiert durch die hohen Druckwerte in den Tropfen. Zwischen den Tropfen fdllt der
Druck entsprechend Hagen-Poiseuille ab. Jeder Tropfen bringt durch die unterschiedlichen
Kriimmungen der Phasengrenzen einen Anteil am Gesamtdruck ein.
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Abbildung 4.26: CFD-Simulation der Kontur des mittleren Tropfens. Die simulierte Trop-
fenkontur zeigt leicht unterschiedliche Kriimmungen der Phasengrenzen im vorderen und
hinteren Teil des Tropfens. Diese tragen einen wesentlichen Anteil zum Druckabfall von
Tropfenstromungen bei. Die Dicke der Benetzungsschicht zwischen Tropfen und Kanal-
wand betrdgt im Simulationsmodell, wie von Bretherton vorhergesagt, etwa 1 pm.
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4.3.2 Erstellung eines empirischen Transportmodells

Die dem Kapitel 4.2 zugrunde liegenden Daten sollen fiir die Entwicklung eines empi-
rischen Modells herangezogen werden. Ziel ist es, ein fiir das Modellsystem Tetrade-
kan/Wasser und die Serizell- bzw. Zellex-Mikrokanalquerschnitte geeignetes einfaches
Modell zu entwickeln, das die Freiheitsgrade Tropfenabstand und -geschwindigkeit be-
inhaltet.

Grundlage fiir die Modellbildung sind die gemessenen Druck-Durchsatzkennlinien. Zu-
nédchst wurde eine geeignete Fitfunktion gesucht, die den Gesamtdruck in Abhédngigkeit
vom Volumenstrom V fiir feste Phasenverhéltnisse = = [,/1, wiedergibt. Als giinstig er-
wiesen sich exponentielle Funktionen mit einem linearen Anteil wie in Gleichung 4.2.
Die Parameter a und b sind abhéngig vom Phasenverhéltnis und folgen jeweils Funktio-
nen wie in Gleichung 4.3 bzw. 4.4 dargestellt.

Serizell-Kanéle: Ap(V) = al, (1 - e’GV) +bl,V

} ] W i (4.2)
Zellex-Kandle: Ap(V) = al,, (1 —e ) +1,V
Modellparameter fiir Serizell-Kanéle:
a(x) =A1+ Bz
4.3
b(:ﬂ):A2+BzﬂcC2 mit:v:;—d (4.3)
i
Modellparameter fiir Zellex-Kanéle:
a(z) = Ay + Bz
Apz© . la (4.4)
b = - t —_ =
(z) [T ByuCs mit x L,

Aus diesen Anpassungen folgen die entsprechenden empirischen Gleichungen 4.5 und
4.6 fiir den Druckabfall pro Tropfeneinheit der jeweiligen Kanalquerschnitte. Der Ge-
samtdruck im Kanal ergibt sich aus der Summe tiber alle Tropfeneinheiten.

Empirisches Modell fiir Serizell-Kanalquerschnitte:

1\
P =A1+ B <—d)
Iy

1\
P

Ap=1, (P1 (1 - e*‘)"") + PQV)
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Empirisches Modell fiir Zellex-Kanalquerschnitte:

1\
P = A+ B <—d>

Py=—L (4.6)

Ap=1,P (1—e "V +7)

Die entwickelten Gleichungen besitzen Giiltigkeit fiir beliebige Tropfenabstdnde und
Volumenstrome innerhalb des von den Druck-Durchsatzkennlinien abgedeckten Para-
meterbereichs. Fiir V — 0 gilt Ap — 0. Bei groRen Tropfenabstéinden hingt der Druck-
abfall wie zu erwarten linear vom Tropfenabstand ab. Fiir hohe Flussraten hiangt der
Druckabfall linear vom Volumenstrom ab, wodurch der Druckabfall bei Flussraten au-
Rerhalb des untersuchten Bereichs etwas zu hoch ausfallt.

4.3.3 Anwendung des empirischen Transportmodells

Das empirische Modell wurde aus den gemessenen Druck-Durchsatzkennlinien fiir das
Zweiphasensystem Tetradekan/Wasser im Serizell bzw. Zellex-Mikrokanal abgeleitet.
Die folgenden Vergleiche zeigen dementsprechend eine gute Annédherung der Mess-
daten durch die daraus entwickelten Gleichungen.

Serizell - Wasser/Tetradekan

Filir den Serizell-Kanalquerschnitt wurde die Gleichung 4.5 mit den Parametern aus
Tabelle 4.5 verwendet. In Abbildung 4.27 (oben) ist der Gesamtdruck {iber den 1991
mm langen Mikrokanal abhidngig vom Tropfenabstand aufgetragen. Bezogen auf den
Druckabfall iiber eine einzelne Tropfeneinheit sind die Messdaten und Modellkurven
in Abbildung 4.27 (unten) dargestellt. Die sehr gute Ubereinstimmung ermoglicht die
Nutzung der Modellfunktionen im Simulations-Toolkit.

Parameter Wert Parameter Wert Parameter Wert
A 0,02612 B, 0,46232 & 1,32832
As 0,02695 By 0,27384 Cy 0,88044

Tabelle 4.5: Modellparameter fiir das empirische Transportmodell fiir Serizell-Kandile.
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Druckabfall (mbar)

Tetradekan/Wasser 0,15 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,25 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,50 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,75 pl/s
Tetradekan/Wasser 1,00 pl/s
Tetradekan/Wasser 2,00 pl/s
— Empirisches Modell

Ao4qhon

Tropfeneinheit (mm)

Tetradekan/Wasser 0,25 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,50 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,75 ul/s
Tetradekan/Wasser 1,00 pl/s
Tetradekan/Wasser 2,00 ul/s
—— Empirisches Modell

odron

0,5

Druckabfall (mbar)

0,0 +——————1——7—

1 2 3 4 5 6

7 8 9

Tropfeneinheit (mm)

Abbildung 4.27: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das System Tetrade-
kan/Wasser mit dem empirischen Modell fiir den gesamten Serizell-Kanal (oben) und

bezogen auf eine Tropfeneinheit (unten).
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Zellex - Wasser/Tetradekan

Fiir den Zellex-Kanalquerschnitt wurde die Gleichung 4.6 mit den Parametern aus Ta-
belle 4.6 verwendet. In Abbildung 4.28 ist der Gesamtdruck {iber den 2467 mm langen
Mikrokanal abhingig vom Tropfenabstand aufgetragen. Auch hier gilt eine gute Uber-
einstimmung der Messdaten mit dem empirischen Modell.

Parameter Wert Parameter Wert Parameter Wert
A 0,13889 By 0,94786 4 1,29636
As 70,8763 Bs 19,3836 Cy 1,84122

Tabelle 4.6: Modellparameter fiir das empirische Transportmodell fiir Zellex-Kandle.

1500

1400 — B Tetradekan/Wasser 0,25 pl/s
1 ® Tetradekan/Wasser 0,50 ul/s

1300 A Tetradekan/Wasser 1,00 pl/s

1200 4 —— Empirisches Modell

Druckabfall (mbar)

Tropfeneinheit (mm)

Abbildung 4.28: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das System Tetrade-
kan/Wasser mit dem empirischen Modell fiir den gesamten Zellex-Kanal
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4.3.4 Erstellung eines analytischen Transportmodells

Tropfeneinheit

| le |
| |
) c—) c—) =
=) &=
Abbildung 4.29: Definition eines Tropfenelementes. Unterteilung der Tropfenstromung

in Tropfenelemente der Lénge I, die einen den Kanal ausfiillenden Tropfen und dessen
Anteil am Separationsfluid beinhalten.

In diesem Kapitel soll ein analytisches Transportmodell erstellt werden, das eine freie
Wahl der fluidischen und experimentellen Parameter erlaubt und somit flexibel fiir eine
mikrofluidische Tropfensimulation einsetzbar ist. Dabei wird auf die in Kapitel 2.4.3
gelegten Grundlagen aufgebaut.

Fiir die modellhafte Beschreibung einer Tropfenstromung ist aufgrund der Periodizitét
eine Unterteilung in Elementarzellen sinnvoll. Solche Tropfenelemente bestehen aus
dem Tropfen mit einem Volumen V; > IMCV und dem angrenzenden Separationsfluid
Vs (siehe Abbildung 4.29). Da die Tropfenabstédnde in einer Tropfenstrémung durchaus
untereinander variieren konnen, wird einem Tropfenelement soviel Separationsfluid
zugewiesen, wie es sich mit seinen néchsten Nachbarn jeweils gleichméal3ig teilen kann.
Im Idealfall geht man zunéchst von einem konstanten Tropfenvolumen V; und einem
einheitlichen Tropfenabstand [, aus. Das Gesamtvolumen V; der Tropfenstromung er-
gibt sich demzufolge aus der Summe der Einzelvolumina der n Tropfenelemente V,,.
Die Gleichungen 4.7 zeigen verschiedene Moglichkeiten der Berechnung auf.

Berechnung des Gesamtvolumens:

Vg:ZVi mit V) =V +V}

p
=1
Vy = nAl, =nA (I + 1) mit I = = .
. .
Vy = avi (252) = avi(e+ 1) mit o = 3

Im Zuge einer Modellbildung soll versucht werden, die physikalischen Einfliisse auf
den Druckabfall (siehe Abschnitt 2.4.3) zu kombinieren und ein Modell fiir den Ge-
samtdruckabfall einer Tropfenstromung zu entwickeln. In Abbildung 4.30 werden die-
se Einfliisse noch einmal fiir ein Tropfenelement veranschaulicht. Die Summe iiber alle
Tropfenelemente ergibt wieder den Gesamtdruckabfall in einem Kanalstiick. Gleichung
4.8 beschreibt die Struktur des verwendeten Modells und die Gleichungen 4.10 bis 4.13
schliisseln die einzelnen Elemente auf. Fiir die isotrop geétzten Vollkanéle existieren da-
fiir nicht immer die genau passenden Modelle. Wenn nétig wurden die fiir zylindrische
Kapillaren dem neuen Querschnitt entsprechend angepasst.
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Abbildung 4.30: Transportmodell fiir die zum Gesamtdruckabfall zusammenwirkenden
physikalischen Einfliisse einer Tropfenstromung. Die Skizze zeigt einen Tropfen, der sich
mit der Transportgeschwindigkeit u; im Kanal bewegt und das Bezugssystem bildet. Er
ist umgeben von Separationsfluid, das sich mit der mittleren Transportgeschwindigkeit
us < uy bewegt. Die Rezirkulationszonen im Separationsfluid und im Tropfen sind an-
gedeutet. In den Zonen paralleler Stromungslinien ldsst sich der Druckverlust iiber das
Gesetz von Hagen-Poiseuille beschreiben. Im Bereich um den Tropfen und im Tropfen
wird der Reibungsverlust damit angendhert. Die durch viskose Reibung in der Wand-
benetzungsschicht hevorgerufene Tropfenverformung ergibt unterschiedliche Front- (Ry)
und Hinterradien (Rp) und bewirkt somit einen Druckunterschied, fiir den die Analyse
von Bretherton eine gute Ndherung liefert.

Gesamtdruckabfall fiir ein Tropfenelement:

AP = APS) 4+ aAPY), + APg + AP, (4.8)

Der Gesamtdruckabfall iiber ein Tropfenelement kann mit Gleichung 4.8 beschrieben
werden. Darin sind die Beitrdge nach Hagen-Poiseuille fiir Separationsfluid API(; 1); und

Tropfen AP};}D enthalten, wobei im Tropfen abhéngig von der Randbedingung an der
Fliissig-Fliissig-Grenzflache der Impulsiibertrag nach Hodges et al. [189] anteilig mit
dem Faktor « € [0, 1] erfolgt. Ein weiterer Beitrag APp resultiert aus der Verformung
des Tropfens nach Bretherton. Nicht beriicksichtigt wird der Umstand teilweise benet-
zender Fluide, bei denen eine Kontaktlinienhysterese auftritt, sowie der Reibungsver-
lust in der Wandbenetzungsschicht, da dieser vernachléssigbar klein ist [231]. AulRer-
dem wird von glatten Kanaloberflichen mit no-slip-Bedingung ausgegangen. Zusatzli-
che durch Tragheitskrafte bedingte Verformungen der Phasengrenzen werden ebenfalls
nicht berticksichtigt.

Nach Bretherton ist die Tropfengeschwindigkeit u,; grofer als die mittlere Geschwin-
digkeit des Separationsfluids us = u; — ub, da aufgrund der Kontinuitdtsbedingung
der Volumenstrom im Bereich des Tropfens, dessen Querschnitt A; um die Dicke der
unbewegten Benetzungsschicht 4 vermindert ist, gleich dem Volumenstrom im Bereich
des Separationsfluids sein muss. Der Faktor b ergibt sich nach Gleichung 4.9 aus dem
Verhéltnis von dem um A (Gleichung 2.8) umlaufend verminderten Tropfenquerschnitt
zum Kanalquerschnitt und ist fiir isotrop geétzte Vollkanile berechnet. Fiir viele An-
wendungsfille reicht die Naherung b — 0 aus.
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Tropfengeschwindigkeitsfaktor b fiir isotrop geéatzte Vollkanéle:

Us U — U Ay
Ut (o A
h(2dem — hr 4 2w,y,)
— b= .
de(dem + 2w,y,) 49
1 us ..
oder b—h(d—e—f—m) fir h<<de,wm

Mit der so definierten Tropfengeschwindigkeit u; konnen nun angelehnt an Gleichung
2.4 die Gleichungen 4.10 und 4.11 fiir den viskosen Reibungsverlust nach Hagen-
Poiseuille API(L)D fiir den Tropfen und API(f ;, fiir das Separationsfluid aufgestellt werden.
Dabei wird anndhernd angenommen, dass sich die Stoérung des voll entwickelten Stro-
mungsfeldes durch das Einbringen des Tropfens nicht auf den Druckabfall auswirkt und
sich der Tropfenbereich wie ein fertig ausgebildetes Stromungsfeld der Lange [; (siehe
Gleichung 4.7) in einem Querschnitt A verhalt. Der Faktor « ist im Wesentlichen vom
Viskositédtsverhéltnis der Fluide und der Oberflichenbeladung mit Tensiden abhéngig.
Man kann ihn als Skalierungsfaktor fiir die sich einstellende tropfeninterne Strémungs-
geschwindigkeit u; ansehen.

Druckabfall nach Hagen-Poiseuille fiir den Tropfen:

ozAPI(};3 = apo%ut (4.10)

Druckabfall nach Hagen-Poiseuille fiir das Separationsfluid:

s 25l
AP, = PoMTus (4.11)

In Kapitel 4.2.3 wurde die Eignung des auf Bretherton aufbauenden Aussilous-Modells
durch Vermessung der Tropfenkonturen experimentell nachgewiesen. Wie dort be-
schrieben, kann die Gleichung 2.11 fiir den Druckabfall {iber den Tropfen nach Aussi-
lous fiir viskose Tropfen um einen Faktor F, (A, Ca) € [1, 4%} nach Hodges et al. [189]
erweitert werden. Bei tensidischen Tropfen vergroRert sich der Druckabfall nach Ratu-
lowski et al. [232] um den Faktor F, = 43. Fiir isotrop geatzte Vollkanile gibt es keine
analytische Losung, daher muss die Formel fiir kreisrunde Kanéle verwendet werden.
Der Kanalradius r;, wird aus den beiden Hauptradien r1 = d. und rp = d. + “3»
tiber 2 = L 4 - berechnet. Somit ergibt sich die abgeleitete Gleichung 4.12 fiir den
Druckabfall eines viskosen Tropfens im isotrop geétzen Vollkanal.
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Formel nach Aussilous fiir den Druckabfall iiber den Tropfen:

3Ca)?/3
APy = 4,52F, Fr (3Ca) .

(1 +3,34 (3Ca)2/3) T

2d, (2de + wp,)
4d. + wy,

(4.12)

mit r, =

Der zusatzliche Laplace-Druckabfall APy, welcher aufgrund der asymmetrischen Ver-
formung der Tropfengrenzflachen durch Tragheitskrafte einen Anteil zum Druckabfall
tiber den Tropfen liefert, lasst sich experimentell nur schwer von dem von Bretherton
analysierten Anteil des Laplace-Drucks entkoppeln. Eine analytische Untersuchung fiir
APy, ist nicht bekannt. Beide Anteile verdndern die Grenzflachenradien. Ein Teilbeitrag
wirkt sich jedoch auch in einer Abweichung der Tropfengrenzflache von der Kugel-
kappenform aus. Zudem hat der Querschnitt des isotrop geétzten Mikrokanals einen
vom zylindrischen Kanal abweichenden Einfluss auf die Tropfenform. Nahert man bei-
de Grenzfldchen z.B. durch Ellipsen mit den Halbachsen a = r und b = ¢r mit ¢ = % an,
so erhélt man den zusétzlichen Laplace-Druckabfall APy, nach Gleichung 4.13. Ellip-
senparameter konnen empirisch aus der geometrischen Vermessung von Tropfengrenz-
flichen gewonnen werden*. Inwiefern sich dieser Ansatz als niitzlich erweist, miissen
weitere Untersuchungen zeigen.

Zusétzlicher Laplace-Druckabfall aufgrund der elliptischen Verformung der Tropfen-
grenzflachen durch Tragheitskréfte:

1 1

2Cfo Tf
sp = (Lo 1)
" 2c, Ty

(4.13)
AP, = APf — APF

- 1——Cf 1——CT
=7 2cyry 2¢,1,

Das aus den Gleichungen 4.10 bis 4.13 zusammengesetzte Modell wurde an den geo-
metrisch komplexeren Fall einer Tropfenstromung im isotrop geétzten Vollkanal ange-
passt. Die in diesem Kapitel vorgestellte Vorgehensweise kann zudem fiir die Bildung
von Modellen fiir andere Kanalquerschnitte herangezogen werden.

Da bei den phasengrenzengenerierten Kraften nicht auf fiir diese Geometrie adaptierte
analytische Losungen zuriickgegriffen werden konnte, wurde die Kanalgeometrie auf
ein kreisrundes Aquivalent {ibertragen. Desweiteren fehlt eine Abschitzung der zusétz-
lichen viskosen Reibungsverluste in den Umkehrzonen, welche sich insbesondere bei
geringen Tropfenabstdnden und sich iiberlappenden Umkehrzonen bemerkbar machen

4 Wie dies z.B. durch die dreidimensionale Rekonstruktion der Tropfenform mittels Absorbance-Imaging

erfolgt ist.
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diirfte. Anwendungen der tropfenbasierten Mikrofluidik laufen oft bei sehr niedrigen
Kapillarzahlen ab, fiir welche das Modell ausreichende Ndherungen bereitstellt. Fiir
schnelle Hochdurchsatzanwendungen kénnen die vorgestellten Adaptionen beriicksich-
tigt werden. Dies betrifft z.B. auch die dann nicht mehr vernachlassigbare fluidische
Reibung in der Wandbenetzungsschicht. Bei der Verwendung von nicht-newtonschen
Fluiden oder Polymerl6sungen bedarf es ebenfalls Anpassungen an den einzelnen An-
teilen am Druckabfall.

4.3.5 Anwendung des analytischen Transportmodells

Das analytische Modell beriicksichtigt alle wesentlichen Einfliisse auf die Tropfentrans-
portcharakteristik und beschreibt diese auf der Grundlage geometrischer und fluidi-
scher Parameter, wodurch es wesentlich komplexer aber auch leistungsfahiger ist als
das empirische Transportmodell. In den Gleichungen 4.14 ist das hier verwendete Mo-
dell dargestellt. Im Folgenden soll es anhand gemessener Druck-Durchsatzkennlinien
validiert werden. Dazu werden die experimentellen Parameter Kanalquerschnitt, Visko-
sitat der Fluide, Phasenverhéiltnis und Volumenstrom variiert.

Modell fiir Tropfenstromungen im isotrop gedtzten Mikrokanal:

Kanalquerschnitt A = wdi + 2w, d,
Kanalumfang P = 2nd, + 2w,

. 32 A
Poiseuille-Zahl Po = Eﬂ'Qde (24dgwm + 2wl + 6md? + 37rdew,2n) L

PA?
2d. (2de + wp,)
4d. + wy,
Kapillarzahl Ca = 22 bzw. Ca = 2% fiir s <
Y y

hydrodyn. Kanalradius r, =

Benetzungsschichtdicke h = 1, 34rkCa§

1 s
Geschwindigkeitsfaktor b = h | — + ————
eschwindigkeitstaktor (de+7'rde+2wm)

2P 1
Druckanteil Poiseuille APy p = 70 ((lp —1q) ps + algpie ] b) U

(3Ca)*?

Druckanteil Bretherton APg = 4,52F, F'r 573N
(1 +3,34(3Ca) ) Tk

1-— 1-—
Druckanteil Laplace AP, = ~ g _ <
2cpry 201y

l
Gesamtdruck AP = T (APyp + APp + APL)
P

(4.14)
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Bei den Experimenten traten geringe, schwer vermeidbare tensidische Verunreinigun-
gen auf, daher wird der Faktor F, = 42/3 verwendet [232]. Die Bestimmung des Trop-
fenabstandes erfolgte in einem Ausschnitt des Mikrokanalchips und wurde iiber die
gemessenen Tropfenabstinde gemittelt. Dies stellt eine mogliche Fehlerquelle dar und
bewirkt, dass die Messdaten auf der x-Achse gestaucht bzw. gestreckt werden. Bei der
Anwendung des Modells im Simulations-Toolkit werden die Tropfenabstdande jedoch
exakt berticksichtigt.

Transportmodell fiir Tetradekan/Wasser-Tropfenstromungen (Serizell)

Fiir das Zweiphasensystem Wasser/Tetradekan wurde das analytische Modell mit den
Parametern aus Tabelle 4.7 eingesetzt. Abbildung 4.31 zeigt den Vergleich mit ge-
messenen Druck-Kennlinien bei unterschiedlichen Volumenstromen fiir den gesamten
Serizell-Kanal (Lange 1991 mm) (oben) und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).

Parameter Symbol Wert Einheit
Atztiefe de 0,13 mm
Maskenweite Wiy, 0,30 mm
Kanalldnge l 1991 mm
Tropfenldnge lg 0,60 mm
Viskositat Tropfen 1t 1 mPa-s
Viskositat Separationsfluid Lbs 2,2 mPa-s
Grenzflaichenspannung 5 0,050 N/m
Energietlibertragungsfaktor « 1 -
Faktor Viskositatsunterschied F, 1,1 -
Faktor Tensideinfluss F 43 -
Laplace-Term APy, 0,1 mbar

Tabelle 4.7: Verwendete Modellparameter fiir das analytische Modell fiir eine Tetrade-
kan/Wasser Tropfenstromung im Serizell-Kanal.
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Druckabfall (mbar)

Druckabfall (mbar)

Aoqron

Tetradekan/Wasser 0,15 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,25 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,50 pl/s
Tetradekan/Wasser 0,75 pl/s
Tetradekan/Wasser 1,00 pl/s
Tetradekan/Wasser 2,00 pl/s
—— Analytisches Modell
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Abbildung 4.31: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das Zweiphasensystem
Tetradekan/Wasser mit dem analytischen Modell fiir den gesamten Serizell-Kanal (oben)
und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).
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Transportmodell fiir Tetradekan/Glyzerin-Tropfenstromungen (Serizell)

Bei Glyzerin-Tropfen mit erhohter Viskositdt (u; = 60mPas) erfolgt ein verminderter
Energieeintrag in den Tropfen (siehe Kapitel 4.2.2). Fiir das Modell wurde daher ein
Energieiibertragungsfaktor &« = 10% (siehe Tabelle 4.8) verwendet. Der Berechnung
der Kapillarzahl lag die Viskositét des kontinuierlichen Fluids zugrunde. Abweichungen
vom analytischen Modell konnen von der im Experiment charakteristischen Verdnde-
rung der Tropfenldnge bei kleinen Tropfenabstinden stammen, da im Modell ein

konstanter Parameter [, angesetzt wurde.

Parameter Symbol Wert Einheit
Atztiefe d, 0,13 mm
Maskenweite Wi, 0,30 mm
Kanalldnge l 1991 mm
Tropfenldnge lq 0,60 mm
Viskositat Tropfen 1t 60 mPa-s
Viskositédt Separationsfluid Ihs 2,2 mPa-s
Grenzflichenspannung ~ 0,050 N/m
Energielibertragungsfaktor @ 0,1 -
Faktor Viskositatsunterschied F, 1,1 -
Faktor Tensideinfluss Fy 2,5 -
Laplace-Term APy, 0 mbar

Tabelle 4.8: Verwendete Modellparameter fiir das analytische Modell fiir eine Tetrade-
kan/Glyzerin Tropfenstromung im Serizell-Kanal. Der Faktor o« = 10 % beriicksichtigt
den begrenzten Energieeintrag iiber die Phasengrenze in den hochviskosen Tropfen.

750 B Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 0,25 pl/s

1 ® Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 0,50 pl/s
] A Tetradekan/Glyzerin (60 mPas) 1,00 pl/s
650 - — Analytisches Modell

Druckabfall (mbar)

Tropfeneinheit (mm)

Abbildung 4.32: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das Zweiphasensystem
Tetradekan/Glyzerin mit dem analytischen Modell fiir den gesamten Serizell-Kanal.
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Transportmodell fiir Heptan/Wasser-Tropfenstromungen (Serizell)

Die Verdanderung der Viskositdt des kontinuierlichen Fluids wirkt sich stark auf die
Druck-Durchsatzkennlinien aus. Das Transportmodell gibt den Verlauf einer Hep-
tan/Wasser Zweiphasenstromung korrekt wieder (siehe Abbildung 4.33). Die zuge-
horigen Modellparameter sind in Tabelle 4.9 aufgefiihrt.

Parameter Symbol Wert Einheit
Atztiefe d. 0,13 mm
Maskenweite Wiy, 0,30 mm
Kanalldnge l 1991 mm
Tropfenldnge lg 0,60 mm
Viskositat Tropfen 1t 1 mPa-s
Viskositédt Separationsfluid s 0,41 mPa-s
Grenzflichenspannung ~ 0,050 N/m
Energieiibertragungsfaktor «@ 1 -
Faktor Viskositatsunterschied F, 1,1 -
Faktor Tensideinfluss F; 2,5 -
Laplace-Term APy, 0 mbar

Tabelle 4.9: Verwendete Modellparameter fiir das analytische Modell fiir eine Hep-
tan/Wasser Tropfenstromung im Serizell-Kanal.

500
1 B Heptan/Wasser 0,25 pl/s
450 ® Heptan/Wasser 0,50 pl/s
J A Heptan/Wasser 0,75 pl/s
n v Heptan/Wasser 1,00 pl/s
400 ¢ € Heptan/Wasser 1,50 pl/s

—— Analytisches Modell

Druckabfall (mm)

0t+——T—"T"—T"—T1T"T"T T T T T T T
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18

—————
Tropfeneinheit (mm)

Abbildung 4.33: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das Zweiphasensystem
Heptan/Wasser mit dem analytischen Modell fiir den gesamten Serizell-Kanal.



4.3 Modellbildung fiir Tropfenstrémungen 111

Transportmodell fiir Tetradekan/Wasser-Tropfenstromungen (Zellex)

Bisher wurden fluidische Parameter bei der Validierung des analytischen Transportmo-
dells verandert. Die Anpassung des Kanalquerschnitts ist mit dem analytischen Modell
ebenfalls moglich. Die Maskenweite der Zellex-Kanale liegt bei w,, = 40 um im Ge-
gensatz zu w,, = 300 wm bei Serizell-Kanilen. Die entsprechenden Modellparameter
sind in Tabelle 4.10 aufgefiihrt. Abbildung 4.34 zeigt den Vergleich mit gemessenen
Druck-Durchsatzkennlinien bei unterschiedlichen Volumenstromen fiir den gesamten
Zellex-Kanal (Lange 2467 mm) (oben) und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).

Parameter Symbol Wert Einheit
Atztiefe d, 0,13 mm
Maskenweite Win, 0,04 mm
Kanalldnge l 2467 mm
Tropfenldnge lq 0,30 mm
Viskositat Tropfen 1t 1 mPa-s
Viskositédt Separationsfluid Ihs 2,2 mPa-s
Grenzflichenspannung ~ 0,050 N/m
Energietlibertragungsfaktor «@ 1 -
Faktor Viskositatsunterschied F, 1,1 -
Faktor Tensideinfluss F 2,5 -
Laplace-Term APy, 0,2 mbar

Tabelle 4.10: Verwendete Modellparameter fiir das analytische Modell fiir eine Tetrade-
kan/Wasser Tropfenstromung im Zellex-Kanal.
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Abbildung 4.34: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien fiir das Zweiphasensystem
Tetradekan/Wasser mit dem analytischen Modell fiir den gesamten Zellex-Kanal (oben)
und eine eingzelne Tropfeneinheit (unten).
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4.3.6 Fazit

Die Modellierung von Tropfenstromungen ist eine komplexe Aufgabe, bei der alle re-
levanten physikalischen Einfliisse korrekt beriicksichtigt werden miissen. Bei der CFD-
Modellierung betrifft dies vor allem die richtige Implementierung des Benetzungsfilms
und eine numerisch stabile Behandlung der Grenzflachen. Unter diesen Voraussetzun-
gen ist es gelungen, das mit der uPIV gemessene Stromungsfeld nachzumodellieren.
Die Konsequenzen dieses im Tropfen inversen Stromungsfeldes werden auch bei der
Bildung des analytischen Transportmodells bertiicksichtigt. Fiir viskose Tropfen wurde
ein Energieiibertragungsfaktor fiir den Hagen-Poiseuille-Anteil eingefiihrt, der den vis-
kosen Druckabfall im Tropfen mindert und somit dem fehlenden direkten Wandkontakt
Rechnung tragt. Unter Einbeziehung aller weiteren physikalischen, fluidischen und geo-
metrischen Aspekte bildet das in Kapitel 4.3.4 aufgestellte analytische Transportmodell
die Messdaten gut ab. Getestet wurde es im darauf folgenden Kapitel mit Messdaten,
bei denen eine Reihe von Parametern variiert wurden, die wichtige Freiheitsgrade des
Modells darstellen. Dazu gehoren z.B. die Tropfengeschwindigkeit, das Phasenverhalt-
nis bzw. der Tropfenabstand, die Viskositdten der Fluide und der Kanalquerschnitt. Prin-
zipiell ist das Modell somit fiir den Einsatz in einem Simulations-Toolkit geeignet. Es
bietet mit seiner freien Parametrierbarkeit eine grol3e Flexibilitdt bei der Simulation
von Tropfenstromungen.

1000
b ® Tetradekan/Wasser 0,25 pl/s
900 4 A Tetradekan/Wasser 0,50 l/s
i @ Tetradekan/Wasser 1,00 ul/s
800 « Tetradekan/Wasser 2,00 pl/s
—— Empirisches Modell
1 --==- Analytisches Modell
700
= J
S 600
\E, J
= 5004
©
Y= p
3
< 400+
o J
2 S=.
A 3004  Ng\g . 0C el
200 +
100 — ::.’.'.’:.:-::;;211. TETren —
0 — T T 1 T T T T 1 T T T

Tropfeneinheit (mm)

Abbildung 4.35: Vergleich des empirischen Modells basierend auf den Messdaten einer
Tetradekan/Wasser Tropfenstromung im Serizell-Kanal mit dem analytischen Modell. Die
Daten entstammen Abbildung 4.27 bzw. 4.31. Das empirische Modell gibt die Messdaten
ein wenig besser wieder. Da das analytische Modell wesentlich flexibler in der Parametrie-
rung ist, ist es dem empirischen in den meisten Fdllen vorzuziehen.

Wenn die Genauigkeit des aufgestellten Modells nicht ausreicht oder einige Parame-
ter nicht bekannt sind, wie z.B. die Tropfengrof3e in Abhangigkeit von Flussrate oder
Phasenverhéltnis, kann unter Umstdnden die Erstellung eines empirischen Modells in
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Betracht gezogen werden. Ein Beispiel hierfiir wurde in Kapitel 4.3.2 gegeben, wo fiir
vorgegebene Kanalquerschnitte und Fluidkombinationen empirische Transportmodel-
le basierend auf Messdaten erstellt wurden. Deren Giiltigkeit beschrénkt sich auf den
Parameterbereich der zugrunde liegenden Experimente. Mit Hilfe der empirischen Mo-
delle kann zwischen den Messdaten exakt interpoliert werden, was eine Voraussetzung
fiir ein Simulations-Toolkit ist. Dies wird im darauf folgenden Kapitel mit der Anwen-
dung der Modelle auf die Messdaten demonstriert. Ein Vergleich eines empirschen Mo-
dells mit dem analytischen Modell in Abbildung 4.35 zeigt, dass das empirische Mo-
dell dem analytischen an Genauigkeit leicht {iberlegen ist. Zum einen wurden nicht al-
le Abhédngigkeiten im analytischen Modell beriicksichtigt (konstantes Tropfenvolumen,
fester Tropfenabstand), zum anderen konnen Experiment-spezifische systematische Ab-
weichungen der fluidischen oder geometrischen Parameter nicht ausgeschlossen wer-
den. Schlussendlich basiert das analytische Modell auf Naherungen bei der Losung der
Navier-Stokes-Gleichungen und es wurde zum Teil basierend auf den Losungen fiir zy-
lindrische Kanéle entwickelt.

Mit der erfolgreichen Modellierung von Tropfenstromungen wird das modellbasierte
Design von tropfenbasierten mikrofluidischen Netzwerken ermaoglicht. Damit ist die Er-
stellung komplexer anwendungsoptimierter Lab-on-a-Chip-Systeme einfacher und kos-
tengiinstiger moglich. Die in diesem Kapitel erstellten Modelle bilden die Grundlage
fiir die fluidischen Berechnungen im Simulations-Toolkit von Gleichmann [270] und
wurden dort ebenfalls erfolgreich bei der Modellierung von Messdaten validiert.
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5 Zusammenfassung

Untersuchungsgegenstand dieser Arbeit sind Stromungsphdnomene der tropfenbasier-
ten Mikrofluidik. Dies betrifft Fliissig-Fliissig-Zweiphasensysteme von in Ol eingebette-
ten wassrigen Probentropfen, die in geschlossenen Mikrokanalstrukturen transportiert
werden. Das Transportverhalten wird dabei von Grenzflachenkraften dominiert. Auf3er-
dem existiert eine Benetzungsschicht aus Ol zwischen Kanalwand und Tropfen, so dass
dieser beim Transport keinen direkten Wandkontakt hat, obwohl er den Kanal vollstian-
dig ausfiillen kann. Von Interesse sind insbesondere die Auswirkungen dieser speziellen
Randbedingungen auf Tropfenprozesse in Funktionsstrukturen und auf das Transport-
verhalten von Tropfenstromungen. Der Zugang zu solchen Fragestellungen bildet die
Einordnung und Adaption von verodffentlichten Untersuchungsergebnissen und theo-
retischen Arbeiten im Zuge einer Modellbildung fiir das Transportverhalten von Trop-
fenstromungen sowie die umfassende messtechnische Erfassung dieser Vorgange mit
speziell dafiir angepassten Methoden.

Die Motivation fiir die moglichst exakte Betrachtung dieser Stromungsphdnomene er-
gibt sich aus der Notwendigkeit, das Verhalten von komplexen Lab-on-a-Chip Systemen
im Zuge der Umsetzung von Anwenderprotokollen im Vorfeld zu simulieren. Fiir die
Implementierung anwenderspezifischer Prozessprotokolle bietet die Plattform tropfen-
basierte Mikrofluidik zahlreiche Funktionsstrukturen fiir die Tropfenmanipulation, wel-
che sich in einem Kanalnetzwerk frei konfigurierbar anordnen lassen (Kapitel 2.2). Die
Vorteile einer Simulation dieser Netzwerke liegen in der Beherrschung ihrer Komple-
xitdt, der Verbesserung der Stabilitdt des Prozessablaufs, der erhohten Toleranz gegen-
iber externen Storeinfliissen wiahrend des Betriebs und dem Erkennen und Vermeiden
von Riickkopplungen innerhalb des Kanalnetzwerks. Die Grundlage solcher Simulatio-
nen bilden detaillierte Kenntnisse iiber das Transportverhalten der Tropfenstromung
an einzelnen Funktionsstrukturen und in den sie verbindenden Mikrokanélen. Diese
sind aufgrund der Vielschichtigkeit der beteiligten physikalischen Effekte nicht einfach
zu erhalten. So belegt die vorgenommene Untersuchung experimenteller und theore-
tischer Arbeiten aus diesem Umfeld eine hohe Komplexitdt des Zusammenspiels der
physikalischen Einfliisse auf die Transportcharakteristiken (Kapitel 2.4). Ein allgemein-
giiltiges Modell lasst sich daher schon aufgrund der zahlreichen moglichen Konfigu-
rationen, in denen derartige Stromungen auftreten konnen, nicht erstellen. Somit lag
das Ziel darin, die wesentlichen physikalischen Aspekte fiir die untersuchte Tropfen-
stromung zu identifizieren und bei der Modellbildung zu beriicksichtigen. Dies gelang
durch die Anpassung und Anwendung der vorhandenen Transportmodelle auf die ver-
wendete Kanalstruktur unter Beriicksichtigung der vorherrschenden Randbedingungen.
Das Verstdandnis dafiir konnte effizient aus Messungen der Transportvorgdnge gewon-
nen werden.

Bildbasierte Verfahren fiir die Messung von mikrofluidischen Stromungsphdnomenen
erweisen sich dabei als sehr leistungsfdahig. Grundlage fiir einen optimalen Informati-
onsgewinn bilden die vorgenommenen Erweiterungen bei den eingesetzten Messme-
thoden. Dazu gehoren Algorithmen der digitalen Bildverarbeitung, welche aus hin-
tergrundkorrigierten Messbildern konturbasiert Informationen iiber Tropfenverteilung,
Geometrien von Phasengrenzen und exakte Tropfenvolumina extrahieren (Kapitel 3.1).
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Das Verfahren der uPIV konnte an die Anforderungen der tropfenbasierten Mikroflui-
dik angepasst werden (Kapitel 3.4). Beziiglich der Software-Algorithmen wurde vor
der Rekonstruktion des tropfeninternen Strémungsfelds ein konturbasiertes Aufeinan-
dersetzen der Tropfen implementiert. Bei der Nachbereitung der Ergebnisse verbesserte
ein neu in diesem Anwendungsbereich eingesetzter Vektormedianfilter die Qualitéat der
erhaltenen Stromungsfelder wesentlich. Fiir die optimale experimentelle Durchfithrung
sorgte die Anpassung der Brechungsindices der beteiligten Fluide an die Glaskanéle,
was in Verbindung mit der Dunkelfeld-uPIV zu hervorragend geeigneten Rohdaten fiir
die nachfolgende PIV-Analyse fiihrte. Mit dem neu auf bewegte Tropfen angewendeten
Absorbance Imaging ist es gelungen, exakte Aussagen iliber die dritte Dimension der
Tropfenkontur zu erhalten (Kapitel 3.3). Dies ermoglicht exakte Volumenbestimmun-
gen bei Tropfen in komplexen Funktionsstrukturen, z.B. bei ihrer Erzeugung an Diisen.
Zudem kann mit diesem Verfahren die Dicke der Benetzungsschicht gemessen und aus
den Verformungen der Tropfenkontur konnen Aussagen iiber den Tropfendruck gewon-
nen werden. Mit den so erweiterten Verfahren gelang die Analyse interessanter Trop-
fenprozesse und es wurde die Datenbasis fiir die Beschreibung des Tropfentransports
geschaffen.

Mit der Tropfenerzeugung an unterschiedlichen Diisengeometrien konnte ein dynami-
scher Prozess mit einer hohen zeitlichen Auflésung untersucht werden (Kapitel 4.1). Da-
bei wurden aussagekréftige Messwerte mit dem Absorbance Imaging gewonnen. Mit die-
sem Verfahren ist es erstmals moglich, das Tropfenvolumen wéhrend der Erzeugungs-
phase exakt zu bestimmen ohne die Geometrie des entstehenden Tropfens zu kennen.
Im Ergebnis wurden drei Stadien des Tropfenwachstums identifiziert, deren Ursache
in dem Einfluss des Gesamtsystems liegen. Das Zusammenspiel von Laplace-Druck der
Phasengrenze an der Diise und elastischer Verformung der mit dem Diiseneingang ver-
bundenen Kapillare fithrt zu einem nichtlinearen Wachstum des Tropfenvolumens bei
konstanter Forderrate. Dies wurde durch Skalierungsiiberlegungen untermauert. Eine
derartige Frzeugungsdynamik hat positive Auswirkungen auf das Mischverhalten im
Tropfen bei seiner Entstehung. Allerdings treten dabei auch héhere Geschwindigkeits-
gradienten auf, die unter Umstdnden Zellen schddigen konnen.

Fiir die Analyse lokaler Stromungsphdnomene wurde die uPIV eingesetzt. Sie erlaubt
die Stromungsfeldrekonstruktion mit hoher raumlicher und zeitlicher Auflésung. Unter-
sucht wurde damit der Einfluss der Diisengeometrie und Flussrate auf das Stromungs-
feld bei der Tropfenerzeugung. Die detaillierte lokale Geschwindigkeitsverteilung im
Tropfen ermdglicht es, genaue Aussagen iiber auftretende Geschwindigkeitsgradienten
und den Einfluss des vorbeistromenden Mediums in den verschiedenen Tropfenerzeu-
gungsphasen zu treffen (Kapitel 4.1.2). Zusétzlich konnen Riickschliisse auf das Misch-
verhalten bei der Tropfenerzeugung und beim Tropfentransport im geraden und im
gewundenen Kanal aus den uPIV Ergebnissen gezogen werden (Kapitel 4.2.1). Beim
Tropfentransport bildet sich im geraden Kanal ein symmetrisches Stromungsfeld aus,
das den Tropfen in zwei voneinander getrennte Durchmischungsbereiche aufteilt. Im
gewundenen Kanal erstreckt sich dagegen das Stromungsfeld iiber den gesamten Trop-
fen und ermoglicht so eine effektive Durchmischung.

Durch die pPIV konnte mit dem Nachweis der Wandbenetzungsschicht ein wichtiger
Aspekt des Tropfentransports geklart werden, welcher sich stark auf die Charakteris-
tik von Tropfenstromungen auswirkt. Wird der im Mikrokanal transportierte Tropfen
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vollstdndig von kontinuierlichem Medium umgeben, ist dessen internes Stromungsfeld
nicht mehr von Wandreibung beeinflusst. Ein derartiges zum kontinuierlichen Medi-
um inverses Stromungsfeld konnte mit der uPIV experimentell nachgewiesen werden
(Kapitel 4.2.1). Dieses bildet sich durch Fliissig-Fliissig-Reibung an der Tropfenperiphe-
rie aus, iber die auch der Energieeintrag vom kontinuierlichen Medium in den Trop-
fen stattfindet. Die Messung von Druck-Durchsatzkennlinien mit verschieden viskosen
Tropfenmedien macht den Einfluss dieser Randbedingung deutlich. Da der Energieein-
trag in den Tropfen nur schwach vom Viskosititsverhiltnis abhadngt, wird lediglich ein
sehr geringer Druckanstieg bei Erhohung der Viskositit iiber zwei GrofRenordnungen
verzeichnet (Kapitel 4.2.2).

In diesem Zusammenhang wurde untersucht, ob das experimentell ermittelte Stro-
mungsfeld auch mit CFD-Simulationen korrekt nachzubilden ist. Die Verhéltnisse ei-
ner mikrofluidischen Tropfenstrémung sind komplex und stellen hohe Anforderungen
an die CFD-Algorithmen beziiglich der Behandlung der Phasengrenzen, der Auflésung
der Wandbenetzungsschicht und dem Konvergenzverhalten. Eine akkurate Simulation
des tropfeninternen Stromungsfeldes ist die Grundlage fiir die Einsetzbarkeit der CFD-
Software auf dem Gebiet der tropfenbasierten Mikrofluidik, um z.B. neue Funktions-
strukturen zur Tropfenmanipulation am Modell zu evaluieren. Mit dem verwendeten
Softwarepaket TransAT (ASCOMP GmbH, Ziirich) gelang es erstmalig, das zum konti-
nuierlichen Medium inverse Stromungsfeld im Tropfen zu erhalten und die Dicke der
Wandbenetzungsschicht der Theorie gemafl3 zu simulieren (Kapitel 4.3.1).

Mit der Vermessung der Wandbenetzungsschicht durch das Absorbance Imaging Verfah-
ren wird dieser Komplex erfolgreich abgerundet (Kapitel 4.2.3). Die Dicke der Wandbe-
netzungsschicht und die Verformung der Tropfenkontur konnten zum ersten Mal direkt
gemessen werden. Es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung mit dem aufgestellten Mo-
dell, welches alle wesentlichen bei der Messung auftretenden physikalischen Einfliisse
beriicksichtigt. Dies stellt einen wichtigen Meilenstein bei der Erstellung des analyti-
schen Transportmodells dar, welches im weiteren Verlauf entwickelt und validiert wur-
de.

Die Auswirkungen der Stromungsverhéltnisse auf das Transportverhalten von Tropfen-
stromungen im isotrop gedtzten Mikrokanal wurden erstmalig systematisch untersucht.
Dazu wurden Druck-Durchsatzkennlinien in langen Mikrokanélen unter Variation ex-
perimenteller und fluidischer Parameter aufgenommen (Kapitel 4.2.2). Hierbei zeigen
sich wie erwartet komplexe Zusammenhénge zwischen den Parametern, deren Ursa-
chen hauptséchlich in dem Vorhandensein von Phasengrenzen und der Wandbenet-
zungsschicht liegen. Der Haupteinfluss auf den Druckabfall einer Tropfenstromung ist
durch die Verformung der Phasengrenzen aufgrund der vorherrschenden Randbedin-
gungen bedingt. Diese werden durch die viskosen Stromungen im Bereich der Tropfen-
grenzflachen aus dem Gleichgewicht von Grenzflachenkraften und viskosen Reibungs-
kréaften gebildet. Daraus ergibt sich z.B. ein nichtlinearer Zusammenhang zwischen
Druckabfall und Volumenstrom. Bei sehr geringen Tropfenabstdnden wird ein erhoh-
ter Druckabfall festgestellt. Vergrof3ert sich der Abstand ausreichend, steigt der Druck
wieder linear nach Hagen-Poiseuille.

Aus den so gewonnenen Messdaten wurden empirische Modelle erstellt, die eine mini-
male Anzahl an Variablen besitzen (Kapitel 4.3.2). Mit ihnen lésst sich die Transportcha-
rakteristik fiir spezifische Systeme bestehend aus dem Mikrokanal und den beteiligten
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Fluiden sehr genau nachbilden. Somit sind sie als einfache Modelle fiir die Erprobung
der Systemsimulation geeignet, indem sie den Vergleich mit realen Experimenten unter
Standardbedingungen ermoglichen. Auf dieser Grundlage wurde der Tropfentransport
in geschlossenen Kanalloops erfolgreich simuliert [252].

Aufbauend auf die theoretischen Untersuchungen zur Fluiddynamik von Tropfenstro-
mungen wurde ein analytisches Modell entwickelt, das alle wesentlichen Teilaspek-
te des Tropfentransports beriicksichtigt und auf die Kanalgeometrie isotrop geétzter
Mikrokanéle abbildet (Kapitel 4.3.4). Es ermoglicht somit die freie Wahl des Kanal-
querschnitts und der Fluidparameter und lasst sich auf beliebige Stromungssituationen
anwenden. Das entwickelte Modell konnte erfolgreich mit allen Messdaten zum Trans-
portverhalten von Tropfenstromungen bei unterschiedlichen Parametern und Kanélen
validiert werden (Kapitel 4.3.5). Damit ist es ideal fiir die Anwendung in einer Netz-
werksimulation geeignet, da fluidische Parameter wiahrend des Simulationslaufs leicht
angepasst werden konnen, wenn sie z.B. durch Zudosierungen, Reaktionen im Tropfen
oder Temperaturdnderungen modifiziert werden. Ebenso konnen Kanaltransformatio-
nen beriicksichtigt werden. In Verbindung mit der Software zur Systemsimulation von
Mikrokanalnetzwerken schafft das Modell die Grundlage fiir ein leistungsfihiges mo-
dellbasiertes Design von anwenderspezifischen Lab-on-a-Chip Systemen.
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