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Kurzfassung

Die Nutzung von Flüssig-Flüssig-Zweiphasenströmungen für die Realisierung trop-
fenbasierter hochintegrierter Lab-on-a-Chip-Systeme eröffnet faszinierende Perspekti-
ven für die Implementierung von Hochdurchsatzanwendungen bezüglich Sensitivität,
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 Tropfenströmungen komplexen physikalischen Einflüssen, welche beim
Design einzelner Funktionsstrukturen bis hin zum gesamten mikrofluidischen Kanal-
netzwerk berücksichtigt werden müssen. Dazu ist ein umfassendes Verständnis der
in der tropfenbasierten Mikrofluidik auftretenden Strömungsphänomene erforderlich,
welches insbesondere für isotrop geätzte Vollkanäle bisher nur lückenhaft existiert.
Ziel dieser Arbeit ist es, die theoretischen und messtechnischen Grundlagen zu legen,
welche die Vorhersage des Transportverhaltens ermöglichen. Als Basis dient zunächst
ein ausführliches Literaturstudium, welches fachgebietsübergreifend eine Einordnung
der einzelnen fluiddynamischen Aspekte vornimmt und die relevanten Einflussfakto-
ren identifiziert. Verfahren der Mikroströmungsdiagnostik werden an die besonderen
Aspekte der Tropfenströmung angepasst und die messtechnischen Voraussetzungen für
deren Anwendung geschaffen. Auf diese Weise entsteht durch die Nutzung verschiede-
ner sich komplementierender Messverfahren eine in sich schlüssige multidimensionale
Datenbasis, die sich mit den theoretischen Vorhersagen deckt. Neuartige Aussagen über
das tropfeninterne Strömungsfeld werden zudem durch CFD-Simulationen untermau-
ert. Vor diesem Hintergrund gelingt abschließend die Erstellung eines analytischen
Transportmodells für Zweiphasenströmungen in isotrop geätzten Mikrokanälen, das
sich auf alle Messergebnisse erfolgreich anwenden lässt. Die entwickelten Verfahren
und die Folgerungen aus den Ergebnissen lassen sich ohne Weiteres auf ähnliche
Problemstellungen übertragen.
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Abstra
t

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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1 Einführung

1.1 Motivation
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Abbildung 1.1: Beispielhafte Implementierung eines Analyseprotokolls für die System-
plattform tropfenbasierte Mikrofluidik. Ein vorgegebener Verfahrensablauf wird durch
Einbindung der erforderlichen Funktionseinheiten in ein fluidisches Netzwerk umgesetzt.

Die Nutzung von Flüssig-Flüssig-Zweiphasensystemen für die Realisierung tropfen-
basierter hochintegrierter Lab-on-a-Chip-Systeme eröffnet faszinierende Perspektiven
für 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 Lösungen und Bio-Disk-Implementierungen als Analyseplattform am
Markt zu etablieren [6].

Grundvoraussetzung für die Anwendung derartiger Systeme ist der Erhalt der Integri-
tät und Individualität eines Tropfens über den gesamten Analyseprozess. Dies erfordert
den Transport als Tropfenstrom oder die Stabilisierung der Phasengrenzen z.B. durch
Tenside. Durch Abstimmung der Benetzungseigenschaften der Mikrokanäle gelingt es,
deren Oberfläche durch einen permanenten, sich selbst regenerierenden Fluidfilm aus
Separationsfluid zu schützen und so der Verschleppung von Inhaltsstoffen wirkungsvoll
entgegenzuwirken [7–10]. Durch die gezielte Nutzung von an Phasengrenzen gene-
rierten Kräften gelingt die Implementierung selbstsynchronisierender Funktionsstruktu-
ren [11–15]. Die durch derartige „Intelligente fluidische Funktionsstrukturen“ erzielbare
Unabhängigkeit von integrierten Aktoren und externer Regeltechnik bildet die Grund-
lage für die kosteneffiziente Massenfertigung von Bauelementen als Einwegartikel. Als
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logische Konsequenz kommt der Übertragung von Konzepten der Electronic Design Au-
tomation (EDA) für den modellgestützten Entwurf und die Herstellung von Bauelemen-
ten für benutzerdefinierte Protokolle grundlegende Bedeutung zu. Insbesondere für das
modellgestützte Design von fluidischen Netzwerken für vorgegebene Verfahrensabläu-
fe ist die Kenntnis von Einflussgrößen, welche das Verhalten von Phasengrenzen an
Funktionsstrukturen bestimmen, von grundlegender Bedeutung [16–21].

Das in Abbildung 1.1 gezeigte Schema für die Implementierung eines Analyseproto-
kolls zeigt beispielhaft den Einsatz verschiedener Funktionseinheiten zur Umsetzung
der beteiligten Verfahrensabläufe. Für deren Implementierung stehen für die Plattform
tropfenbasierte Mikrofluidik zahlreiche Funktionseinheiten zur Verfügung. Sie bilden
die in Laborverfahren auftretenden Grundoperationen auf skalierbare mikrofluidische
Funktionsstrukturen ab und ermöglichen so die Übertragung eines Verfahrensablaufes
auf tropfenbasierte Lab-on-a-Chip-Systeme. Bei der Übertragung bedarf es zusätzlich
zur Umsetzung des Verfahrensablaufes auch der Anpassung bzw. Nutzbarmachung der
möglicherweise 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 Grenzflächenchemie, die Optimierung von
Transport- und Diffusionsprozessen und nicht zuletzt die Anwenderschnittstellen und
das World-to-Chip Interface zu berücksichtigen.

Einer breiten Umsetzung steht jedoch gegenwärtig das noch unzureichend entwickelte
Verständnis von Transportphänomenen auf dem Gebiet der tropfenbasierten Mikroflui-
dik entgegen. Dieses ist für eine gezielte Entwicklung mikrofluidischer Funktionsstruk-
turen, basierend auf den zugrunde liegenden fluiddynamischen Gesetzmäßigkeiten, er-
forderlich. Bei der tropfenbasierten Mikrofluidik fallen dabei Grenzflächeneffekte be-
sonders ins Gewicht. Transportphänomene lassen sich ohne deren Berücksichtigung
nicht adäquat beschreiben. Der gegenwärtige Publikationsstand zur tropfenbasierten
Mikrofluidik zeigt, dass es nur wenigen gelingt, die vorhandenen Modelle zur Trans-
portcharakteristik von Tropfenströmungen konsequent auf die konkreten Problemstel-
lungen anzuwenden. Während die einzelnen Teilaspekte des Tropfentransports sehr
gut verstanden sind, fehlen noch Übersichtsarbeiten, die eine gezielte Einordnung ei-
ner Problemstellung bezüglich der diese beschreibenden Modelle und deren Relevanz
ermöglichen. Zudem gibt es noch kein für isotrop geätzte Kanalquerschnitte angepass-
tes Transportmodell.

Eine weitere Säule 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 Abhängigkeit von Prozessparametern, Fluideigenschaf-
ten und den geometrischen Parametern der Funktionsstruktur gewonnen. Diese dienen
dem Funktionsnachweis oder sie fließen in die Parametrierung angepasster Funktions-
strukturen ein. Außerdem bilden sie die Grundlage für eine empirische Modellentwick-
lung für das modellgestützte Design und sie geben Einblicke in die fluiddynamischen
Vorgänge. Darüber hinaus ist die Mikroströmungsdiagnostik unabdingbar bei der Va-
lidierung von Simulationsmodellen. Für die Umsetzung dieser Aufgaben eignen sich
insbesondere optische Methoden, welche an die speziellen Anforderungen der tropfen-
basierten Mikrofluidik angepasst werden müssen.
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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 Zuflüssen für die im Assay-Protokoll vorgesehenen Substanzen, welche in ei-
nem entsprechend komplexen Netzwerk von Mikrokanälen seriell oder parallel geführt
werden. Dabei erfahren die Probentropfen während ihres Transportes Änderungen ih-
rer physikalischen Eigenschaften wie Viskosität, Grenzflächenenergie oder Temperatur.
Dies wird hervorgerufen durch das Zudosieren von Substanzen, durch chemische oder
biochemische Reaktionen im Tropfen oder durch externe Einflüsse wie z.B. eine Tem-
peraturregelung bestimmter Kanalbereiche.

Selbst ohne diese zusätzlichen Faktoren kann das Transportverhalten sehr komplex wer-
den. Die Natur solcher Tropfenströmungen beinhaltet eine von der Umgebung des ein-
zelnen Tropfens abhängige, durch viskose Reibung und Grenzflächenkräfte hervorgeru-
fene, lokale zeitliche Änderung des Drucks im Mikrokanal. Diese Druckschwankungen
breiten sich im fluidischen Netzwerk aus und beeinflussen somit benachbarte Tropfen
oder Kanäle. Funktionsstrukturen im fluidischen Netzwerk, die selbstregulierend auf-
grund eines Druckunterschiedes zwischen Kanalstücken Operationen an den Tropfen
ausführen, können auf diese Weise in ihrer Funktionsweise beeinflusst werden.

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

Die Herausforderung besteht darin, ein dem umzusetzenden Analyse- oder Synthese-
protokoll gerechtes und kalkulierbaren Störeinflüssen gegenüber tolerantes Mikroka-
nallayout zu entwerfen. Aufgrund der angedeuteten Natur der Tropfenströmung ge-
lingt dies umfassend nur über eine Systemsimulation des fluidischen Netzwerkes, bei
welcher die Pfade jedes Fluidsegmentes im Netzwerk zeitlich verfolgt und somit Rück-
kopplungen berücksichtigt werden können. Grundlage einer solchen Systemsimulation
ist die genaue Kenntnis über das Transportverhalten von Tropfenströmungen in Mi-
krokanälen und an Funktionsstrukturen, mit denen sich diese Arbeit beschäftigt. Das
Transportverhalten unterliegt komplexen physikalischen Einflüssen, welche zunächst
in Kapitel 2.4 ausführlich behandelt werden und die Basis für 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 gegenwärtige 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 Verständnis der in mikrofluidischen Funktionsstrukturen statt-
findenden Prozesse. Dabei ist es oft von Vorteil, verschiedene sich komplementierende
Messverfahren zu kombinieren. Aufgrund der Komplexität der das Tropfenverhalten
in Funktionsstrukturen bestimmenden Einflüsse können so scheinbare Widersprüche
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zu publizierten Messdaten identifiziert und deren Ursachen geklärt werden. Oft lie-
gen diese in der Wahl der Materialien, der Geometrien und der Grenzflächenchemie
begründet. Auf der Grundlage der so gewonnenen Informationen lassen sich für den
konkreten Anwendungsfall geeignete Modelle für das Transportverhalten von Tropfen-
strömungen auswählen oder bilden. Auf entsprechende Messverfahren für 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 für optische Messver-
fahren wirkt sich die Nutzung von Glas-, Polymer- oder Polydimethylsiloxan- (PDMS)
Kanälen aus, da diese eine optimale optische Zugänglichkeit gewährleisten. Insbesonde-
re die hier verwendeten Glaskanäle ermöglichen aufgrund ihrer hohen Druckstabilität
störungsarme Messungen über ein langes Kanalstück und eignen sich somit optimal für
Druck-Durchsatzmessungen.

Anwendung finden die im Zuge dieser Arbeit optimierten Verfahren der Mikroströ-
mungsdiagnostik bei der Charakterisierung grundlegender Funktionsstrukturen für die
tropfenbasierte Mikrofluidik. Dies betrifft die Dynamik der Tropfenerzeugung an T-
förmigen Kanälen mit Düsenstrukturen (Kapitel 4.1) und die tropfeninterne Durchmi-
schung im geraden und gewundenen Kanal (Kapitel 4.2.1). Ein weiterer Schwerpunkt
ist das für 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 für 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).

Strömungssimulationen mittels CFD-Verfahren (Computational Fluid Dynamics) haben
sich für viele fluiddynamische Fragestellungen etabliert und sind durch neue Entwick-
lungen in den letzten Jahren auch auf mikrofluidische Tropfenströmungen anwendbar.
Die Simulation des Tropfentransports im Mikrokanal stellt hohe Anforderungen an die
Lösungsalgorithmen, besonders die numerische Behandlung von Phasengrenzen. Zum
einen leisten die an Phasengrenzen generierten Kräfte einen wesentlichen Beitrag zum
Druckunterschied zwischen den Fluiden. Geringe Ungenauigkeiten in der Rekonstruk-
tion der Phasengrenze führen daher lokal zu starken Druckschwankungen, die sich
nachteilig auf das Konvergenzverhalten auswirken. Zum anderen bedarf es zur Auflö-
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 Strömungsfeld
entsprechende Simulation des Tropfentransports im Mikrokanal durchzuführen (siehe
Kapitel 4.3.1).

Das in dieser Arbeit gewonnene Verständnis der fluiddynamischen Vorgänge beim
Transport von Tropfenströmungen im isotrop geätzten Glaskanal basiert neben einem
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umfassenden Literaturstudium auf einer multidimensionalen Datenbasis. Diese setzt
sich aus folgenden Elementen zusammen:

• Struktur der phaseninternen Strömung (Messung und Simulation)

• Krümmung der Phasengrenze (Messung und Modell)

• Druck/Durchsatzkennlinie beim Tropfentransport, Parameter:

– Viskositäten der beteiligten Fluide
– Grenzflächenspannungen und intermolekulare Wechselwirkungen
– Transportgeschwindigkeit
– Tropfenabstand und Tropfenlänge
– Kanalgeometrie

• Anwendung von angepassten Transportmodellen

Vor dem Hintergrund der Komplexität der in Mikrokanälen auftretenden Strömungsphä-
nomene besteht Bedarf nach einer umfassenden Analyse der einzelnen fluiddynami-
schen Aspekte. Während diese für runde Kapillarkanäle in der Literatur ausführlich be-
handelt wurden, wenn auch sehr fragmentiert über die jeweiligen Fachgebiete hinweg,
so gibt es für die hier betrachteten Kanalquerschnitte noch keine äquivalenten Arbeiten.
Ziel dieser Arbeit ist es, diese Lücke zu schließen und die relevanten Strömungsphäno-
mene in isotrop geätzten Kanälen theoretisch und messtechnisch zu erfassen. Dazu war
es notwendig, die Verfahren der Mikroströmungsdiagnostik an die Aspekte der Trop-
fenströmung anzupassen und die messtechnischen Voraussetzungen dafür zu schaffen.
Das Messverfahren der µPIV (micro Particle Image Velocimetry) wurde optimiert, um
tropfeninterne Strömungsfelder zu messen und zu rekonstruieren. Zu Beginn der Um-
setzung war die Software-Implementierung bezüglich der verwendeten Algorithmen
dem Stand der Technik überlegen und die gewonnenen Aussagen bezüglich des trop-
feninternen Strömungsfeldes 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 Düsen richtig zu bestimmen und um erstmalig die
Krümmung ihrer Phasengrenze beim Transport im Kanal in allen Dimensionen zu
rekonstruieren. Weiterhin sind vergleichbare Messungen zu Durchsatzkennlinien von
Tropfenströmungen für die untersuchten Querschnitte in der Literatur nicht verfügbar.
Dementsprechend gab es auch noch keine angepassten und validierten Modelle, die
sich für eine Systemsimulation von fluidischen Netzwerken einsetzen ließen. Die CFD-
Simulation des tropfeninternen Strömungsfeldes 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 Komplexität noch nicht
vollständiges, Gesamtbild zum Tropfentransport in Mikrokanälen und den relevanten
Strömungsphänomenen. Die entwickelten Verfahren und die Folgerungen aus den
Ergebnissen lassen sich ohne Weiteres auf ähnliche Problemstellungen übertragen.
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Abbildung 2.1: Entwicklung der Publikationsanzahl in Peer-Review Journalen zum The-
ma Mikrofluidik (blau) und mehrphasige Mikrofluidik (grün). Im letzten Jahrzehnt ist
sie überproportional angestiegen. Viele wesentliche Erkenntnisse und Lösungsansätze zu
nahezu allen denkbaren Problemstellungen wurden behandelt.

Grundlegende Abschätzungen zu Mikro-Total-Analysensystemen (µTAS) führten 1990
Manz et al. [22] durch, indem sie mittels Skalierungsanalysen den Einfluss der Miniatu-
risierung auf für Sensorik relevante physikalische Parameter untersuchten. Neben den
Vorteilen eines geringen Chemikalienverbrauchs und der Möglichkeit der Integration
mehrerer Sensorkanäle stellten sie für die Probenaufbereitung gegenüber herkömmli-
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 für ers-
te bedeutende Anwendungsfelder wie der Gaschromatographie, der Hochleistungsflüs-
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 jährlich erscheinenden Publikationen niederschlägt (siehe Abbildung 2.1)1.

1 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*)).



2.1 Mikrofluidische Konzepte für Lab-on-a-Chip-Systeme 7

Die Triebfeder für diese Entwicklung findet sich in den zahlreichen Anwendungsbe-
reichen, die von der Miniaturisierung, Portabilität, Empfindlichkeit und Hochdurch-
satzfähigkeit mikrofluidischer Systeme profitieren. Dazu gehören die Bereiche mole-
kulare Analytik, Biotechnologie (z.B. Hochdurchsatzscreening, Prozessüberwachung),
DNA-Analytik, Proteomik, Gefahrstoffdetektion (chemisch/biologisch), Synthese von
Feinchemikalien und Point-of-Care Diagnostik [1,25–40].

Aufbauend auf den Strategien für die Umsetzung von Laborverfahren durch die Mikrof-
luidik, benötigt die Entwicklung von Lab-on-a-Chip-Systemen leistungsfähige Konzep-
te, mit denen diese zielstrebig und technologisch kohärent in kommerzielle Produkte
überführt werden können. 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 Vorgänge zu verstehen und messtechnisch zu erfassen.
Dabei kommt optischen Verfahren der Mikroströmungsdiagnostik aufgrund ihrer hohen
Leistungsfähigkeit eine gesonderte Bedeutung zu. Die verwendeten Verfahren werden
in Kapitel 2.3 vorgestellt. Später werden in Kapitel 3 die messtechnischen Besonderhei-
ten in Bezug auf die tropfenbasierte Mikrofluidik diskutiert.

2.1 Mikro�uidis
he Konzepte für Lab-on-a-Chip-Systeme

Mikrofluidische Plattformen bieten die Grundlage für 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 für deren Integration und Steuerung und
die Definition ihrer fluidischen und elektronischen Schnittstellen. Eine sinnvolle, wenn
auch nicht überschneidungsfreie, Einteilung der verschiedenen verfügbaren mikroflui-
dischen Lösungsansätze in Plattformen haben Haeberle und Zengerle [4] sowie Mark
et al. [6] auf Basis des verwendeten Prinzips des Fluidtransports unternommen. Sie
identifizieren folgende fünf Gruppen mikrofluidischer Transportprinzipien mit ihren
jeweils zugehörigen mikrofluidischen Plattformen:

• Kapillargetrieben (z.B. Lateral Flow Assay)

• Druckgetrieben (z.B. Laminarströmung, tropfenbasierte Mikrofluidik)

• Zentrifugal (z.B. Zentrifugale Mikrofluidik)

• Elektrokinetisch (z.B. Elektrobenetzung)

• Akustisch (z.B. Akustische Oberflächenwellen)

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

Der druckgetriebene Transport von Fluiden ist in Mikrokanälen mit einer gut charak-
terisierbaren laminaren Strömung verbunden (siehe Kapitel 2.5.1, Abschnitt Reynolds-
Zahl). Damit eröffnen sich diverse Möglichkeiten für eine gezielte Nutzung, da Strö-
mungsprofile, Diffusionsprozesse und Fluidschichtung reproduzierbar ablaufen und
leicht anpassbar sind [42]. So lassen sich z.B. Partikel oder Zellen über Fließfokus-
sierungsstrukturen für die Analyse oder Sortierung gezielt aufreihen [43], stationäre
Konzentrationsgradienten über Kanalnetzwerke erzeugen [44] oder eine integrierte Ak-
torik steuert aktiv die Fluidführung z.B. über Ventile [45]. Die technologische Plattform
ist sehr vielseitig bezüglich Materialien, Kanalgeometrien und der Steuerung der Fluid-
ströme und ermöglicht daher die Integration von Aktorik, Sensorik und funktionellen
Oberflächen [46]. Prinzipiell eignet sich diese Plattform für den kontinuierlichen Be-
trieb zur Probenvorbereitung und -analyse, zur Prozessüberwachung und chemischen
Synthese. Nachteilig sind die oft komplexe technische Peripherie und das ungünstige
Verweilzeitverhalten aufgrund der Taylor-Dispersion.

Bei der zentrifugalen mikrofluidischen Plattform wird der Fluidtransport über 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 außen sequenziell durchge-
führt. 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 Antikörper- oder Enzymbasierte Tests [6, 49]. Vorteile die-
ser Plattform sind die prinzipielle Einfachheit und Modularität der passiv arbeitenden
Grundoperationen, verbunden mit der hohen Präzision 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 Kapillarmaßstab und lassen sich für
den Fluidtransport und die schnelle Durchmischung mittels Elektroosmose [50] sowie
die Auftrennung von Molekülmischungen 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 über die Variation der
initial hydrophoben Benetzungseigenschaften durch die lokale Veränderung der Span-
nung. Die Basisoperationen sind die Tropfenerzeugung und das Dosieren, Mischen und
Teilen von Tropfen. Dies gelingt mit geringen Tropfenvolumina und hoher Präzision,
wobei die relativ freie Programmierbarkeit der Tropfentrajektorien auf einem Elektro-
denarray eine hohe Flexibilität 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 Langzeitstabilität der hydrophoben
Oberflächen aus.

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

2.2 Tropfenbasierte Mikro�uidik

Die Plattform tropfenbasierte Mikrofluidik bietet ideale Möglichkeiten für die Umset-
zung biochemischer Assays [54], für Hochdurchsatzscreenings [55–57], zur Analyse
von DNA, Zellen oder Organismen [58–63], für die Proteinkristallisation [64, 65] und
für chemische Synthesen [1,66]. Zahlreiche Anwendungsbeispiele wurden bereits vor-
gestellt und sind in Übersichtsartikeln 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 möglich.

Jeder Tropfen, der in einem nichtmischbaren Transportfluid geführt wird, stellt ein ab-
geschlossenes und autarkes Reaktionsgefäß dar. Eine Inkubation über lange Zeit ist oh-
ne Verdunstungsverluste möglich [68]. Je nach Kanalquerschnitt liegen die Tropfenvo-
lumina zwischen einigen Pikolitern bis mehreren hundert Nanolitern. Die meist wässri-
gen Tropfen werden in einer sie umschließenden Ölphase geführt, wodurch ein Kontakt
des Tropfeninhaltes mit der Kanalwand unterbunden wird [9]. Bei einem Gas-Flüssig-
Zweiphasensystem werden die wandbenetzenden flüssigen Segmente durch Luftblasen
voneinander getrennt [69]. Gasblasen können in einem aus zwei flüssigen Phasen be-
stehenden System auch als zusätzliche Distanzhalter zwischen den Tropfen eingesetzt
werden [70]. Zur Stabilisierung von Phasengrenzen können Tenside eingesetzt werden.
Sie unterbinden die Verschmelzung sich berührender Tropfen und ermöglichen so eine
dichte Tropfenpackung sowie den sicheren Transport von Tropfen, welche den Kanal
nicht vollständig ausfüllen [71,72].

Als Materialien für die Herstellung von Mikrokanalstrukturen bieten sich z.B. Polydi-
methylsiloxan (PDMS), Glas, Polycarbonat (PC) und Teflon an. Grundlegende Fragen
für die Auswahl eines geeigneten Materials oder Herstellungsprozesses sind die Benet-
zungseigenschaften, die optische Zugänglichkeit der Kanäle, die Qualität der Kanalwän-
de, die Kompatibilität mit den Fluiden, die Biokompatibilität und die Gaspermeabilität,
die Kosten, die Langzeitstabilität und die Integrierbarkeit weiterer Bestandteile wie Ak-
torik oder Sensorik.

Die Tropfenerzeugung erfolgt über T-förmige Einmündungen [16, 71, 73, 74] oder
Fließfokussierungsstrukturen [18, 75]. Das gleichzeitige Dosieren mehrerer Proben-
fluide und eines Verdünnungspuffers ist möglich [1]. Weitere Probenfluide sind über
T-förmige Einmündungen zudosierbar [16, 76]. Während des Tropfentransports sorgt
die tropfeninterne Strömung für eine effiziente Durchmischung. Durch gewundene
Mikrokanäle wird die Effizienz noch wesentlich gesteigert [76]. Die Reaktionszeit wird
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bei gleichmäßiger Transportgeschwindigkeit durch die zurückgelegte Strecke definiert.
Auf diese Weise sind z.B. Messungen von schnellen Reaktionskinetiken über die Korre-
lation mit der Tropfenposition möglich [77].

Im Folgenden sollen die Basisoperationen für die Tropfenmanipulation detaillierter be-
schrieben werden. Danach folgt eine Einordnung zu den verschiedenen Betriebsarten
von Tropfenströmungen. Später werden weitere interessante Aspekte der Tropfenströ-
mung wie deren Mischeigenschaften, das Verweilzeitverhalten und die besondere Eig-
nung für Grenzflächenreaktionen erläutert.

2.2.1 Basisoperationen für die tropfenbasierte Mikro�uidik

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 bezüglich deren Anforderungen optimiert. Die Entwick-
lung, Charakterisierung und Anpassung geeigneter Funktionsstrukturen ist einer der
Schwerpunkte der Lab-on-a-Chip-Entwicklung. Am Institut für Photonische Technologi-
en (IPHT) entwickelte Funktionsstrukturen ermöglichen 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 Übersicht zu diesen Funktionsstrukturen ist in
Abbildung 2.2 zusammengestellt.
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Abbildung 2.2: Übersicht zu einigen am IPHT verfügbaren Funktionsstrukturen für die
tropfenbasierte Mikrofluidik. Sie stellen die Basisfunktionalitäten für die Umsetzung von
Verfahrensabläufen dar. Die gezeigten Bauelemente dienen zumeist der Evaluierung der
Funktionsstruktur und der Untersuchung der zugrunde liegenden fluiddynamischen Ge-
setzmäßigkeiten. Die Verknüpfung mehrerer Funktionsstrukturen ermöglicht die Umset-
zung komplexerer Verfahrensabläufe.
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Abbildung 2.3: Grundlegende Operationen in der tropfenbasierten Mikrofluidik sind die
Erzeugung von Tropfenströmen, das Zudosieren zu Tropfen und die effektive Durchmi-
schung der Tropfeninhalte. Die Abbildung zeigt einen Glaschip mit isotrop geätzten Mi-
krokanälen (IPHT Jena), auf dem die Basisoperationen Tropfenerzeugung aus bis zu drei
Probenfluiden, Durchmischen, Zudosieren von zwei Fluiden, Durchmischen und Verweilen
integriert sind. Die Färbung ist auf eine schnelle Komplexbildungsreaktion von Eisen(III)-
Ionen und Ammoniumthiocyanat zurückzuführen und charakterisiert das Mischverhal-
ten. Die zudosierte Menge von Ammoniumthiocyanat wurde kontinuierlich erhöht.

Die kontinuierliche Erzeugung vieler Mikrotropfen mit einheitlichen Volumina und ge-
nau einstellbarer Zusammensetzung ist die wichtigste Basisoperation und stellt eine
der Stärken der tropfenbasierten Mikrofluidik dar. Geeignete Strukturen hierfür sind
T-förmige Einmündungen (siehe Abbildung 2.3) [13,16,71,73,78–81] und Fließfokus-
sierungsstrukturen [18, 75, 82]. Für die sich bildende Tropfengröße spielt bei beiden
Strukturen das Verhältnis zwischen viskosen Kräften (sowie Trägheitskräften bei höhe-
ren Geschwindigkeiten) und Kapillarkräften eine Rolle. Somit wird sie durch die Fluid-
eigenschaften, die Grenzflächenspannung und ebenso die Kanalgeometrie bestimmt.

Bei einer T-förmigen Einmündung wird das kontinuierliche Medium im Hauptkanal ge-
führt. Senkrecht dazu dringt die zu dispergierende Phase in den Kanal ein, bildet somit
eine Kanalverengung, und wird schließlich vom nachströmenden kontinuierlichen Me-
dium abgeschnürt und mitgeführt. Die Abschnürung erfolgt zuverlässiger, wenn in die
Einmündung eine Düsenstruktur integriert ist [16]. Oft werden auch mehrere Einzelka-
näle nahe der Einmündung zusammengeführt, um Tropfen aus mehreren Bestandteilen
zu erzeugen. T-förmige Einmündungen können auch zur Zudosierung weiterer Proben-
fluide verwendet werden [16,76].

Die Fließfokussierung basiert auf der erzwungenen Erzeugung einer lokalen Abschnü-
rung des zu dispergierenden Fluids im Scherkraftfeld des anströmenden Transport-
fluids. Die Abschnürung wird meist noch über eine geometrische Verengung (Düse)
zur Erhöhung der lokalen Strömungsgeschwindigkeit verstärkt.

Kriterien für die Tropfenerzeugung bei beiden Strukturen sind die Monodispersität, die
Erzeugungsrate und das Tropfenvolumen. Das erzeugte Tropfenvolumen sollte ausrei-
chen, um den Kanal vollständig auszufüllen 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 für das
Teilen von Tropfen. Die erzeugten Tropfen laufen im Bereich der Y-förmigen Verzweigung
über eine scharfe Schneide. Ein Bypass sorgt für den Druckausgleich im Bereich der Ver-
zweigung. Auf diese Weise gelingt die gleichmäßige Aufteilung des Tropfens in gleichgroße
Tochtertropfen, auch wenn am Ausgang unterschiedliche Druckniveaus herrschen.

Das Teilen von Tropfen zum Erzeugen einer Referenzprobe, zur Vervielfältigung der Pro-
ben oder für die Konzentrationseinstellung stellt eine wichtige Operation dar, die auf
die tropfenbasierte Mikrofluidik abgebildet wurde [14, 80, 83–86]. Die passive Tropf-
enteilung basiert auf Scherkräften, deren Wirkung durch das Kanaldesign vorgegeben
werden. Dazu eignen sich T-förmige oder Y-förmige Verzweigungen sowie Hindernisse
im Kanal bei tensidbeladenen Tropfen. Die Symmetrie der Tropfenteilung hängt von
den Druckverhältnissen in den Verzweigungen ab. Eine Lösung für die gleichmäßige
1:1 Tropfenteilung wurde am IPHT von Kielpinski et al. [84] entwickelt. Hierbei läuft
der Tropfen in einer Y-förmigen Verzweigung über eine spitz zulaufende Schneide
(siehe Abbildung 2.4). Ein Bypass kurz hinter der Schneide gleicht unterschiedliche
Druckniveaus an den Ausgängen aus, welche sich störend auf die Symmetrie des Tei-
lungsprozesses auswirken würden. Auf diese Weise ist die Tropfenteilung unabhängig
von der Komplexität und den Druckkennlinien der jeweiligen Ausgänge.

Die Koaleszenz von Tropfenströmen [12,80,83,84] ermöglicht den kontrollierten Start
von Reaktionen in Tropfen, indem die Reaktanten in separaten Tropfenströmen 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) ermöglicht die kon-
trollierte Vereinigung von Tropfensquenzen mit gleicher Erzeugungsfrequenz aber un-
terschiedlichen relativen Laufzeiten. Während der zuerst die Vereinigerstruktur errei-
chende Tropfen an einer Kanalverengung wartet, wird das nachfolgende Transportme-
dium über einen Bypass in den anderen Zweig abgeführt bis es zur Verschmelzung
beider Tropfen kommt. Die Vereinigung von tensidhaltigen Tropfen ist z.B. mittels Elek-
trokoaleszenz möglich [87].
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Abbildung 2.5: Baulelement (IPHT) für die synchronisierte Tropfenvereinigung zweier
Tropfensequenzen mit Laufzeitausgleich. Die Funktionalität wird über eine Kanalveren-
gung ermöglicht, die den Tropfen aufgrund des Blasendruckes solange zurückhält, bis der
andere Tropfen die Struktur erreicht. Das Separationsmedium wird währenddessen über
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 für die Umsetzung von Lab-
on-a-Chip-Systemen zur Verfügung.

2.2.2 Betriebsarten von Tropfenströmungen

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

Eine gemischt serielle und parallele Prozessführung eignet sich immer dann, wenn die
Reihenfolge der Probentropfen nicht ausschlaggebend ist und das Prozessprotokoll ei-
ne Lagerung, Inkubation oder längere Verweilzeit vorsieht. Während bei einer streng
seriellen Prozessierung dafür ein entsprechend langes Kanal- oder Kapillarstück vor-
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zusehen ist, in dem die Tropfen in ausreichendem Abstand voneinander wie an einer
Perlenkette gelagert werden [98], können Tropfen hier eng gepackt in einem Reservoir
untergebracht werden. Voraussetzung hierfür ist die Nutzung von Tensiden, damit die
Integrität und Individualität der Tropfen erhalten bleibt. Vor der Lagerung wird über-
flüssiges Transportmedium entfernt. Zur weiteren Prozessierung können die Tropfen
wieder vereinzelt werden. Nutzungsmöglichkeiten 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, Oberflächen-Volumenverhältnis, Stoff- und Wärmetransport
ankommt, ist eine streng parallele Prozessführung möglich. Dabei wird die einheitliche
Probe in Tropfen vereinzelt, prozessiert und wieder zusammengeführt. Diese Prozess-
führung ist für Anwendungen in der technischen Chemie interessant [69, 100–104].
Sie kann sowohl mit als auch ohne Tensid betrieben werden und lässt sich sehr einfach
durch Parallelisierung vervielfachen.
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a) Streng serielle Prozessführung

b) Gemischt serielle und parallele Prozessführung

c) Streng parallele Prozessführung

Abbildung 2.6: Abhängig von den Anforderungen des Prozessprotokolls ergeben sich ei-
ne oder mehrere Möglichkeiten für die Prozessführung der tropfenbasierten Mikrofluidik.
Bei der streng seriellen Prozessführung (a) behalten die Tropfen ihre Integrität, Indivi-
dualität und Reihenfolge bei. Wird zusätzlich ein paralleler Prozessschritt eingeführt (b),
verlieren die Tropfen ihre Reihenfolge, behalten aber ihre Individualität und Integrität.
Eine streng parallele Prozessführung (c) kann eingesetzt werden, wenn die Vorteile einer
Oberflächenvergrößerung genutzt werden sollen.
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2.2.3 Weitere Charakteristika der tropfenbasierten Strömung

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

Segmentinterne Durchmischung

Durch die räumliche Eingrenzung der Fluide im Tropfenstrom und die Ausprägung ei-
ner segmentinternen Strömung wird eine gute ständige Durchmischung des Segment-
inhaltes ermöglicht [80]. Diese wirkt innerhalb eines Segmentes sowohl axial als auch
radial. Im wandbenetzenden Medium bildet sich dabei eine stärkere Strömung als im
Tropfen aus, welche dort vom Impulsübertrag über die Phasengrenze begrenzt wird.
Der Tropfen selbst erfährt keinen Wandkontakt. Die tropfeninterne Strömung wird
bei Tensidbeladung zudem noch von der Veränderung der Grenzflächenrandbedingun-
gen beeinflusst. Gewundene Kanäle wirken sich günstig für eine gute segmentinterne
Durchmischung aus, da sich hier im Gegensatz zum linearen Kanal der advektive Trans-
port über das gesamte Segmentvolumen erstreckt [80,105,106].

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

Verweilzeitverhalten von Tropfenströmungen

Für 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-
läuft. 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).

∫

∞

0

E(t) dt = 1. (2.1)

Eine perfekte Verweilzeitverteilung ergibt sich z.B. im idealen Pfropfenströmungsreak-
tor, bei dem sich infinitesimal dünne 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 τ (siehe Gleichung 2.2).

E(t) = δ(t − τ ). (2.2)
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Eine mikrofluidische Tropfenströmung kann diesem Verhalten wesentlich näher kom-
men als eine herkömmliche Rohrströmung [69], man muss jedoch unterscheiden, in
welcher Fluidphase die Reaktion abläuft. In der wandbenetzenden Phase findet ein Aus-
tausch zwischen den Tropfen über Diffusionsprozesse mit der Wandbenetzungsschicht
statt. Der Anstieg der Verweilzeitverteilungsfunktion ist sehr steil, da keine Fluidele-
mente den Reaktor frühzeitig verlassen. Durch den Diffusionsaustausch über die Wand-
benetzungsschicht ergibt sich jedoch eine weite Verschleppung der Verweilzeitvertei-
lung hin zu längeren Verweilzeiten. Findet die Reaktion hingegen im Tropfen statt,
dessen Inhalt unlöslich im kontinuierlichen Medium ist, kommt es zu sehr schmalen
symmetrischen Verweilzeitverteilungen. Eine beispielhafte Nutzung für tropfenbasierte
Reaktoren ist die Synthese von Nanopartikeln, da diese empfindlich von der Durchmi-
schungsgüte und der Verweilzeitverteilung abhängt [107]. Ein gezielt gesteuerter Ab-
bruch der Reaktion ist ebenfalls möglich, z.B. durch Zudosieren eines Quenchers [108]
oder durch Temperaturkontrolle [101].

Reaktionen an Grenzflächen

Aufgrund des durch die Miniaturisierung bedingten großen Oberflächen/Volumen-
Verhältnisses und der schnellen Durchmischung innerhalb der Tropfen ergibt sich ein
großes Potential in der Nutzung der tropfenbasierten Mikrofluidik für Prozesse, in
denen Stoff- oder Wärmeaustausch über Grenzflächen bestimmend ist. Tropfenströ-
mungen können eine Alternative zu mikroemulsionsbasierten Systemen [109, 110],
Rieselbettreaktoren [111] oder Aufschlämmungsreaktoren [112] sein. Experimente
zeigen für schnelle diffusionskontrollierte flüssig/flüssig-Reaktionen oder Extraktionen
die Vorteile aus der Intensivierung des Stoff- und Wärmetransfers [100–102]. Derartige
Vorteile wurden auch für katalytische Multiphasenreaktionen gezeigt [69,103,104].

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

2.3 Bildbasierte Verfahren der µ-Strömungsdiagnostik

Die Visualisierung von Strömungs- und Transportvorgängen in Mikrokanälen bildet ei-
ne wichtige Grundlage für die Entwicklung leistungsfähiger mikrofluidischer Funkti-
onsstrukturen. Bildbasierte Verfahren ermöglichen einen detaillierten Einblick in fluid-
dynamische Vorgänge und liefern somit wertvolle Informationen für deren Verständnis.
Sie eignen sich zudem für den Abgleich und die Validierung von Simulationsmodel-
len und beweisen im Falle einer guten Übereinstimmung deren Anwendbarkeit. Des
Weiteren dienen sie der Funktionsüberprüfung und Qualitätskontrolle für das fertige
Bauelement.

Es existiert eine Vielzahl von Verfahren, um Transportvorgänge und Strömungsfelder
bildbasiert aufzunehmen, ohne wesentlich in die Randbedingungen der Strömung ein-
zugreifen [116,117]. Ermöglicht wurde dies durch Fortschritte und Entwicklungen auf
dem Gebiet der Messtechnik (leistungsfähige Laser, Detektoren und Optiken), der Au-
tomatisierung (hochpräzise Spritzenpumpen, automatische Versuchsteuerung) und der
Datenverarbeitung (leistungsfähige Rechner, die komplexe Algorithmen und große Da-
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tenmengen verarbeiten können). Auf diese Weise ist die zeitliche und räumliche Auf-
lösung und die Präzision dieser Verfahren stetig gestiegen und eröffnete damit die An-
wendbarkeit auf mikrofluidische Problemstellungen. So gelang die erste Übertragung
der Particle Image Velocimetry (PIV) auf die Messung in einem Mikrokanal im Jahr
1998 Santiago et al. [118]. Sie untersuchten das Strömungsfeld in einer Hele-Shaw
Zelle um einen 30 µm großen Zylinder mit einer räumlichen Auflösung von 6,9 x 6,9 x
1,5 µm mit einem Epifluoreszenzmikroskop.

Neben der technologischen Komplexität 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-
stationäre Vorgänge. Daher sind Verfahren zur Mittlung über viele Aufnahmen, welche
die Genauigkeit der Messung erhöhen und den Einfluss statistischer Fehler vermin-
dern, nur sehr beschränkt anwendbar. Die optimale Gestaltung des Experiments ist
vor diesem Hintergrund besonders wichtig für eine gute Qualität der Ergebnisse. So
müssen z.B. optische Artefakte aufgrund eines Brechungsindexunterschieds auch an
den Flüssig-Flüssig-Phasengrenzen ausgeschlossen werden. Bei der Wahl der Partikel
für µPIV Experimente ist neben den generellen Anforderungen an die Tracerpartikel
noch deren Kompatibilität zur Phasengrenze zu beachten. Eine weitere Herausforde-
rung ist die hohe Geschwindigkeit der Tropfen im Mikrokanal. Diese führt schnell zu
Aufnahmeparametern, die das technische System an seine Grenzen stoßen lässt. Folgen
sind Aufnahmen mit Bewegungsunschärfe oder zu geringen Signalstärken 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 Lösungsansätze, um die durchgeführten Messungen zu
ermöglichen, werden in Kapitel 3 erläutert.

Im Folgenden werden ausgewählte bildgebende Verfahren vorgestellt, die optimal für
Mikrokanäle geeignet sind. Dies ist zunächst 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 Strömungsbahnen bzw. -vektoren eines Strömungsfel-
des im Ergebnis vorliegen. Dazu gehört die Methode der Particle Tracking Velocimetry
(PTV) und die leistungsfähigere 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 gängige Praxis. Für eine optimale Leistungsfähigkeit
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 für die Charakterisierung von Mikromischern [117], be-
sonders in Verbindung mit einem Konfokalen Laser-Scanning Mikroskop (CLSM), bei
dem die lokale Farbstoffkonzentration punktweise über die gesamte Mischerstruktur
vermessen wird. Die erhaltene dreidimensionale Konzentrationsverteilung des Tracer-
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CLSM 3D-Scan (IPHT Jena):

Cross-Mixer (Universität Nantes)

Kanalbreite: 400 µm, Kanalhöhe: 400 µm
Flussrate: 4,8 ml/min
Reynoldszahl: Re=200
Fluorescein (10 µM) + Phosphatpu#er
Voxelgröße: 0,22 x 0,22 x 10 µm3

Ansicht

Fluorescein Pu#er

Fluorescein-Konzentration
min max

Abbildung 2.7: 3D-Charakterisierung einer Mikromischerstruktur mittels Laserinduzier-
ter Fluoreszenz. Die hochauflösenden Konfokale Laser-Scanning Mikroskopieaufnahmen
(CLSM) entstanden am IPHT bei der Charakterisierung eines Kreuzmikromischers (Uni-
versität Nantes, Frankreich) unter Verwendung einer stabilen druckgetriebenen Fluidför-
derung. Die sich ausbildende laminare Wirbelstruktur ist deutlich erkennbar. Die gemes-
senen Daten eignen sich für einen direkten Vergleich mit Simulationsmodellen.

farbstoffs dient der Visualisierung komplexer dreidimensionaler Strömungsmuster, er-
laubt Rückschlüsse über die Qualität der Durchmischung und ermöglicht den direkten
Vergleich mit Simulationsmodellen. Hoffmann et al. [122] setzten dieses Verfahren für
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 fördern. Als Tracerfarbstoff diente eine
Rhodamin B Lösung (1 µmol/l), die zusammen mit einer Pufferlösung über eine pulsa-
tionsfreie druckgetriebene Fluidförderung in den Mikromischer appliziert wurde.

Ein ähnlicher Ansatz wurde am IPHT für die Charakterisierung eines Kreuzmikromi-
schers aus Polymethylmethacrylat (PMMA) (Universität Nantes) gewählt. Durch eine
über mehrere Minuten konstante, pulsationsfreie druckgetriebene Fluidförderung ge-
lang ein hochauflösender 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 für die Strömungsdiagnostik
in Mikrokanälen.
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2.3.2 Parti
le Tra
king Velo
imetry (PTV)

Die PTV basiert auf der Verfolgung einzelner Partikel in einem Strömungsfeld über
zwei oder mehr Bilder. Die Strömung wird mit einer relativ niedrigen Konzentration an
Tracerpartikeln, deren Dichte an die des Fluids angepasst ist, beladen. Die Größe der
Partikel wird so gewählt, dass diese der Strömung leicht folgen können, aber noch gut
auf dem Kamerasensor abgebildet werden. Bei sehr kleinen Partikeln ist der Einfluss
der Brownschen Bewegung zu berücksichtigen. Dieses Verfahren ist prinzipiell einfach
zu realisieren. Seit den 90er Jahren ermöglicht die Weiterentwicklung der Hardware
einen automatisierten Workflow [124]. Systeme mit drei bis vier Kameras für eine ste-
reoskopische Vermessung von Partikelpositionen ermöglichen die Vermessung von drei-
dimensionalen Strömungsfeldern in Minikanälen [125].

In Verbindung mit der Particle Image Velocimetry lassen sich Einschränkungen bezüg-
lich der geringen Tracerdichte überwinden. Durch diesen hybriden Ansatz entstehen
hochauflösende Vektorfelder, die für jeden Tracerpartikel einen Strömungsvektor be-
reitstellen [126–128].

2.3.3 Mi
ro-Parti
le Image Velo
imetry (µPIV)
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Abbildung 2.8: Messung des internen Strömungsfeldes eines in den Mikrokanal hinein-
wachsenden Tropfens mittels µPIV (Malsch et al. [129]). Links: Dunkelfeldaufnahme mit
einer getriggerten High-Power LED (Originalbild). Der Brechungsindex der Fluide ist an
das Glas angepasst. Rechts: Strömungsfeld mit einer Auflösung von 14 x 14 µm2.

Für die Analyse von Strömungsfeldern in Mikrokanälen wurde die µPIV entwickelt
[118, 130]. Sie ermöglicht eine nichtinvasive lokale Strömungsfeldmessung in Mikro-
kanalstrukturen mit einer hohen räumlichen Auflösung (bis zu 1 µm). Wie bei der
PTV wird die Strömung 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 Strömungsfeld zu erhal-
ten. Die zweidimensionalen Strömungsfelder sind dabei aufgrund der Beleuchtung des
gesamten Kanalvolumens eine Mittlung über die durch den optischen Aufbau und die
Partikelgröße vorgegebene Korrelationstiefe (siehe Kapitel 3.4.3).
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Ein typisches µPIV Experiment besteht aus einem Fluoreszenzmikroskopaufbau mit ei-
ner getriggerten Kamera und einem synchronisiert getriggerten Laser [132]. Die Szene
mit fluoreszierenden Tracerpartikeln wird über einen kurzen Laserpuls am Ende des
ersten Kameraframes und zu Beginn des zweiten Kameraframes belichtet, um hohe
Fließgeschwindigkeiten erfassen zu können. Spezielle PIV-Kameras (Interline-Transfer-
CCDs) erlauben kurze Zwischenframezeiten von bis zu 200 ns, mit insgesamt nur ge-
ringen Frameraten. Bei instationären 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-förmigen Einmündung mit Düse in einen Mikrokanal [129].

Anwendung fand die µPIV zunächst in der hochaufgelösten Vermessung von Strö-
mungsprofilen in Mikrokanälen mit dem Schwerpunkt auf fluidischen Slip an den
Kanalwänden [133–135]. Für die Untersuchung der elektrokinetischen Strömung in
Mikrokanälen wurde eine Kalibration basierend auf der elektrophoretischen Mobi-
lität der Tracerpartikel und des Zeta-Potentials der Kanalwand vorgenommen, um
das Strömungsprofil korrekt zu bestimmen [136]. Die Durchmischungsgüte in einer
druckgetriebenen Strömung untersuchten Ichiyanagi et al. [137] in Kombination mit
einem pH-sensitiven Fluoreszenzfarbstoff. Eine Strömungsmessung in vivo wurde von
Hove et al. [138] an einem Zebrafischembryo mittels roten Blutkörperchen und von
Vennemann et al. [139] an einem Hähnchenembryo mittels fluoreszierenden Lipo-
somen durchgeführt. Sie konnten damit hohe Scherraten im schlagenden Herzen
nachweisen. Für zahlreiche weitere Strömungsphänomene im Mikrobereich konnte
die µPIV wertvolle Daten liefern. Einige davon sind in Review-Artikeln zusammenge-
fasst [132,140,141].

Für die tropfenbasierte Mikrofluidik ist der experimentelle Aufwand höher, 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 verlässt, es sei denn das Bildfeld
wird nachgeführt [144]. Die tropfeninterne Strömung in einem rechteckigen Mikroka-
nal wurde von Sarrazin et al. [105] in verschiedenen z-Ebenen gemessen. Van Steijn
et al. [145] untersuchten die Strömung um eine an einer T-förmigen Einmündung in
den Mikrokanal hineinwachsende Gasblase. Die tropfeninterne Strömung eines wäss-
rigen Tropfens an einer ähnlichen Struktur mit Düse untersuchten Malsch et al. [129]
unter Berücksichtigung verschiedener Düsenquerschnitte und Systemelastizitäten, wel-
che durch flexible Anschlusskanäle hervorgerufen wurden.



2.3 Bildbasierte Verfahren der µ-Strömungsdiagnostik 23

2.3.4 Dreidimensionale µPIV Verfahren

Für die Erfassung der dritten Dimension der Partikelposition und -geschwindigkeit exis-
tieren verschiedene eingeschränkte Möglichkeiten für herkömmliche Einzelkamerasys-
teme. Hierzu zählen Defokussierungstechniken, die ausgehend von einer niedrigen Par-
tikeldichte die Fokuslage einzelner Partikel anhand von Kalibrierungsdaten rekonstru-
ieren können [146–148]. Einen interessanten Ansatz verfolgten Berthe et al. [149],
indem sie sich für Wand-nahe Strömungen die Absorption nach Lambert-Beer zunut-
ze machen. Sie bestimmten für die abhängig von der Entfernung zur Wand mit un-
terschiedlichen Grauwerten abgebildeten Partikel in einem gefärbten Medium deren
Wandabstand.

Eine Erweiterung der planaren PIV durch die stereoskopische Abbildung einer Ebene
ermöglicht die Messung aller drei Geschwindigkeitskomponenten [150, 151]. Lindken
et al. [152] gelang eine elegante Umsetzung des Verfahrens auf die µPIV. Sie untersuch-
ten das dreidimensionale Strömungsfeld in einem T-Mischer (800 x 200 µm2) bei einer
Reynolds-Zahl von Re = 120. Allerdings ist die räumliche Auflösung prinzipiell durch
den Einsatz von Objektiven mit niedriger Numerischer Apertur bei Stereomikroskopen
und dem eingeschränkten Beobachtungswinkel zwischen den Kameras limitiert.

Mit schnellen konfokalen Mikroskopen, bei denen im Idealfall eine mikrolinsenbasierte
Nipkow-Scheibe eingesetzt wird, lassen sich µPIV-Aufnahmen mit einem hervorragen-
den Signal/Rauschverhältnis erzeugen. Da bei dem konfokalen Prinzip immer nur die
im Fokus liegenden Partikel zum Bild beitragen, wird zudem noch die Tiefenschärfe re-
duziert. Die erste Anwendung für die µPIV beschreibt Park et al. [153] mit der Messung
einer Poiseuille-Strömung in einer Mikrokapillare. Das tropfeninterne Strömungsfeld in
einem rechteckigen Mikrokanal (100 x 58 µm2) konnte Kinoshita et al. [154] mit ei-
nem schnellen konfokalen Mikroskop bei 2000 fps messen. Aus einem 3D-Scan mit
1,88 µm Auflösung senkrecht zur Bildebene (Z-Richtung) über den gesamten Kanal
und durch Anwendung der Kontinuitätsgleichung konnte die Z-Komponente der Strö-
mungsgeschwindigkeit berechnet und das komplexe rezirkulierende Strömungsmuster
im Tropfen rekonstruiert werden.

Die Digitale Holographie bietet ein großes Potential für die Messung schneller Strömun-
gen mit voller dreidimensionaler Auflösung. Algorithmen für die Strömungsanalyse ba-
sieren oft auf Particle Tracking Verfahren [155–158], jedoch existieren auch korrelati-
onsbasierte Methoden [159]. Da für die dreidimensionale Rekonstruktion einer Szene
ein Einzelbild ausreicht, lassen sich in Verbindung mit einer Hochgeschwindigkeitska-
mera sehr schnelle dreidimensionale Strömungsfelder messen. Ein Nachteil ist bisher
noch die relativ geringe einsetzbare Partikelkonzentration, welche die Anwendung auf
stationäre Strömungsphänomene beschränkt.

2.3.5 Ansatzpunkte für eine Weiterentwi
klung

An einigen Beispielen wurde aufgezeigt, wie die Entwicklung von bildbasierten Verfah-
ren für die Mikroströmungsdiagnostik in den letzten Jahren vorangeschritten ist [160].
Am interessantesten sind hierbei die dreidimensionalen Verfahren, welche die neues-
ten Gerätegenerationen mit innovativen Softwarealgorithmen verbinden und auf diese
Weise detaillierte Einblicke in das Strömungsfeld im Mikrokanal liefern [152,154]. Für
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tropfenbasierte, nichtstationäre Strömungssituationen stoßen diese Verfahren bezüg-
lich der Aufnahmegeschwindigkeit oder der räumlichen Auflösung allerdings schnell
an technologische Grenzen. Für die tropfenbasierte Mikrofluidik müssen sie ihre Eig-
nung erst unter Beweis stellen. Mit deren stärkeren Verbreitung ab ca. 2004 (siehe
Abbildung 2.1) sind wichtige Erkenntnisse zur Experimentführung für die Anwendung
von zweidimensionalen Verfahren für nichtstationäre Strömungssituationen im Mikro-
kanal hinzugekommen [140]. Strömungsphänomene der tropfenbasierten Mikrofluidik
wurden seither jedoch noch nicht umfassend untersucht, was neben ihrer geringeren
Verbreitung sicherlich vor allem durch den erhöhten Messaufwand im Vergleich zu sta-
tionären Strömungen zu erklären ist [144]. Obwohl es für die weit verbreitete µPIV
bereits kommerziell erhältliche Systeme gibt, benötigen diese Verfahren spezialisier-
te Anwender, um aussagekräftige Ergebnisse zu generieren. Jede Messung ist auf die
gesuchte Aussage hin abgestimmt und bedarf angepasster Lösungsansätze. Die Verbes-
serung etablierter und die Entwicklung neuer Messmethoden ist gerade für die tropfen-
basierte Mikrofluidik noch lange nicht abgeschlossen.

Aus diesem Grund waren einige Weiterentwicklungen nötig, um die in dieser Arbeit un-
tersuchten Strömungsphänomene in isotrop geätzten Kanälen messtechnisch zu erfas-
sen. Die µPIV wurde für die Messung und Rekonstruktion tropfeninterner Strömungs-
felder optimiert. Dazu wurde eine Software zum automatischen konturbasierten Auf-
einanderlegen der in den Messbildern gewanderten Tropfen entwickelt und es wurden
neue Algorithmen für die PIV-Auswertung und Validierung angewendet. Zum Zeitpunkt
der ersten Messungen war die Software-Implementierung bezüglich der verwendeten
Algorithmen dem Stand der Technik überlegen. Die Verwendung eines Dunkelfeld-PIV
Aufbaus ist in der Literatur einzigartig und die damit gewonnenen Rohbilder den her-
kömmlichen Fluoreszenzaufnahmen ebenbürtig. Dies wurde zu einem Bruchteil der
Kosten kommerzieller Messsysteme erreicht. Grundlage dafür war die perfekte Bre-
chungsindexanpassung und die hohe optische Qualität der Glaskanäle. Das Verfahren
Absorbance Imaging wurde auf bewegte Tropfen angewendet, um deren Volumen bei
ihrer Erzeugung an Düsen richtig zu bestimmen und um erstmalig die Krümmung 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 für dreidimensionale Verfahren bisher unerreichbare Para-
meterräume erschließt. Alle Details zu den Weiterentwicklungen werden in Kapitel 3
vorgestellt.
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2.4 Transport von Tropfenströmungen in Mikrokanälen

Zunächst wird in diesem Kapitel eine Einteilung von Zweiphasenströmungen, wie sie
in Mikrokanälen auftreten können, vorgenommen, um auf die für die mikrofluidische
Plattform tropfenbasierte Mikrofluidik relevante Flüssig-Flüssig-Tropfenströmung hin-
zuführen. Danach folgt ein Überblick über Messverfahren, die eine Charakterisierung
des fluidischen Widerstandes von Tropfenströmungen ermöglichen. Dabei wird beispiel-
haft dargestellt, welche Effekte bei Tropfenströmungen eine Rolle spielen und welche
Parameter diese beeinflussen. Im Weiteren werden systematisch die einzelnen physika-
lischen Einflüsse, die zum fluidischen Widerstand beitragen, diskutiert. Daraus werden
Schlussfolgerungen über die Relevanz dieser Erkenntnisse für das modellbasierte De-
sign gezogen und eine Realisierungsmöglichkeit für eine Systemsimulation vorgestellt.
Zum Abschluss werden weitere grundlegende Charakteristiken der Tropfenströmung
beleuchtet.

2.4.1 Zweiphasenströmungen in Mikrokanälen

Der Bestimmung und Vorhersage des Flussverhaltens von Zweiphasenströmungen
in Rohrleitungen wurde aufgrund ihrer industriellen Bedeutung (Erdöl-, Chemie-,
Kernkraft-, Kühlmittel-, Raumfahrt- und Erdwärmeindustrie) viel Beachtung geschenkt.
Die Unterschiede im Transportverhalten von Gas-Flüssig-Strömungen verglichen mit
einphasigen Strömungen wurden bereits sehr früh untersucht [161] und empirische
Korrelationen für die Vorhersage des Druckabfalls aufgestellt [162–164]. Diese wurden
ergänzt in Bezug auf eine Einteilung in Fließregime [165, 166] (siehe Abbildung 2.9)
und Fluideigenschaften [167]. In Mikrokanälen verschieben sich die relativen Einflüsse
von Grenzflächeneffekten gegenüber Fluidreibung, was sich u.a. günstig auf den Mas-
sentransfer und den Wärmetransport auswirkt. Dabei ändern sich auch die Übergänge
zwischen den Fließregimen und machen entsprechende Anpassungen der Modelle not-
wendig [168–171]. Weiterführende Übersichtsarbeiten zum Gas-Flüssig-Transport in
Mikrokanälen finden sich bei Ribatski et al. [172] und Chinnov und Kabov [173].

Flüssig-Flüssig-Rohrströmungen wurden nicht im vergleichbaren Umfang wie Gas-
Flüssig-Strömungen untersucht, auch wenn ihre Anwendung in der Erdölindustrie
durch die Zugabe von Wasser beim Transport von Rohöl in Pipelines zur Verringe-
rung des Druckabfalls Untersuchungsbedarf schuf [174]. Modelle für Flüssig-Flüssig-
Zweiphasenströmungen basieren daher oft auf den für Gas-Flüssig-Strömungen aufge-
stellten Befunden. Dabei gibt es sowohl rein empirische Korrelationen auf der Basis
von Lockhart und Martinelli [175] als auch Korrelationen, die das Fließregime berück-
sichtigen und Übertragungsbeziehungen für Energie, Impuls und Masse zwischen den
Grenzflächen aufstellen [176–178]. Einen ausführlichen Überblick zur Modellbildung
für Flüssig-Flüssig-Strömungen bieten die Artikel von Rouhani und Sohal [179] und
Xu [180]. Vergleichbare Untersuchungen in Mikrokanälen sind rar und beschränken
sich auf einen jeweils begrenzten Parameterbereich [181–185].

Das für die tropfenbasierte Mikrofluidik sowohl für Gas-Flüssig- als auch für Flüssig-
Flüssig-Strömungen relevante Slug Flow Regime wurde in der Literatur bereits ein-
gehender betrachtet. Diesbezüglich gibt es Untersuchungen zu einzelnen Segmenten
und deren Wandbenetzungsschicht [7, 186–189] sowie die Vermessung von Tropfen-
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(a) Minikanal (b) Mikrokanal

Abbildung 2.9: Fließregime von Gas-Flüssig-Zweiphasenströmungen nach Kawaji und
Chung [166], die sich je nach Volumenverhältnis und Fließgeschwindigkeit herausbilden.
Dabei unterscheiden sich die Strömungsmuster für (a) Minikanäle und (b) Mikrokanäle.
Ähnliche Fließregime ergeben sich auch für Flüssig-Flüssig-Mikrokanalströmungen.

strömungen [183, 184, 190–201]. Anders als in makroskopischen Kanälen spielen hier
Grenzflächeneigenschaften zwischen Fluid/Wand und Fluid/Fluid eine besonders gro-
ße Rolle. Der Kanalquerschnitt ist ebenfalls relevant. Daraus leiten sich Transportver-
halten, Stabilität und fluidischer Widerstand ab. Das Zusammenspiel der einzelnen Ein-
flüsse ist komplex und bedarf einer differenzierten Behandlung [202]. Dies soll in den
nächsten Abschnitten herausgestellt werden.
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2.4.2 Messverfahren zum �uidis
hen Widerstand

Eine Vermessung des fluidischen Widerstandes in Kapillaren stellt gewisse Anforde-
rungen an die experimentelle Durchführung, wobei sich der experimentelle Aufbau
prinzipiell sehr einfach realisieren lässt (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 µU/γ for
which they apply, effects due to the variations in the radius of the tube are likely to
be larger.“ [7]. Geeignete Kapillaren oder Mikrokanäle sind zwar heute durchaus ver-
fügbar, jedoch ermöglichen nicht alle Herstellungsverfahren eine adäquate Radiuskon-
stanz. Eine weitere Schwierigkeit ist die experimentelle Bestimmung des Druckabfalls,
der bei den typischerweise geringen Reynoldszahlen sehr niedrig ausfällt und daher
nur geringe Druckänderungen pro Tropfenelement gemessen werden. Berücksichtigt
man den Druckabfall von vielen Tropfen im Messbereich für eine Mittlung, ist wieder-
um die Gleichmäßigkeit der Tropfenabstände und Tropfengrößen maßgeblich. Außer-
dem spielt die Reinheit der Fluide eine Rolle, da bestimmte Einflüsse stark von ihrer
Grenzflächenspannung abhängen (siehe folgenden Abschnitt). Insofern ist es interes-
sant, neben den Arbeiten zur Messung des Druckabfalls mittels Sensoren auch andere
Ansätze zu finden, die sich z.B. den fluidischen Widerstand der Tropfenströmung beim
Passieren durch eine Kanalschleife als Vergleichsgröße zunutze machen. Daraus ergibt
sich die Möglichkeit, aufgestellte Modelle auf eine komplementäre Weise nachzuprüfen.
Hier soll zunächst eine Literaturübersicht über entsprechende Experimente zur Mes-
sung des fluidischen Widerstandes in Mikrokanälen vorgestellt werden. Dabei wird auf
die beobachteten Einflüsse Bezug genommen, die im nächsten Abschnitt systematisch
betrachtet werden.

P1 P2
Mikrokanal, Länge L

Wasser

Öl Ausgang

Drucksensor 1 Drucksensor 2

Abbildung 2.10: Prinzip zur Messung des Druckabfalls von Zweiphasenströmungen mit-
tels Drucksensoren. Der Druckabfall wird über ein Kapillar- oder Mikrokanalsegment der
Länge L aus der Differenz der Drucksensorwerte ∆p = p1 − p2 ermittelt. Das Kanalseg-
ment besitzt eine konstante Querschnittsfläche und definierte Benetzungseigenschaften.
Die Gesamtflussrate und das Volumenverhältnis der Zweiphasenströmung wird z.B. über
Spritzenpumpen eingestellt.

Eine frühere Untersuchung des Druckabfalls einer Flüssig-Flüssig-Tropfenströmung
in einem Minikanal von Ho und Leal [194] beinhaltet folgende wesentliche Kon-
zepte für derartige Analysen. Darin wurde der Druckabfall einer Silikonöl/Glyzerin
Tropfenströmung in einer Glasröhre (Durchmesser 10 mm) mittels Drucksensoren
bei verschiedenen Flussraten und Volumenverhältnissen (Tropfengrößen) für new-
tonsche und viskoelastische Fluide untersucht. Das Viskositätsverhältnis der Fluide
(Silikonöl+Tetrachlormethan und Glyzerin+Wasser bzw. Polymer+Wasser) wurde mit
verschiedenen Silikonölen variiert und die Dichte der Tropfen mittels Tetrachlorme-
than an die der kontinuierlichen Phase angepasst. Als charakteristische Kenngrößen
dienten die Reynoldszahl Re und die Kapillarzahl Ca (diese werden im Abschnitt 2.5.1
vorgestellt). Der durch die Tropfen zusätzlich eingebrachte Druckabfall hängt auf kom-



28 2 Wissenschaftliche Grundlagen

plexe Weise von den variierten Parametern ab und ist entweder positiv oder negativ.
Das viskoelastische Fluid zeigt hierbei eine weniger starke Ausprägung bezüglich des
Betrages des zusätzlichen Druckabfalls. Die einen Beitrag zum Druckabfall leistende
Verformung des Tropfens wurde untersucht und fotografisch festgehalten. Dazu war
es notwendig, den Brechungsindex des die Glasröhre umgebenden Temperierbades an
den Brechungsindex des kontinuierlichen Fluids anzupassen. In dieser Konfiguration
wurden auch die Strömungslinien in den Tropfen und im Separationsfluid mittels sus-
pendierter Mikropartikel durch eine Langszeitaufnahme der nachgeführten Kamera
visualisiert.

Die Flüssig-Flüssig-Zweiphasenströmung von niedrigviskosem Öl 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 Viskositätsverhältnis wurde das Volumenver-
hältnis und die Flussrate variiert. Dabei beeinflusste das Rohrmaterial den Druckabfall
erheblich. Die Arbeit beinhaltet eine gute Übersicht über empirische und phänome-
nologische Modelle, die jedoch die erhaltenen Messdaten unbefriedigend wiedergeben
konnten. Die Komplexität der aufgetretenen Phänomene macht deutlich, dass detaillier-
tere Modelle, die z.B. die Benetzungseigenschaften und Grenzflächeneffekte zwischen
den Phasen einbeziehen, erforderlich sind.

In Mikrokanälen bestimmen Benetzungseigenschaften neben dem Druckabfall auch
die Ausbildung von Fließregimen, wie z.B. Cubaud und Ho [171] in einer Untersu-
chung von Gas-Flüssig-Strömungen in partiell benetzenden quadratischen Mikrokanä-
len (Glas/Silizium) andeuten. Der Übergang zwischen den Fließregimen ist im Druck-
verlauf deutlich sichtbar und, anders als bei größeren Kanälen, nicht vom Kanaldurch-
messer abhängig.

Der durch eine Flüssig-Flüssig-Tropfenströmung zusätzlich eingebrachte Druckabfall
wurde auch in rechteckigen Mikrokanälen untersucht [196]. Hier lag der Druckabfall
der Hexadekan/Wasser Tropfenströmung in einem für Hexadekan vollständig benet-
zenden Mikrokanal (Polydimethylsiloxan, hydrophobisiert mit Octadecyltrichlorsilan)
in dem untersuchten Parameterbereich immer höher als der für die kontinuierliche Pha-
se. Eine ähnliche Flüssig-Flüssig-Tropfenströmung wurde von Kashid und Agar [183]
beim Durchfluss durch eine für die kontinuierliche Phase benetzende PTFE-Kapillare
untersucht. Sie erhielten bessere Übereinstimmung mit einem Modell, welches den Be-
netzungsfilm berücksichtigt. Die Ausbildung von verschiedenen Fließregimen in Mi-
krokanälen und der Einfluss des initialen Benetzungsverhaltens wurde von Salim et
al. [184] untersucht. Die verwendeten Glas- bzw. Quarzglaskanäle wurden nativ ohne
Oberflächenbehandlung verwendet. Der Druckabfall und das sich ausbildende Fließre-
gime war dabei abhängig vom Phasenverhältnis, der initialen Befüllung der Kanäle und
dem Kanalmaterial selbst.

Die Auswirkung der Tropfenviskosität auf den Druckabfall einer Flüssig-Flüssig-Trop-
fenströmung in PTFE-Kapillaren wurde von Gross et al. [198] für das System Tetra-
dekan/Glyzerin untersucht. Das Verhalten des Druckabfalls bezüglich des zusätzlich
durch Tropfen generierten Anteils ist deutlich ausgeprägt. Demgegenüber zeigt sich
eine sehr geringe Abhängigkeit des Druckabfalls vom Glyzeringehalt der Tropfen. Ähn-
liche Ergebnisse finden sich auch bei der Untersuchung von Öl/Glyzerin Tropfenströ-
mungen bei Malsch et al. [199]. Der Druckabfall in isotrop geätzten Glaskanälen (780
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x 260 um, hydrophobisiert mit Octadecyltrichlorsilan) ist nur schwach abhängig von
der Tropfenviskosität. Erwartungsgemäß verhält sich jedoch die Viskositätsabhängig-
keit des kontinuierlichen Mediums. Eine ausgeprägte Abhängigkeit zeigt sich zudem
bei der Variation des Tropfenabstandes. Hier nimmt bei geringen Tropfenabständen
der Druckabfall überproportional zu. In Kapitel 4.2.2 werden diese Experimente näher
betrachtet.

Tropfenerzeugung

Zudosierung

asymmetrischer Kanalloop

Längenunterschied 
der Teilkanäle

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

Während die Messung des Druckabfalls mittels Sensoren eine robuste, vielseitige und
hinreichend genaue Methode darstellt, ermöglichen Tropfenströmungen eine zusätzli-
che, nichtinvasive Möglichkeit 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 für diesen Zweck am IPHT
nach dem Vorbild der im folgenden Abschnitt vorgestellten Veröffentlichungen 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 Tropfenströmung mit einem einfachen Modell
qualitativ nachbilden und zeigten, dass abhängig von den Kanallängen und dem zusätz-
lichem fluidischen Widerstand der Tropfen komplexe Serien von Tropfenfolgen gene-
riert werden. Dabei gibt es Fälle, 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 abhängt. Dieser Umstand lässt sich
nutzen, um aus dem Verhalten der Tropfen auf den fluidischen Widerstand eines Einzel-
tropfens zu schließen. Dafür werden durch einen symmetrischen oder asymmetrischen
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Kanalloop Tropfenfolgen mit variierendem initialen Abstand geführt, um eine entspre-
chende Komplexität im Tropfenverhalten und damit Genauigkeit in der Bestimmung
des zusätzlichen fluidischen Widerstandes zu erhalten. Dementsprechend finden sich
in derartigen Veröffentlichungen detailliertere Überlegungen zur Modellbildung von
Tropfenströmungen. Andererseits kann man die Entscheidung für einen Kanalzweig als
binäres Ereignis auffassen und auf diese Weise komplexe Sequenzen passiv kodieren
und, wie Fuerstman et al. [204] zeigen, aufgrund der Linearität des Prozesses auch
wieder dekodieren.

Fuerstman et al. [205] untersuchten Gas-Flüssig-Tropfenströmungen in einem spiegel-
symmetrischen Kanalloop mit rechteckigem Querschnitt, um durch Analyse der Bla-
senanzahl und der Blasenlänge Modellparameter zu erhalten. Sie verwendeten ein ge-
bräuchliches Modell, das eine Aufteilung der Tropfenströmung in drei Bereiche beinhal-
tet: die Flüssigkeit zwischen den Blasen, den Blasenkörper und dessen Kappen. Dabei
wurden die Einflüsse des Kanalaspektverhältnisses, der Viskosität 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 Tropfenströmungen
durch Kanalloops, beschäftigt sich die Untersuchung von Labrot et al. [201]. Sie ver-
wenden asymmetrische kleine Kanalloops in denen nur jeweils ein Tropfen pro Zweig
läuft, sowie große asymmetrische Loops mit einer Kapazität für mehrere Tropfen pro
Zweig. Für die großen und kleinen Loops identifizieren sie Parameterbereiche, in de-
nen einfach gehaltene Modellannahmen gültig sind und vergleichen die Ergebnisse
mit Drucksensormessungen. Dabei unterscheidet sich die Gewichtung der Modellan-
nahmen im kleinen Loop und im großen 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 Übereinstimmung zu den
Sensormessungen.

Einen ähnlichen Ansatz verfolgten auch Sessoms et al. [200], indem sie experimen-
telle Untersuchungen mittels Drucksensoren und Kanalloops mit phänomenologischen
Modellen und Simulationen vergleichen. Ihre Untersuchung erstreckt sich sowohl auf
Kanäle mit kreisrundem als auch rechteckigem Querschnitt und mit den damit verbun-
denen Unterschieden bei der Transportgeschwindigkeit der Tropfen gegenüber dem
kontinuierlichen Medium. Interessant sind außerdem die Ergebnisse aus der Variation
der Tropfengrößen. Tropfen, die den Kanal nicht vollständig ausfüllen, liefern erst ab
einem bestimmten Volumen einen Beitrag zum fluidischen Widerstand. Dieser nimmt
umso stärker zu, je mehr die Tropfen den Kanal ausfüllen. Daneben identifizieren sie
ebenfalls den initialen Tropfenabstand als einen entscheidenden Parameter für die Be-
einflussung des Tropfentransportverhaltens.

Im Hinblick auf die Nutzung von Tropfenströmungen in Kanalloops für die passive Er-
zeugung von komplexen Sequenzen ist die Arbeit von Cybulski und Garstecki [206]
interessant. Sie analysierten die Periodizität von Tropfenfolgen in Kanalloops und de-
ren kombinatorische Hintergründe. Abhängig von der Frequenz des Tropfeneintritts in
den Loop und dessen Asymmetrie gibt es zahlreiche Parameterbereiche, in denen sich
Tropfensequenzen periodisch wiederholen. Diese Zustände sind solange stabil, bis sich
die Eintrittsfrequenz oder die hydrodynamischen Eigenschaften ändern.
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Einen anders gearteten, sehr empfindlichen Ansatz für die Messung einzelner ungestör-
ter Tropfen verfolgten Vanapalli et al. [207] mit ihrem mikrofluidischen Komparator.
Dieser besteht aus zwei identischen parallelen Mikrokanälen, die in einem kurzen Ab-
schnitt miteinander verbunden sind. Der Referenzkanal wird mit gefärbtem Öl, der
Messkanal mit ungefärbten Öl druckgetrieben befüllt. Es bildet sich eine gut sichtbare
farbliche Grenze aus, die sich in Abhängigkeit des Druckunterschiedes zwischen den
Kanälen 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 für einzelne Tropfen sehr genaue Druckwer-
te, auf deren Grundlage sie den Einfluss von Tropfengröße, -viskosität und Kapillarzahl
systematisch untersuchen konnten.

Aus den hier beispielhaft beschriebenen Untersuchungen wird deutlich, dass die beob-
achteten Effekte unterschiedlichen physikalischen Einflüssen unterliegen, deren jeweili-
ge Dominanz von den experimentellen Randbedingungen und betrachteten Parameter-
bereichen abhängt. Im nächsten Abschnitt soll eine Übersicht dieser Einflüsse gegeben
werden, wie sie insbesondere bei Tropfenströmungen auftreten.

2.4.3 Hydrodynamik von Tropfenströmungen

Grundlage für die Hydrodynamik von Strömungen in Mikrokanälen ist die Kontinui-
tätsgleichung und die inkompressible Form der Navier-Stokes-Gleichungen [208–210].
Für die laminare Strömung newtonscher Fluide in kreisrunden Kanälen lässt sich dar-
aus die bekannte Gleichung von Hagen und Poiseuille [211, 212] herleiten, die einen
Zusammenhang zwischen dem Volumenstrom V̇ und dem Druckabfall ∆p in einer lan-
gen Rohrleitung herstellt (Gleichung 2.3). Eine analytische Lösung der Navier-Stokes-
Gleichungen für Tropfenströmungen in Mikrokanälen ist aufgrund ihrer Nichtlinearität
nur für ausgewählte vereinfachte Fälle möglich. Für die Herleitung und Anwendung
der Navier-Stokes-Gleichungen und weitere Grundlagen zur Strömungsmechanik soll
hiermit auf Standardlehrbücher verwiesen werden [213–215]. Auf die Lösung der
Gleichungen mittels numerischer Strömungsmechanik wird in Kapitel 4.3.1 näher ein-
gegangen.

∆p =
8µl

πr4
V̇ (2.3)
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In Untersuchungen zu Tropfenströmungen werden Abweichungen vom durch die Glei-
chung von Hagen-Poiseuille beschriebenen Druckabfall zusammengefasst als zusätz-
licher Druckabfall, den ein Tropfen beim Transport in einem kontinuierlichen Trans-
portmedium erzeugt. Dieser Term setzt sich aus zahlreichen Teilaspekten zusammen.
Modelle für derartige Strömungen existieren für begrenzte Parameterbereiche (z.B.
niedrige Kapillarzahlen) und berücksichtigen die dafür maßgeblichen physikalischen
Einflüsse. Diese beinhalten u.a.

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

• die Hydrodynamik der Wandbenetzungsschicht bei vollständig benetzendem Se-
parationsfluid;

• die Geometrie der Fluid/Fluid Grenzfläche und den damit verbundenen Laplace
Druck;

• die Kontaktlinienhysterese bei nicht vollständiger Benetzung der Wand durch das
Separationsfluid;

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

• den Energie- und Impulsübertrag an der Flüssig-Flüssig-Phasengrenze, insbeson-
dere dessen Abhängigkeit vom Viskositätsverhältnis der Fluide und der Tensid-
konzentration.

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

Viskose Reibung bei einphasiger Strömung

R

x

r

ux(r)

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

Das Druck-Durchsatzverhalten einer laminaren viskosen Strömung (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. Für 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 Lösung ist jedoch oft aufwändig. Da diese

2 Wie Bahrami et al. [217] vorschlagen, wird hier statt des hydraulischen Durchmessers die Quadrat-
wurzel der Kanalquerschnittsfläche als charakteristisches Längenmaß verwendet. Dies hat insbeson-
dere bei flachen Kanälen 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].
Dafür wird der Kanal durch einen elliptischen Querschnitt ersetzt, für welchen eine ana-
lytische Lösung existiert. Das polare Trägheitsmoment Ip und die Querschnittsfläche A

ist dabei auf den elliptischen Querschnitt zu übertragen. Auf diese Weise gelingt es auch
für komplizierte Kanalquerschnitte, die Poiseuille-Zahl zu berechnen (Gleichung 2.5).
Das polare Trägheitsmoment Ip lässt sich aus den bekannten Ip ihrer Grundformen ad-
ditiv zusammensetzen [220]. Gleichung 2.6 zeigt das polare Trägheitsmoment Ip für
isotrop geätzte Vollkanäle mit der Ätztiefe de und der Maskenweite wm (siehe Abbil-
dung 2.13). Für weitere gebräuchliche Kanalquerschnitte werden polare Trägheitsmo-
mente bei Bahrami et al. [217] aufgeführt3.

wm

de

Abbildung 2.13: Der Kanalquerschnitt isotrop geätzter Vollkanäle ist charakterisiert
durch die Maskenweite wm und die Ätztiefe de.

Gesetz von Hagen-Poiseuille:

∆p = Po
2µl

A2
V̇ (2.4)

Poiseuille-Zahl, basierend auf dem polaren Trägheitsmoment:

Po = 32π2Ip

√
A

PA2
(2.5)

Polares Trägheitsmoment für isotrop geätzte Vollkanäle:

Ip =
1

12
de

(

24d2

ewm + 2w3

m + 6πd3

e + 3πdew2

m

)

(2.6)

Grenzflächeninduzierte Strömung

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

3 Die Gleichungen für Ip und A bei isotrop geätzten Vollkanälen weisen dort Fehler auf, da jeweils nur
der Anteil eines Halbkreises berücksichtigt wurde.
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außerhalb der Flüssig-Flüssig-Grenzflächen4 (siehe Abbildung 2.14). Die Strömung
im wandbenetzenden Medium wird weiterhin von Wandreibung dominiert, im Bereich
der Tropfen bleibt eine Wandbenetzungsschicht zurück. Durch die Rezirkulation an den
Tropfengrenzflächen findet ein Impulsübertrag über die Flüssig-Flüssig-Phasengrenze
statt. In ausreichender Entfernung von diesen Rezirkulationszonen bildet sich ein
Hagen-Poiseuille Strömungsprofil aus, wobei die Geschwindigkeitsverteilung U(r) um
die mittlere Geschwindigkeit Umean verschoben ist.

Abbildung 2.14: Die tropfeninduzierte Strömung besitzt innerhalb und außerhalb des
Tropfens Rezirkulationszonen an den Tropfengrenzflächen. Die Strömung wird im Bereich
des Separationsmediums durch Wandreibung bestimmt, innerhalb des Tropfens über die
Wandbenetzungsschicht und die Flüssig-Flüssig-Grenzflächen. Die Rezirkulationsrichtun-
gen sind demzufolge entgegengerichtet. In ausreichender Entfernung zum Tropfen liegt
ein ungestörtes Hagen-Poiseuille-Strömungsprofil vor. Die Abbildung zeigt eine Visualisie-
rung von CFD-Simulationsdaten im Bezugssystem des Tropfens.

Die segmentinduzierte Strömung bringt zahlreiche hydrodynamische Effekte mit sich,
die den fluidischen Widerstand beeinflussen. Eine erste analytische Untersuchung dies-
bezüglich nahm Bretherton [7] vor. Er betrachtete analog zur Benetzungstheorie von
Landau und Levich [221] das Gleichgewicht zwischen Grenzflächenkräften und visko-
sen Reibungskräften für eine lange, sich gleichförmig durch eine horizontale, kreisrun-
de Kapillare bewegende, Gasblase, die umgeben ist von einer viskosen, die Kapillar-
wand benetzenden Flüssigkeit. Die so erhaltenen Beziehungen für die Dicke der Be-
netzungsschicht und den zusätzlichen Druckabfall bilden eine Lösung der aufgestellten
Navier-Stokes-Gleichungen bei einer asymptotischen Anpassung der unterschiedlichen
Krümmungsradien. Weitere darin eingeflossene Vereinfachungen sind für diesen Fall
eine achsensymmetrische, von Gravitation und Trägheitskräften unbeeinflusste Blasen-
form und eine konstante, zunächst identische Krümmung beider Blasenkappen. Die Er-
gebnisse gelten somit für sehr kleine Kapillar-Zahlen Ca < 5 · 10−3 und Weber-Zahlen
W e ≪ 1. Letztendlich wird in Brethertons Untersuchung der Druckabfall über die Bla-
se allein aus den durch viskose Kräfte in der Benetzungsschicht hervorgerufenen, un-
terschiedlich geformten Übergangsregionen von den Kugelkappen zum Blasenkörper
und den daran angepassten Kugelkappenradien bestimmt. Der Fluidfilm in der Benet-
zungsschicht wird als unbewegt angenommen und trägt nicht zum Druckabfall bei5.

4 Im Bezugssystem eines sich mitbewegenden Beobachters.
5 In der Literatur existieren die unterschiedlichsten Meinungen über die Art der physikalischen Ein-

flüsse, die Brethertons Untersuchung noch zusätzlich berücksichtigt, wie z.B. ein zusätzlicher Rei-
bungsterm durch die Störung des Hagen-Poiseuille-Strömungsprofils oder ein Anteil der viskosen
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Gleichung 2.7 beschreibt den Druckabfall einer Gasblase im zylindrischen Kanal, Glei-
chung 2.8 die Dicke der Benetzungsschicht h und Gleichung 2.9 die Geschwindigkeit
des Tropfens ut im Vergleich zur Strömungsgeschwindigkeit des Separationsfluids us.

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

∆pfront =
[

1 + 1, 79 (3Ca)
2

3

] 2γ

r

∆prear =
[

1 − 0, 46 (3Ca)
2

3

] 2γ

r

∆pdroplet = ∆pfront − ∆prear = 4, 52 (3Ca)
2

3

γ

r

(2.7)

Dicke der Benetzungsschicht einer Bretherton-Blase:

h

r
= 1, 34 (Ca)

2

3 (2.8)

Geschwindigkeit einer Bretherton-Blase:

ut =
us

[

1 − 1, 29 (3Ca)
2

3

] (2.9)

Giavedoni und Saita [222] nahmen eine numerische Lösung der beteiligten Gleichun-
gen vor und stellten gute Übereinstimmung mit Brethertons Untersuchung im Gültig-
keitsbereich fest. Bei größeren Kapillar-Zahlen macht sich Abweichungen durch Träg-
heitskräfte 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 erklärten die Abweichungen
mit Skalierungsüberlegungen. Für höherviskose Fluide hingegen folgten ihre Daten de-
nen von Taylor. Sie erweiterten darüber 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) übergeht. Dementsprechend
skaliert die Gleichung für den Druckabfall einer Taylor-Blase nach Gleichung 2.11.

Fitfunktion von Aussilous und Quéré für die Daten von Taylor:

h

r
=

1, 34Ca
2

3

(

1 + 1, 34 ∗ 2, 5Ca
2

3

) (2.10)

Reibung in der Wandbenetzungsschicht. Durch den äußerst begrenzten Gültigkeitsbereich für niedri-
ge Kapillarzahlen spielen derartige Effekte jedoch noch keine große Rolle, weshalb es die gezogenen
Schlussfolgerungen nicht weiter beeinträchtigt. Einigkeit herrscht grundsätzlich darin, dass die Ka-
pillareffekte den Hauptanteil beisteuern.
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Druckabfall über eine Taylor-Blase:

∆pdroplet = 4, 52
(3Ca)

2

3

(

1 + 3, 34Ca
2

3

)

γ

r
(2.11)

Für die Störung des Hagen-Poiseuille-Profils im Bereich der Umkehrzonen sowie den
Einfluss von Trägheitskräften bei Weber-Zahlen W e = O(1) und Reynolds-Zahlen
Re > 150 ermittelten Kreutzer et al. [8] aus Simulationen und Experimenten ein semi-
empirisches Regressionsmodell für den Druckabfall. Warnier et al. [225] stellten ein
ähnliches Modell für 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-Strömung im Separations-
fluid berücksichtigten.

Eine Erweiterung auf viskose Tropfen gelang Teletzke et al. [226] unter Berücksich-
tigung zwischenmolekularer Kräfte in der Benetzungschicht. Sie ermittelten eine Zu-
nahme der Benetzungsschichtdicke von einem reibungsfreien Tropfen zu einem soli-
den Tropfen um den Faktor 2

2

3 . Hodges et al. [227] verfeinerten diesen Ansatz und
ermittelten abhängig vom Viskositätsverhältnis λ mittels Benetzungstheorie einen Kor-
rekturfaktor F (λ, Ca) = O(1) für die Benetzungsschichtdicke mit einem Maximum

von 4
2

3 bei mittleren Viskositätsverhältnissen, der sich danach dem Wert von 2
2

3 nä-
hert. Desweiteren identifizierten sie aus der Veränderung der Randbedingungen an den
Grenzflächenzonen sieben Regime für den Impulsübertrag über die Phasengrenze und
die damit verbundene Verteilung der Strömungslinien. Polygonale Kapillarquerschnit-
te untersuchten Wong et al. [228, 229] insbesondere auf den Einfluss der Strömung
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 für Tropfen, die mindestens einen Kapillardurch-
messer voneinander entfernt sind, keine gegenseitige Beeinflussung. Für den Einfluss
der viskosen Reibung in der sich mitbewegenden Wandbenetzungsschicht stellten Jo-
vanović et al. [231] ein Modell auf, konnten diesen Einfluss aber bei der Modellierung
ihrer Messwerte vernachlässigen.

Eine theoretische Untersuchung für die Kanalgeometrie bei isotrop geätzten Vollkanä-
len ist bisher nicht verfügbar. Der Druckabfall sollte jedoch eher den Beziehungen für
kreisrunde Kapillaren ähneln als denen mit polygonalem Querschnitt, da der Tropfen-
querschnitt den Kanal vollständig ausfüllen kann, ohne dass sich Bypass-Strömungen
ausbilden. Experimentelle Abweichungen von den gefundenen Modellen sind eine Fol-
ge von oft schwer zu vermeidenden tensidischen Verunreinigungen [226]. Der Über-
gang von der stressfreien zur no-slip Randbedingung bringt einen Faktor 4

2

3 mit sich
[232].

Laplace-Druck

Die Wirkung der Kohäsion und Adhäsion von Molekülen lässt sich makroskopisch durch
die Grenzflächenenergie von Fluiden und Festkörpern beschreiben. An der statischen
Phasengrenze zwischen nichtmischbaren Fluiden bildet sich ein Kräftegleichgewicht



2.4 Transport von Tropfenströmungen in Mikrokanälen 37

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
Grenzflächenspannung γ und die Oberflächenkrümmung κ zu einer Druckdifferenz der
Fluidphasen beitragen. Für beliebig geformte Oberflächen lässt sich die Druckdifferenz
aus den Hauptkrümmungsradien R1, R2 oder lokal über die Divergenz der Oberflächen-
normalen n̂ berechnen.

Young-Laplace-Gleichung:

∆p = −γ ▽ · n̂

= γκ

= γ

(

1

R1

+
1

R2

) (2.12)

Bei Tropfenströmungen in Mikrokanälen kommt dem Laplace-Druck aufgrund der
geringen Krümmungsradien eine maßgebliche Bedeutung zu. Strömende Mikrotrop-
fen werden bei größeren Kapillarzahlen zusätzlich zum Bretherton-Anteil aufgrund
von Trägheitskräften verformt und weisen infolgedessen noch stärkere asymmetrische
Krümmungen auf6, deren Druckdifferenz zum Teil vom System kompensiert werden
muss [8].

An geometrischen Kanaltransformationen, wie z.B. Düsen oder Blenden, wird die Asym-
metrie der Tropfengrenzfläche geometrisch aufgezwungen. Der in den vom Tropfen ge-
trennten Kanalbereichen entstehende Druckunterschied kann zur Steuerung von Teil-
strömungen in einem Kanalnetzwerk genutzt werden. Bei der Tropfenerzeugung spielt
der Laplace-Druck ebenfalls eine wichtige Rolle, da hierbei ein dynamisches Gleichge-
wicht zwischen Grenzflächenkräften und hydrodynamischen Kräften den Tropfenent-
stehungsprozess bestimmt. Die für den Tropfenabriss erforderliche Energie entspricht
der Größe der neu zu schaffenden Grenzfläche und kann für die mit einer Düse ausge-
statteten T-Einmündung mit E = 2ADüseσ abgeschätzt werden.

Benetzungsverhältnisse, die einen Kontakt der Flüssig-Flüssig-Phasengrenze mit der
Kapillarwand bewirken, führen zu weiteren dynamischen Beiträgen zum Druckabfall.
So gibt es einen zusätzlichen Reibungsverlust durch die sich bewegende Kontaktlinie
[235], das Pinning der Kontaktlinie an mechanischen oder chemischen Oberflächende-
fekten [236], sowie die Entstehung von gedämpften Grenzflächenwellen während des
Tropfentransports [237]. Das Anfahrverhalten von teilweise benetzenden Tropfen, wel-
ches während der Mobilisierung mit einer sukzessiven Veränderung der Grenzflächen-
krümmung und der Entstehung der Benetzungsschicht einhergeht, wurde von Dong et
al. [238] experimentell untersucht. Eine weiterführende Übersicht zu statischen und
dynamischen Benetzungseffekten findet man bei de Gennes [239].

6 Diese asymmetrischen Krümmungen aufgrund von Trägheitskräften sind per Definition nicht in der
Untersuchung von Bretherton [7] enthalten. Sie bewirken Abweichungen von der Kugelkappengeo-
metrie des Tropfens.
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Impulsübertrag und Slip an Grenzflächen

An der Grenzfläche zwischen einem Festkörper und einem newtonschen Fluid gilt
die von Bernoulli erstmals formulierte und seitdem empirisch gut abgesicherte no-slip
Randbedingung. Diese wird erfolgreich für die Lösung zahlreicher fluiddynamischer
Probleme angewendet, jedoch gibt es auch Abweichungen hiervon. Hiervon sind Spe-
zialfälle betroffen, bei denen die charakteristische Längenskala in der Größenordnung
der freien Weglänge der Fluidmoleküle liegt. Dort kann ein Slip von einigen Nano-
metern auftreten. Für die meisten experimentellen Problemstellungen ergeben sich
somit keine messbaren Auswirkungen. Anders gestalten sich Slip-Effekte aufgrund von
Oberflächenmodifikationen, wie z.B. adsorbierte Nano-Gasblasen, eine spezielle Mor-
phologie von Oberflächenrauigkeiten oder die Oberflächenbenetzbarkeit. Modelle zu
diesen Grenzflächenproblemen werden zunehmend komplexer und sind folgerichtig
oft auf der molekularen Ebene angesiedelt. Auch wenn es schwierig ist, die verschiede-
nen Einflüsse auf den Slip experimentell vollständig zu separieren, gibt es mittlerweile
einige in diese Größenordnung vordringende experimentelle Möglichkeiten, die sol-
che Effekte bestätigen. Dabei wurden scheinbare Sliplängen von bis zu einigen zehn
Mikrometern gemessen, womit sich eine Relevanz für mikrofluidische Fragestellungen
ergibt. Eine ausführliche Übersicht zu entsprechenden Experimenten findet sich bei
Neto et al. [240], eine gute Übersicht zu Benetzungsphänomenen mit dem Fokus auf
nanoskalige Dimensionen bieten Rauscher und Dietrich [241].

Für Flüssig-Flüssig-Grenzflächen gelten als Randbedingungen die Kontinuität 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 darüber bisher nur wenige Untersuchungen
und keine verlässlichen experimentellen Daten.7 Ein für den Transport von Zweiphasen-
systemen wichtiger Parameter ist das Viskositätsverhältnis der Fluide, da hiervon der
Impulsübertrag über die Phasengrenze abhängt. Das Viskositätsverhältnis kann sich
dabei zwischen den Extremfällen einer freien flüssigen Oberfläche und einer Flüssig-
Festen Grenzfläche bewegen. Die Scherrate ist nichtlinear abhängig vom Viskositäts-
verhältnis, wie analytische Lösungen von laminaren Zweiphasenströmungen in Rohr-
leitungen belegen [243]. Rovinsky et al. [244] berechnen für eine Ringströmung eine
abhängig vom Viskositätsverhältnis erzielbare Verminderung des Druckabfalls von bis
zu 97,5 %. Bei der mikrofluidischen Tropfenströmung beeinflusst das Viskositätsver-
hältnis neben dem zusätzlichen Druckabfall noch die Anzahl, Ausprägung und Lage
der Rezirkulationszonen im Tropfen [189].

Tensidbeladene Grenzflächen

Tensidbeladungen an der Tropfengrenzfläche bewirken Änderungen in den Randbe-
dingungen, welche sich auf die Tropfenform, die Tropfengeschwindigkeit und den zu-
sätzlichen Druckabfall auswirken können [216, 245–247]. Die Grenzflächenspannung
hängt von der Tensidkonzentration an der Oberfläche ab. Bei niedrigen Tensidkonzen-
trationen ist dieser Zusammenhang annähernd linear, oder z.B. über eine Langmuir-

7 In der Literatur zu Öl/Wasser Zweiphasenströmungen wird häufig der Begriff slip verwendet, um das
Verhältnis der mittleren Geschwindigkeiten der beiden Phasen zu beschreiben. Die no-slip Randbe-
dingung an den Flüssig-Flüssig-Grenzflächen 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 über die Tropfengrenzfläche und damit auch
eine Variation der Grenzflächenspannung. Dieser Effekt ist umso stärker, je größer das
Verhältnis von konvektivem zu diffusivem Transport (Péclet-Zahl) ist. Der sich aus-
bildende Konzentrationsgradient führt zu einer dem Tensidtransport über die Grenz-
fläche entgegen gerichteten Marangoni-Konvektion. Daraus resultiert insgesamt eine
Hemmung des Grenzflächentransports bis hin zu einer Immobilisierung (no-slip) der
Grenzfläche, was zu einem erhöhten zusätzlichen Druckabfall führt. Bei hoher Tensid-
konzentration wird der Impulsübertrag über die Phasengrenze und damit die tropfenin-
terne Strömung nahezu unterbunden. Dies führt zur Unabhängigkeit des zusätzlichen
Druckabfalls vom Viskositätsverhältnis der Fluide [246] und vermindert die interne
Durchmischung [249]. Während des Tropfentransports führt die Akkumulation von
Tensidmolekülen an der hinteren Tropfenflanke zu einer niedrigeren Grenzflächenspan-
nung, welche mit einer stärkeren Verformung ausgeglichen wird. Eine Vergrößerung
der Grenzfläche durch die Verformung verringert wiederum den Konzentrationsgradi-
enten des Tensids, wodurch die Marangoni-Konvektion an Stärke abnimmt. Tenside
führen 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 Tropfengrenzfläche bestimmt und dadurch Einfluss auf
den Tropfentransport im Kanal nimmt.

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

2.4.4 Relevanz im modellbasierten Design

Bei den im letzten Abschnitt herausgestellten physikalischen Einflüssen auf den Tropf-
entransport in Mikrokanälen wurde zum Teil auf analytische Darstellungen verzichtet,
da diese äußerst komplex sind und/oder in der zitierten Literatur nur für vereinfachte
Fälle ermittelt wurden. Wertvoll sind derartige Analysen für ein grundlegendes Ver-
ständnis der Vorgänge und für eine Abschätzung der Bedeutung eines Einflusses im
konkreten Fall. Aufgrund der Komplexität ist es jedoch nicht sinnvoll, den analytischen
Weg generell für ein modellbasiertes Design zu wählen, indem z.B. für jede Kanaltrans-
formation oder Funktionsstruktur eine angepasste Lösung ermittelt wird. Wenn dies
notwendig ist, deckt man solche Berechnungen über CFD-Simulationen ab und berück-
sichtigt darin alle beteiligten physikalischen Einflüsse. Die dort gewonnenen Erkennt-
nisse fließen 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 für Funktionsstrukturen,
bei denen ein leicht beschreibbarer physikalischer Einfluss allein bestimmend für deren
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Funktionalität ist, wie z.B. die Geometrie der Phasengrenze an einer Kanalblende bei
niedrigen Kapillarzahlen.

Wesentliche Quellen für ein modellbasiertes Design sind Parameterstudien an Funkti-
onsstrukturen, die mit einem guten Verständnis für die jeweiligen physikalischen Ein-
flüsse durchgeführt werden. Hiermit lassen sich empirische Daten gewinnen, die bereits
korrekte Kanalgeometrien, Grenzflächenchemie, Fluideigenschaften und Strömungs-
verhältnisse beinhalten. Mitunter lassen sich derartige Ergebnisse mit dimensionslosen
Kennzahlen korrelieren und somit auf ähnliche Problemstellungen abbilden.

Ziel eines Softwaretoolkits für das modellbasierte Design tropfenbasierter Mikroflui-
dik ist neben der korrekten Erfassung des Druckabfalls in jedem Kanalabschnitt eines
Kanalnetzwerkes vor allem auch dessen zeitliche Veränderung einhergehend mit der
Bewegung der Phasengrenzen. Dieses dynamische Verhalten ist oft ein integraler Be-
standteil der Funktionalität des zu entwerfenden Designs. Der Gesamtzustand eines
Kanalnetzwerkes muss daher ständig8 neu analysiert und berechnet werden.

Ein derartiges dynamisches Toolkit zur Simulation des Netzwerkverhaltens für die trop-
fenbasierte Mikrofluidik wird derzeit von Gleichmann et al. [12] am IPHT Jena ent-
wickelt und getestet. Dabei verläuft 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 bezüglich Druck und
Volumenstrom unter Berücksichtigung der Fluideigenschaften zeitlich aufgelöst berech-
net. Gelingt dies, werden auch Rückkopplungen von durch Phasengrenzen erzeugten
Kräften auf das Netzwerk übertragen und berücksichtigt. Ein wesentlicher Bestand-
teil der Netzwerkarchitektur sind die Kennlinien der Kanäle (Verbinder) zwischen den
Funktionselementen, da diese die zeitliche Abfolge von Phasengrenzen an den Funkti-
onselementen bestimmen. Ein empfindlicher Test sowohl für 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 überein [252]. In
diesem Fall ist der Nachweis für eine Eignung als dynamisches Simulationswerkzeug
erbracht und es kann für die Funktionsanalyse eines fluidischen Netzwerkes eingesetzt
werden. Mit dessen Hilfe verkürzt sich die Designphase von Lab-on-a-Chip Bauelemen-
ten, da nun solche aufgrund der Komplexität der Wechselwirkungen zwischen den
Funktionselementen bisher unvorhersehbaren Fehler im Kanallayout im Vorfeld aus-
geschlossen werden können. Des Weiteren können die einleitend beschriebenen Stör-
einflüsse nachgebildet und die Anfälligkeit des Layouts gegenüber diesen Änderungen
in den Randbedingungen geprüft werden.

8 D.h., wann immer sich die Anzahl der Phasengrenzen in einem Kanalsegment verändert oder eine
Funktionsstruktur von einer Phasengrenze passiert wird.
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2.5 Parameter und dimensionslose Kennzahlen

Im Folgenden werden für die Charakterisierung der mikrofluidischen Tropfenströmung
gängige 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 Vorgänge, die durch ein gemeinsa-
mes mathematisches Modell beschrieben werden, genau dann als ähnlich gelten, wenn
sich ihre dimensionslosen Kennzahlen gleichen. Anwendung finden diese in der Ähn-
lichkeitstheorie, in der ein realer physikalischer Vorgang auf ein (einfacheres) Modell
zurückgeführt wird, das denselben physikalischen Gesetzmäßigkeiten unterliegt und
diesen Vorgang mit über die dimensionslosen Kennzahlen skalierten Parametern wie-
dergibt. Oft lassen sich aus den dimensionslosen Kennzahlen leicht Rückschlüsse auf
die den Vorgang bestimmenden Einflüsse ziehen.

Reynolds-Zahl

In der Strömungsmechanik gilt die Reynols-Zahl Re (Gleichung 2.13) als prominen-
tes Beispiel für eine wichtige dimensionslose Kennzahl [253, 254]. Sie charakterisiert
das Verhältnis der Trägheitskraft zur viskosen Reibungskraft und beinhaltet die fluidi-
schen Eigenschaften Dichte ρ und dynamische Viskosität µ, sowie die Geschwindigkeit
u und die charakteristische Länge l. Bei einer Rohrströmung entspricht der hydraulische
Durchmesser Dh der charakteristischen Länge.

Reynolds-Zahl

Re =
ρuDh

µ
(2.13)

Die Reynoldszahl charakterisiert das Verhalten einer Strömung. Wenn die viskose Rei-
bungskraft gegenüber der Trägheitskraft dominiert, liegt eine laminare Strömung vor.
Bei hohen Reynoldszahlen ist die Trägheitskraft viel größer als die Reibungskraft, die la-
minare Grenzschicht wird instabil und es bildet sich eine turbulente Strömung aus. Der
Übergangsbereich von laminarer zu turbulenter Rohrströmung liegt bei Reynoldszah-
len zwischen 2300 und 4000. In Mikrokanälen bildet sich sowohl für Flüssigkeiten als
auch für Gase9 gewöhnlich eine laminare Strömung aus, da der hydraulische Durch-
messer sehr klein ist (Dh ≤ 1 mm) und die Fließgeschwindigkeiten meist moderat
bleiben (u ≪ 1 m/s). Bei sehr kleinen Reynoldszahlen Re ≪ 1 kann man die Träg-
heitskräfte völlig vernachlässigen. Die Navier-Stokes-Gleichungen vereinfachen sich zu
einer Stokes-Form und man spricht daher auch von einer Stokes-Strömung.

9 Zwischen der kinematischen Viskosität ν = µ

ρ
von Wasser gegenüber Luft liegt nur eine Größenord-

nung.
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Euler-Zahl (Eu)

Die Euler-Zahl Eu (Gleichung 2.14) beschreibt das Verhältnis vom Druckabfall aufgrund
von fluidischer Reibung zu kinetischer Energie pro Volumen und charakterisiert die
Strömungsverluste. In einem Mikrokanal ist die Eulerzahl aufgrund des niedrigen Vo-
lumenstroms sehr groß. Um eine Ähnlichkeit zwischen zwei Strömungen herzustellen,
müssen Geometrie, Reynolds-Zahl und Euler-Zahl jeweils übereinstimmen.

Euler-Zahl

Eu =
∆p

ρu2
(2.14)

Euler-Zahl für ein Strömungsrohr nach Gleichung 2.3

Eu =
8πνl

V̇
(2.15)

Bond-Zahl (Bo)

Das Verhältnis von Auftriebskraft zur Oberflächenkraft wird durch die Bond-Zahl Bo
(Gleichung 2.16) beschrieben. Sie sagt aus, ob Kapillarkräfte gegenüber Gravitations-
kräften überwiegen. Die Bond-Zahl lässt sich auch als Maß für die Kapillarität verste-
hen. Hierfür bietet sich die von Bretherton [7] durchgeführte Analyse einer aufsteigen-
den Luftblase in einer senkrecht stehenden Kapillare an. Er ermittelte für Bond-Zahlen
Bo < 3, 368, dass die Oberflächenkräfte gegenüber den Auftriebskräften dominieren
und die Luftblase stehen bleibt. Für das System Wasser/Luft bedeutet dies, dass Ka-
pillareffekte bei einem hydraulischen Durchmesser von unter 5 mm überwiegen, bei
Wasser/Tetradekan liegt die Grenze bei 8,5 mm.10 In Mikrokanälen ist dies also im-
mer der Fall. Auftriebseffekte oder Verformungen von Tropfen durch die Schwerkraft
können hier völlig ausgeschlossen werden.

Bond-Zahl

Bo =
∆ρgD2

h

γ
(2.16)

Kapillarzahl (Ca)

Die Kapillarzahl Ca (Gleichung 2.17) beschreibt das Verhältnis von viskosen Reibungs-
kräften zur Oberflächenkraft und ist ein relevantes Kriterium für viele mikrofluidische
Prozesse, z.B. bei der Benetzungsschichtdicke beim Tropfentransport im Mikrokanal
oder bei der Tropfenbildung in einer Fließfokussierungsstruktur. Zwar hängt die Ka-
pillarzahl nicht von einer räumlichen 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 Eine andere Sichtweise analog hierzu ist die Definition eines Kapillardurchmessers λc bei Bo = 1,
welcher etwa um einen Faktor 0,5 kleiner ist.
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Kapillarzahl

Ca =
µu

γ
(2.17)

Weber-Zahl (We)

Während die Kapillarzahl das Verhältnis der Reibungskräfte zur Oberflächenkraft an-
gibt, beschreibt die Weber-Zahl We (Gleichung 2.18) das Verhältnis der Trägheitskräfte
zur Oberflächenkraft. Sie setzt sich aus dem Verhältnis von dynamischen Druck ρu2

zum Kapillardruck γ/Dh zusammen und kann z.B. als Maß für die Tropfenverformung
(bis zur Abtrennung) in einer Strömung angesehen werden. Die mikrofluidische Trop-
fenbildung läuft gewöhnlich bei niedrigen Weber-Zahlen ab und ist somit dominiert von
Grenzflächenkräften. Jedoch lassen sich z.B. Fließfokussierungsstrukturen auch gut bei
größeren Weber-Zahlen betreiben.

Weber-Zahl

W e =
ρu2Dh

γ
(2.18)

Berechnung dimensionsloser Kennzahlen für ausgewählte Beispiele

Für die in dieser Arbeit gebräuchlichen Kanalquerschnitte von Dh = 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 Strö-
mungsrohr mit 33fachem Durchmesser unter Beibehaltung der Strömungsgeschwindig-
keit u = 10 mm

s
herangezogen.

Fluideigenschaft Symbol Wert Einheit

Dichte Wasser
ρ

1 g
cm3

Tetradekan 0, 763 g
cm3

dyn. Viskosität Wasser
µ

1 mPas

Tetradekan 2, 18 mPas

kin. Viskosität Wasser
ν

1 mm2

s

Tetradekan 2, 86 mm2

s

Grenzflächenspannung γ 50 mN
m

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

Die Miniaturisierung wirkt sich deutlich auf die meisten dimensionslosen Kennzahlen
aus. Für den Mikrokanal haben die Kennzahlen die Grenze überschritten, bei der volu-
menbasierte physikalische Einflüsse bestimmend für das Fließverhalten sind.
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dimensionslose
Symbol

Mikrokanal Strömungsrohr

Kennzahl Dh = 0, 3 mm Dh = 10 mm

Reynolds-Zahl Re 3 100

Euler-Zahl Eu 10, 7 0, 3

Bond-Zahl Bo 4 · 10−3 4, 6

Kapillarzahl Ca 4 · 10−4 4 · 10−4

Weber-Zahl We 6 · 10−4 0, 02

Tabelle 2.2: Dimensionslose Kennzahlen bei einer Strömungsgeschwindigkeit von u =
10 mm

s
in einem Mikrokanal (∅ = 0, 3 mm) verglichen mit einem Strömungsrohr

(∅ = 10 mm). Bis auf die Kapillarzahl hängen alle Kennzahlen vom hydraulischen
Durchmesser ab. Die Bond-, Kapillar- und Weber-Zahl wurden für das System Tetrade-
kan/Wasser berechnet. Der Volumenstrom im Mikrokanal ist durch die Beibehaltung der
Strömungsgeschwindigkeit sehr gering. Für einen vergleichbaren Volumenstrom wären ca.
1.000 Mikrokanäle erforderlich.

2.5.2 Minimales Tropfenvolumen IMCV

Bei isotrop geätzten und zum Vollkanal verbondeten Glaskanälen entstehen rechtecki-
ge Kanalquerschnitte mit kreisrunden Außenseiten. Diese eignen sich wie kreisrunde
Kapillarkanäle sehr gut für den sicheren Tropfentransport, da Bypass-Strömungen, die
an Hindernissen zu Tropfenverschmelzungen führen könnten, nicht auftreten. Die Seg-
mente mit Separationsmedium sind so nur über die dünne Benetzungsschicht miteinan-
der verbunden und die Tropfen bewegen sich als Tropfenstrom durch den Mikrokanal.
Gegenüber zylindrischen Kapillaren ergibt sich zusätzlich der Vorteil der planparallelen
Maskenflächen, welche eine gute optische Zugänglichkeit bieten.

Kanalquerschnitt

z

r

hk/2

wk/2

Rotationsachse

r(z)=
2hk

2( ( -z2 2
1

( ( hk

2
wk

2
-+

Abbildung 2.15: Kanalquerschnitt für zum Vollkanal verbondete isotrop geätzte Glas-
kanäle. Das ideale minimale Tropfenvolumen ergibt sich aus dem Volumen des daraus
gebildeten Rotationskörpers.
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Für den sicheren Tropfentransport ohne Bypass-Strömung ist es erforderlich, dass die
Tropfenperipherie den Kanalquerschnitt vollständig ausfüllt. Das Volumen des aus dem
Querschnitt gebildeten Rotationskörpers (siehe Abbildung 2.15), der diese Bedingung
erfüllt, ist das ideale minimale Tropfenvolumen IMCV (Ideal Minimum Compartment Vo-
lume) für den Transport als Tropfenstrom. Diese Definition wurde von Henkel et al. [16]
eingeführt und beschreibt das minimale Volumen eines Tropfens, der den Kanal unter
nicht-benetzenden Verhältnissen vollständig ausfüllt, d.h. bei einem Kontaktwinkel von
etwa 180 Grad zwischen der Tropfengrenzfläche und der Kanalwand. Das IMCV lässt
sich aus den Parametern Kanalhöhe hk und Kanalbreite wk bzw. Ätztiefe de und Mas-
kenweite wm nach Gleichung 2.19 berechnen.

Minimales Tropfenvolumen:

IMCV = 2π

∫

hk
2

0

r(z)2 dz

IMCV (wk, hk) =
π

4
hk (wk − hk)

2 + πh2

k

(

hk

6
+

π

8
(wk − hk)

)

IMCV (de, wm) =
π

6
de

(

3w2

m + 8d2

e + 3πdewm

)

(2.19)

Aufgrund der Deformation des Tropfens durch viskose Kräfte und Trägheitskräfte ist in
der Praxis ein etwas größeres Minimalvolumen erforderlich. Für die Tropfenerzeugung
verwendete Funktionsstrukturen (z.B. T-Stücke mit Düsen) sollten in der Lage sein,
über einen großen Parameterbereich (bezüglich Volumenstrom, Volumenstromverhält-
nis, Viskosität und Grenzflächenspannung) Tropfen mit einem größeren Volumen als
IMCV zu erzeugen [16].
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3 Messmethoden und verfahrensspezi�s
he Erweiterungen

Die Untersuchungen von Zweiphasenströmungen in Mikrokanälen basieren im Wesent-
lichen auf bildbasierten Methoden. Aufgrund der optischen Qualität der Mikrokanal-
chips aus Borosilikatglas können qualitativ hochwertige Messbilder erfasst werden. Auf
dieser Grundlage wurden die experimentellen Bedingungen für die Messbilderfassung
tropfenbasierter Strömungen optimiert, insbesondere für die µPIV Messungen. Das Ver-
fahren der µPIV wurde angepasst, um tropfeninterne Strömungsfelder zu messen. Dazu
wurde eine Software zum automatischen konturbasierten Aufeinanderlegen der in den
Messbildern weiterbewegten Tropfen entwickelt und es wurden neue Algorithmen für
die PIV-Auswertung und Validierung angewendet, die anfangs noch nicht zum Stan-
dard offener PIV-Softwarebibliotheken gehörten. Ein vergleichbarer Dunkelfeld-µPIV
Aufbau ist in Verbindung mit der Güte 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 Düsen richtig zu bestimmen und um
erstmalig die Krümmung 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 für dreidimensionale Messverfahren
unerreichbare Parameterräume erschließt. Die grauwertbasierte Analyse von Tropfenin-
halten, die Tropfenstatistik, sowie die Vermessung der Tropfengeometrie und -volumina
wird durch effiziente Algorithmen zur Hintergrundkorrektur und Konturerkennung er-
möglicht. Für die Durchsatzmessungen wurden bildbasierte Daten zur Tropfenstatistik
mit Drucksensordaten korreliert, um auf einzelne Tropfen bezogene Druckdaten zu er-
halten. Vergleichbare Messungen zu Durchsatzkennlinien von Tropfenströmungen für
die untersuchten Querschnitte sind in der Literatur nicht verfügbar. Sie sind Grundlage
für die Validierung der im Kapitel 4.3.4 entwickelten Druckmodelle. Die mit den bild-
basierten Verfahren der Strömungsdiagnostik gewonnenen Erkenntnisse runden dabei
die verwendeten Annahmen schlüssig ab.

Strömungsphänomene der tropfenbasierten Mikrofluidik sind Gegenstand der aktuel-
len Forschung und noch nicht umfassend untersucht. Generell sind sie mit einem er-
höhten Messaufwand im Vergleich zu stationären Strömungen verbunden. Die hier vor-
gestellten Verfahren der Mikroströmungsdiagnostik mussten immer an die jeweiligen
Messaufgaben angepasst werden und wurden wie z.B. das Absorbance Imaging wei-
terentwickelt, um nichtstationäre Tropfenströmungen zu vermessen. Die Verbesserung
etablierter und die Entwicklung neuer Messmethoden ist gerade für die tropfenbasierte
Mikrofluidik noch lange nicht abgeschlossen.

Zunächst sollen die grundlegenden Verfahren für 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 Universität Jena entwickelt wurde.1 Im darauf folgenden Abschnitt wird das Mess-

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

3.1 Bildbasierte Featureextraktion

Abbildung 3.1: Bildanalyse-Software auf Grundlage der ICE-Bibliothek. Sie enthält eine
Bildliste für die Batch-Verarbeitung und verschiedene Programmteile zur Hintergrundent-
fernung, die konturbasierten Featureextraktion, die grauwertbasierte Messung von Mi-
schungseffizienzen, die Analyse von Grenzflächenspannungen aus Messbildern von hän-
genden Tropfen, die µPIV und die DNA-Chip Analyse.

Für 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 Datensätze eines Experiments, z.B. für die Tropfensta-
tistik und die µPIV. Die bildbasierte Featureextraktion basiert auf der Hintergrundent-
fernung, der anschließenden Markierung gefundener geschlossener Konturen und der
statistischen Analyse der gefundenen Bildobjekte. Auf diese Weise ist es möglich, aus
Bilderserien effizient statistische Daten über die im Mikrokanal transportierten Trop-
fenfolgen zu gewinnen. Dies soll im Folgenden an Beispielen verdeutlicht werden.

3.1.1 Bildbasierte Analyse der Mis
hungse�zienz

Eine wichtige Basisoperation der tropfenbasierten Mikrofluidik ist das Zudosieren
von Analyt zum Tropfen und dessen anschließende effiziente Durchmischung. Dafür
werden nach der Zudosierungsstelle Kanalwindungen eingesetzt, die zirkuläre Strö-
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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
gleichmäßig über den gesamten Tropfen gebildet hat. Bei einer Gesamtflussrate von 0,02
µl/s ist der Prozess nach ca. 25 s im Bereich der ersten Windung abgeschlossen.

mungsmuster über 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(III)-chloridlösungen visualisiert wird. Der mittlere Grauwert im Tropfen gilt
dabei als Maß für den Fortschritt der Reaktion. Mit fortschreitender Durchmischung
und damit Färbung ändert sich der mittlere Grauwert bis die Reaktion vollständig abge-
schlossen ist. Die in Abbildung 3.2 gezeigten Ergebnisse wurden bei März et al. [256]
zum Nachweis der vollständigen Durchmischung vor Beginn der SERS-Messungen
(Surface-enhanced Raman Scattering) herangezogen. Bei sehr langsamen Flussraten
von 0,02 µl/s ist die Durchmischung im Bereich der ersten Kanalwindung abgeschlos-
sen, was durch einen konstanten Grauwert charakterisiert wird.

Für die bildbasierte Auswertung sind folgende Schritte notwendig:

• Hintergrundentfernung mittels rangbasierter Extraktion des konstanten Hinter-
grunds

• Konturerkennung der Tropfen im hintergrundkorrigierten Bild

• Ermittlung der Position und des mittleren Grauwertes für jeden Tropfen

• Rekonstruktion der Tropfenpfade aus den Positionsdaten und Korrelation mit dem
mittleren Grauwert und der Transportzeit
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Die rangbasierte Hintergrundkorrektur eignet sich für die Analyse einer Bilderserie,
die durch einen konstanten Hintergrund (Mikrokanalchip) mit sich bewegenden, gut
verteilten Objekten (Tropfen) gekennzeichnet ist. Dafür wird ein nach Häufigkeiten
sortiertes Grauwerthistogramm für jede Pixelposition aus allen Bildern erstellt. Für den
Rang i wird der i-häufigste Grauwert in das Hintergrundbild eingetragen. Für kleine i

werden somit Grauwerte registriert, die sich in der Bilderserie selten ändern und den
Hintergrund bilden. Das so erstellte Hintergrundbild lässt sich von den Messbildern sub-
trahieren. Übrig bleiben Tropfenobjekte, die für eine nun folgende Konturerkennung
einfach detektierbar sind.

Die Konturerkennung erfolgt schwellwertbasiert. Dazu werden im Bild zusammenhän-
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 über alle von der Kontur eingefassten
Bildpunkte. Die Objektposition wird über die Koordinaten des die Kontur umfassenden
Rechtecks charakterisiert. Zur Objektverfolgung wird als Maß für die Zusammengehö-
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-Mat
hing

Für die Visualisierung des tropfeninternen Strömungsfeldes mittels µPIV werden zwei
kurz hintereinander aufgenommene Bilder eines partikelbeladenen Tropfens verarbei-
tet. Da sich die Lage des Tropfens zwischen beiden Aufnahmen verändert, müssen die
Tropfen in beiden Bildern zur Deckung gebracht werden. Im geraden Kanal handelt es
sich dabei um eine einfache Translation, im gekrümmten Kanal liegt zusätzlich noch
eine Rotation vor. Aus den Konturdaten der in beiden Bildern detektierten Tropfen
lässt sich eine Ähnlichkeitstransformation erstellen, welche die Konturen ineinander
überführt. 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
Strömungsfeldes mehr hat.

3.2 Dur
hsatzmessungen

Die Aufnahme von Druck-/Durchsatzkennlinien ist ein experimentelles Verfahren, das
sich in vielfacher Hinsicht nutzen lässt. Prinzipiell besteht ein Messaufbau wie in Abbil-
dung 3.3 aus einer Spritzenpumpe zur präzisen Dosierung der Fluide bei vorgegebenen
Flussraten. Für den zu messenden Druckbereich geeignete Drucksensoren werden vor
und hinter dem Messkanal in den fluidischen Aufbau integriert und über einen A/D-
Wandler mit hoher Auflösung ausgelesen. Nach Offset-Korrektur und Differenzbildung
aus beiden Sensorwerten liegt der Druckabfall in Abhängigkeit von der Flussrate für
den untersuchten Messkanal vor. Die Aufnahme von Durchsatzkennlinien wird durch ei-
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Spritzenpumpe

neMESYS Spritzenpumpe
Cetoni GmbH

A/D-Wandler

Keithley 2000 Multimeter
Keithley Instruments Inc.

Drucksensoren 

Messbereich: 0-2 Bar
Micro Mechatronic Technologies GmbH

Spritzenpumpe

Testkanal

PC
Experiment-

steuerung

Testkanal

Mikro!uidikchip

Abbildung 3.3: Schema des verwendeten Messaufbaus für die Druck-/Durchsatz Mes-
sungen. Der Testkanal wird nahe des Ein- und Ausgangs an Drucksensoren angeschlossen.
Diese werden über einen A/D-Wandler ausgelesen. Die Steuerung der Spritzenpumpen
und die Datenerfassung übernimmt 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 ermöglicht.

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

3.2.1 Dur
hsatzmessung als Kapillarviskosimeter

Bei newtonschen Fluiden hängt der Druckabfall bei laminaren Kapillarströmungen
nach dem Gesetz von Hagen-Poiseuille linear von der Strömungsgeschwindigkeit ab
(siehe Gleichung 2.3 auf Seite 31). Im Anstieg der mit dem Kapillarviskosimeter expe-
rimentell ermittelten Funktion des Druckabfalls in Abhängigkeit von der Flussrate ist
neben der Kapillarlänge und dem -radius die Viskosität des Fluids enthalten. Wird ein
Fluid mit bekannter Viskosität zur Kalibrierung verwendet, lassen sich auf diese Weise
sehr einfach Viskositäten messen. In Abbildung 3.4 wurde das System mit Hilfe von
Wasser bei 20 ◦C kalibriert und die korrekte Viskosität von η = 2, 3mPas für Tetrade-
kan bestimmt. Mit einem Wasserbad lassen sich die Viskositäten temperaturabhängig
messen.



3.2 Durchsatzmessungen 51

0 2 4 6 8 10
0

20

40

60

80

100

120

140

160
 Wasser
 Tetradekan
 Linearer Fit

D
ru

ck
ab

fa
ll 

(m
ba

r)

Flussrate (µl/s)

Equation y = a + b*x

Weight No Weighting
Residual Sum of 
Squares

3,19097 2,1778

Adj. R-Square 0,99948 0,99993
Value Standard Error

Wasser
Intercept -0,28375 0,21816
Slope 6,58934 0,04154

Tetradekan
Intercept 0,96973 0,18023
Slope 15,18305 0,03431

Abbildung 3.4: Kapillarviskosimetrische Messung von Tetradekan. Die Kalibrierung er-
folgt mit Wasser bei 20 ◦C mit einer Viskosität von η = 0, 996mPas. Aus den Anstiegen
der linearen Fitfunktionen ermittelt sich damit der korrekte Wert für Tetradekan von
η = 2, 3mPas bei 20 ◦C.

3.2.2 Dur
hsatzmessung zur Mikromis
her
harakterisierung

Neben der Charakterisierung der Mischungseffizienz z.B. per µLIF (siehe Kapitel 2.3.1),
ist die Messung der Druck-Durchsatzkennlinie für die Mikromischercharakterisierung
grundlegend. Oft sind die erforderlichen Durchsätze in einem verfügbaren Druckre-
gime vorgegeben und bestimmen das Design des Mikromischers, insbesondere dessen
Kanalquerschnitte unter der Randbedingung eines geringen Totvolumens. Für den Mi-
kromischer des in Abbildung 3.5 gezeigten Schemas wurde eine Durchsatzkennlinie
für beide Zuflüsse unabhängig voneinander aufgenommen. Aufgrund der unterschied-
lichen Länge der Zuflusskanäle weichen die Kennlinien stark voneinander ab. Wird für
den längeren Kanal ein viskoseres Fluid verwendet, verstärkt sich dieser Unterschied
noch. Auf diese Weise wird bei einer druckgetriebenen Förderung mit gleichem Druck-
niveau an den Zuflüssen ein Mischungsverhältnis von z.B. 1:100 basierend auf den
fluidischen Widerständen der Kanäle und dem Viskositätsverhältnis der Fluide einge-
stellt.

3.2.3 Dur
hsatzmessung von Tropfenströmungen

Die Bildung eines empirischen Transportmodells und die Validierung von analytischen
Transportmodellen für Tropfenströmungen basieren auf Durchsatzmessungen von Trop-
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Abbildung 3.5: Durchsatzkennlinien eines Mikromischers mit unterschiedlich langen Zu-
flüssen, einer auf dem Split & Recombine Prinzip basierenden Mischereinheit und einem
Detektionsfenster (D). Bei einer druckgetriebenen Fluidförderung hängen die Flussraten
und damit das Mischungsverhältnis von den fluidischen Widerständen der Zuflüsse bis
zum Zusammenfluss ab. Unter diesem Gesichtspunkt wurde konstruktionsbedingt ein fes-
tes Mischungsverhältnis in diesen Mikromischer implementiert, was sich in unterschied-
lichen Durchsatzkennlinien für beide Eingänge niederschlägt. Die Kanalhöhen sind 75
µm. Die Durchsatzkennlinien sind nicht linear, da sich aufgrund der Mischerarchitektur
bei höheren Fließgeschwindigkeiten laminare stationäre Wirbel bilden, die einen höheren
Energieumsatz mit sich bringen.

fenströmungen in einem Mikrokanalchip mit langen linearen Mikrokanälen (Abbil-
dung 3.6). Durch die Variation der Fluideigenschaften, Flussraten und Phasenverhält-
nisse lassen sich große Parameterbereiche untersuchen, die alle relevanten Fragestel-
lungen abdecken. Für die Modellbildung in Hinblick auf eine Systemsimulation trop-
fenbasierter mikrofluidischer Netzwerke (siehe Kapitel 2.4.4) sind Ausdrücke geeigne-
ter, die den Druckabfall als Funktion des Tropfenabstandes (nicht des Phasenverhält-
nisses) für eine konstante Tropfengröße beinhalten. Der Tropfenabstand lässt sich bei
bekanntem Tropfenvolumen aus dem Phasenverhältnis ableiten oder durch bildbasierte
Messung direkt gewinnen.

Für die Durchsatzmessungen wurden Drucksensoren nahe des Ein- und Ausgangs des
Mikrokanalchips integriert. Die Analyse der Tropfenverteilung erfolgte bildbasiert mit
niedriger Vergrößerung, nachdem sich der gesamte Mikrokanalchip gleichmäßig mit
Tropfen gefüllt hat. Für die Tropfenzählung wurden die Tropfen mit Bromphenolblau
gefärbt und nach der Hintergrundkorrektur der Bildserie konturbasiert registriert.
Gleichzeitig erfolgte die Messung des Druckabfalls mit einer Mittlung über mehrere
Messungen. Die Tropfenanzahl im Bildausschnitt wurde über ca. 20 Bilder gemittelt
und auf den Gesamtchip hochgerechnet. Aus der bekannten Gesamtlänge des Mikro-
kanals konnte so der mittlere Tropfenabstand ermittelt und der Druckabfall über 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 Objektträgerformat (26x76mm) mit einem Mikro-
kanal der Gesamtlänge von 2000 mm (Querschnitt 780 x 260 µm) für Durchsatzmes-
sungen. Der Chip kann mit bis zu 1900 Einzeltropfen gleichmäßig befüllt werden.

Ziel der Untersuchung war es, aus den Messdaten eine empirische Fitfunktion ∆p(Fluss-
rate, Tropfenabstand) zu erhalten, die eine möglichst genaue Wiedergabe der experi-
mentellen Daten im untersuchten Parameterbereich zur Verwendung in dem am IPHT
entwickelten Systemsimulationstoolkit ermöglicht. Auf diese Weise bleiben Charakte-
ristiken erhalten, die ein auf Transportmodellen basierendes analytisches Modell nicht
berücksichtigen kann, jedoch mitunter wichtig bei der Systemsimulation von Tropfen-
strömungen in komplexen fluidischen Netzwerken sind. Zum anderen sollen die Mess-
daten das in Kapitel 4.3.4 aufgestellte Modell für Tropfenströmungen in isotrop geätz-
ten Mikrokanälen validieren.

3.3 Absorban
e 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-förmigen Einmündungen (siehe Kapitel 4.1).
Bei der Charakterisierung selbstorganisierender mikrofluidischer Funktionsstrukturen
für 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 Möglichkeit 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-
krokanälen durch viskose Reibungskräfte entstehen, und diese mit Modellen, basierend
auf Brethertons Theorie [7], zu vergleichen.

Nach dem Lambert-Beerschen Gesetz hängt die in einer Flüssigkeit absorbierte Lichtin-
tensität nach Gleichung 3.1 linear von der durchleuchteten Schichtdicke d ab.
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Parameter Details variierter Bereich

Gesamtflussrate 0,15 - 2,5 µL/s

Flussraten-
verhältnis

1:1 bis 1:25

Kanalquerschnitt
Breite x Höhe

isotrop geätzte
Mikrokanäle

A) 780 x 260 µm2

B) 300 x 260 µm2

Viskosität kontinuierliches
Fluid

n-Heptan (η = 0, 4mPas)
Tetradekan (η = 2, 2mPas)

dispergiertes Flu-
id

Wasser/Glyzerin
η = 1..150mPas

Tabelle 3.1: Parameterbereich für die Durchsatzmessung von Tropfenströmungen. Bei
Variation der Parameter wurde immer die Gesamtflussrate und meist das Flussraten-
verhältnis mit variiert. Die Flussrate war nach oben begrenzt durch die Stabilität und
Gleichmäßigkeit des Tropfentransports.

Eλ = −log10

I1

I0

= ελcd (3.1)

Dabei ist Eλ die Extinktion des durchleuchteten Fluids bei der Wellenlänge λ, I1 die
Intensität des transmittierten Lichtes, I0 die Intensität des einfallenden Lichtes, ελ der
spektrale Absorptionskoeffizient und c die Konzentration des absorbierenden Bestand-
teils der eingesetzten Farblösung.

Bei einer linearen, brechungsfreien Durchleuchtung eines angefärbten Tropfens ent-
hält die von der Kamera ermittelte Grauwertmatrix die Höheninformation. Das Trop-
fenvolumen wird aus dem Grauwert-Integral über die Tropfenfläche des Hintergrund-
korrigierten Bildes (somit I0 = const.) berechnet. Aufgrund des linearen Zusammen-
hangs zwischen Extinktion und Schichtdicke genügt ein Proportionalitätsfaktor α für
die Umrechnung des logarithmierten Grauwertes in eine Höheninformation. Dieser
wird über den Grauwert Imax im Bereich der bekannten Kanalhöhe hmax im Kanal-
zentrum über α = hmax/log(Imax) kalibriert. Grundlage für dieses Verfahren ist die im
nächsten Kapitel beschriebene Anpassung der Brechungsindizes der Lösungen.

3.3.1 Anpassung der Bre
hungsindizes

Voraussetzung für die korrekte Anwendung des Absorbance Imaging und der µPIV ist
eine Brechungsindexanpassung [142]. Der zu erzielende Brechungsindex für die Flui-
de wird durch das verwendete Chipmaterial (BOROFLOAT 33 Borosilikat Glas, Schott
AG) bestimmt und liegt laut Datenblatt bei n = 1, 470 für die Beleuchtungswellenlänge
λ = 625 nm. Damit eignen sich für die Arbeitsfluide Decalin (cis+trans Decalin > 98 %
von Fluka, n = 1, 474) als kontinuierliches Medium und eine Ammoniumthiocyanatlö-
sung (NH4SCN > 99 %, Bernd Kraft GmbH) mit einer Konzentration von c = 7, 7 mol/L

(siehe Abbildung 3.7) als dispergiertes Medium. Für 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 NH4SCN-Lösung in Abhängigkeit von der Kon-
zentration. Der Brechungsindex wurde mit einem digitalen Abbe-Refraktometer bei der
Wellenlänge λ = 589 nm bestimmt.

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

Fluid n ρ [g/cm3] µ [mPas] σ [mN/m] γ [mN/m]

Decalin 1,47 0,88 2,5 30 38
NH4SCN 1,47 1,16 1,8 37

Tabelle 3.2: Eigenschaften der für das Absorbance Imaging und die µPIV im Bre-
chungsindex angepassten Fluide. Der Brechungsindex wurde mit einem digitalen Abbe-
Refraktometer gemessen, die Dichte gravimetrisch, die Viskosität mit einem Kapillarvis-
kosimeter (siehe Kapitel 3.2) und die Oberflächen- und Grenzflächenspannung mit der
Blasendruckmethode bestimmt. Die Oberflächenspannung von Decalin wurde aus Jas-
per [259] entnommen.
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3.3.2 Volumenri
htige Messung des Tropfenerzeugungsprozesses

Bildbasierte Verfahren ermöglichen die Untersuchung schneller dynamischer Prozesse
wie die Tropfenerzeugung an einer Düse mittels einer Hochgeschwindigkeitskamera.
Aufgrund der komplexen Geometrie eines in den Kanal hineinwachsenden Tropfens
korreliert die in der Bildauswertung erfassbare Tropfenfläche 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
Rückkopplung des Prozesses der Tropfenentstehung mit der Elastizität des fluidischen
Systems zurückzuführen sind. Die zeitliche Entwicklung des Tropfenvolumens und der
Flussrate durch die Düse bei 4000 fps zeigt Abbildung 4.3 auf Seite 70. Die disper-
gierte Phase wird kontinuierlich mit konstanter Flussrate gefördert. Zu Beginn wird
der Tropfen durch die Düsenapertur zurückgehalten, bis der Gegendruck des elastisch
verformten Systems (Teflonkapillare, Luftblasen) den durch die Tropfengrenzfläche er-
zeugten Laplace-Druck übersteigt. Es folgt ein Druckausgleich, der mit einem schnellen
Ausströmen des Tropfens verbunden ist. Danach setzt sich das Tropfenwachstum linear
mit der eingestellten Flussrate bis zur Abschnürung 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 für den Tropfen nach Bretherton [7] ein dünner Film des kontinuierlichen
Mediums zwischen Tropfen und Kanalwand aus. Durch die Balance zwischen visko-
ser Reibung und Grenzflächenspannung erfährt der Tropfen dabei eine Verformung
seiner Phasengrenzen, die sich in einem zusätzlichen Druckabfall über den Tropfen
auswirkt. Aus der durch das Absorbance Imaging unter Berücksichtigung der Symme-
trie in der Bildebene gewonnenen Tropfenkontur gelingt es, den Druckabfall direkt aus
der Tropfendeformation und der bekannten Grenzflächenspannung γ über die Laplace-
Gleichung zu bestimmen (siehe Kapitel 2.4.3). Die geometrischen Parameter der Trop-
fendeformation werden über Kurvenanpassungen von Ellipsen an die Tropfenkonturen
gewonnen. Abbildung 3.8 zeigt ein Beispiel für 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. Für Ab-
sorbance Imaging benötigtes 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 µm. Die Isolinien haben einen Abstand von 10 µm. An die
Tropfenkontur werden Ellipsen angepasst, deren Halbachsenparameter in die Berechnung
für den Laplace-Druck einfließen.

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

Die Aufnahme der Bilder zur Rekonstruktion des Mikrokanals erfolgte nach dem Durch-
spülen des frisch präparierten Kanals mit der brechungsindexangepassten Bromphenol-
blau-Lösung. 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 für die Auswertung verwendet. Bei Szenen, die sich bewegende Tropfen ent-
halten, wurde für jeden Parametersatz ein Stapel mit 300 Bildern nach Stabilisierung
der Strömungsverhältnisse aufgenommen und die Bilder mit vollständig abgebildeten
Tropfen weiterverwendet. Die Referenzbilder entstanden direkt aus dem auf den Stapel
angewendeten Grauwert-Median.

Die Berechnung der Absorption, die räumliche Kalibrierung der Messdaten und die
Tropfendetektion wurde mit einem ImageJ2 Makro realisiert. Die prozessierten Mess-
bilder haben danach eine räumliche Auflösung von 1 µm pro Pixel und eine Höhenka-
librierung von 10 nm pro Intensitätseinheit. 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 (rvorn

Kontur, rhinten
Kontur) in der

Bildebene und die Hauptkrümmungen der an die Grauwertprofile angepassten Ellipsen
(rvorn

Dicke, rhinten
Dicke ) sowie die Grenzflächenspannung γ nach Gleichung 3.2. Die Ergebnisse

aus diesen Untersuchungen werden in Kapitel 4.2.3 ausführlich diskutiert.

∆p = γ

[(

1

rvorn
Kontur

+
1

rhinten
Kontur

)

−
(

1

rvorn
Dicke

+
1

rhinten
Dicke

)]

(3.2)

3.4 Mi
ro-Parti
le Image Velo
imetry

Die µPIV ermöglicht die nichtinvasive, zeitlich und räumlich hochauflösende Strö-
mungsfeldmessung in Mikrokanälen. Das Verfahren basiert auf der Registrierung der
lokalen Texturverschiebung partikelbeladener Strömungen mittels Korrelationsalgorith-
men. Dabei lassen sich mit diesem Verfahren sowohl stationäre als auch instationäre
Strömungssituationen, wie z.B. der Tropfentransport im Mikrokanal, untersuchen.

Bei der µPIV sind im Vergleich zur makroskopischen PIV zusätzliche Probleme zu be-
rücksichtigen. Das Streuverhalten der Partikel ändert sich, wenn deren Durchmesser im
Bereich der Wellenlänge des Anregungslichtes liegt. Außerdem 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 nächsten Abschnitten soll dieses Verfahren vorgestellt, die experimentelle Rea-
lisierung beschrieben und die Randbedingungen diskutiert werden. Darüber hinaus
existiert ein Review mit Hinweisen zur experimentellen Durchführung von Lindken et
al. [140]. Sehr ausführlich wird dieses Verfahren in den entsprechenden Textbüchern
behandelt [260–262].

3.4.1 Prinzip

Das Prinzip der µPIV ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Den Ausgangspunkt für die korre-
lationsbasierte Verschiebungsanalyse bilden zwei aufeinanderfolgende Kameraframes
einer partikelbeladenen Strömung. Diese werden in rechteckige Untersuchungsfenster
eingeteilt, deren Größe so gewählt wird, dass darin mindestens 6 Partikel liegen [131].
Das Raster der sich nicht überlappenden Untersuchungsfenster ergibt die spätere Auf-
lösung des Vektorfeldes. Die aus beiden Bildern jeweils zusammengehörigen Untersu-
chungsfenster werden pixelweise gegeneinander verschoben und die Kreuzkorrelation
der von ihnen eingeschlossenen Bildfragmente in ein Korrelationsbild eingetragen. Ein
sinnvoller Verschiebungsbereich für 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 mögliche Verschiebungsrichtung markieren. Aus der interpo-
lierten Position des höchsten Verschiebungspeaks wird der wahrscheinlichste Verschie-
bungsvektor ermittelt.

Zwei aufeinanderfolgende Kameraframes 
partikelbeladener Strömung

Frame I

t = t0

Frame II

t = t0 + Δt

Diskretisierung in Untersuchungsfenster

Korrelationsanalyse

bei pixelweiser Verschiebung

der Untersuchungsfenster

gegeneinander

Peaksuche im Korrelationsbild

Rekonstruktion der 

Verschiebungsvektoren

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 während der pixelweisen Verschiebung der Untersuchungsfenster gegeneinander. Auf
diese Weise entsteht das Korrelationsbild. Verschiebungen mit hoher Korrelation liefern
darin Peaks, die eine mögliche Verschiebungsrichtung markieren. Aus der interpolierten
Position des größten Korrelationspeaks wird der Verschiebungsvektor ermittelt.

3.4.2 Behandlung stationärer und instationärer Strömungsphänomene

Für stationäre Strömungen 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
Unterdrückung von durch zufälligen Übereinstimmungen hervorgerufenen Peaks. Die-
ses Verfahren ist als Ensemble Averaging bekannt [263] und liefert bessere Ergebnisse
als die anschließende Mittlung von Strömungsfeldern.

Beide Verfahren sind jedoch für instationäre Strömungssituationen, wie sie beim Tropf-
entransport auftreten, nur sehr eingeschränkt anwendbar. Aufgrund von hohen Trop-
fengeschwindigkeiten und niedrigen Frameraten ist meist für jeden Tropfen nur eine
Doppelexposition möglich. Das bedeutet, dass das Strömungsfeld aus diesen Daten re-
konstruiert werden muss und somit alle Ausreißer enthält, die der Korrelationsalgo-
rithmus liefert. Aus diesem Grund ist neben einer optimalen Versuchsgestaltung ein
zusätzlicher 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 zusätzlichen Informationen im Korrelationsbild zunutze macht und damit
die als Ausreißer identifizierten Vektoren rekonstruiert.

Generell wird der Verschiebungsvektor aus dem höchsten Peak im Korrelationsbild re-
konstruiert. Liegen jedoch zwei ähnlich hohe Peaks vor, kann mitunter auch der etwas
kleinere dem korrekten Verschiebungsvektor entsprechen. Ein Maß für die Validität ei-
nes Peaks ergibt sich aus den relativen Peakhöhen zueinander. Gleichung 3.3 erzeugt
ein entsprechendes Kriterium mit einem Wertebereich zwischen 0 und 1. Je ähnlicher
die Peakhöhen sind, desto kleiner wird das Validitätskriterium 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 %
größer ist als der 1. Nebenpeak, was einem Validitätskriterium von 1/6 entspricht. Ein
weiterer Validitätstest geht von der Glattheit des Vektorfeldes aus. Vektoren können
als unsicher bewertet werden, wenn sie sich zu stark vom Vektormedian ihrer 3x3-
Umgebung unterscheiden [264].

Peakvalidität = 1 − Höhe(1. Nebenpeak)

Höhe(Hauptpeak)
(3.3)

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

3.4.3 Ein�uss der Volumenbeleu
htung

Bei der µPIV wird im Gegensatz zum herkömmlichen Verfahren das gesamte Untersu-
chungsvolumen beleuchtet. Die Abbildung eines Partikels durch ein Mikroskopobjektiv
ist mit einer gewissen Schärfentiefe verbunden, die von den optischen Parametern des
Systems abhängt. Für 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 Intensitätsverteilung nach der Punktspreizfunktion des optischen Systems hervor-
ruft [265]. Darauf basierend ist der durch Beugung bestimmte Anteil der Schärfentiefe
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 ungültige 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 Überlegungen aufgrund der endlichen Abmessungen der Sensorpixel. Eine
Punktlichtquelle wird auch bei leichter Defokussierung noch auf einem einzigen Pixel
abgebildet. Aus diesen beiden Anteilen lässt sich nach Inoué und Spring [266] mit
folgender Gleichung 3.4 die Tiefenschärfe berechnen.

δz =
nλ

NA2
+

ne

NA ·M
(3.4)

Dabei ist n der Brechungsindex des Mediums zwischen Mikroskopobjektiv und Mikro-
kanal, λ ist die Wellenlänge im Vakuum des zur Abbildung verwendeten Lichts, NA

ist die Numerische Apertur des Mikroskopobjektivs, M die Gesamtvergrößerung des
optischen Systems und e der Pixelabstand auf dem Detektor.

Ein für die PIV-Auswertung entscheidender Parameter basiert auf dem vom defokussier-
ten Partikel im Vergleich zur Fokuslage detektierbaren Intensitätsanteil ε, bei dem keine
Auswirkung mehr auf die Korrelationsfunktion zu erwarten ist. Dieser wird als Korre-
lationstiefe δDOC bezeichnet und beschreibt den doppelten Abstand, den ein Partikel
mit dem Durchmesser dp von der Objektebene entfernt sein muss, um nur noch 1/10
der Intensität auf dem Detektor zu bewirken. Da die Korrelationsfunktion quadratisch
von der Intensität abhängt, trägt er dann weniger als 1 % dazu bei. Ein vereinfachter
Ausdruck (siehe Gleichung 3.5) wurde von Olsen und Adrian [267] für gewöhnliche
µPIV Setups abgeleitet.

δDOC = 2

[

(1 − √
ε)√

ǫ

(

n2d2
p

4NA2
+

5, 95(M + 1)2λ2n4

16M2NA4

)]1/2

(3.5)

In Tabelle 3.3 sind die Schärfen- und Korrelationstiefen für die in verschiedenen Expe-
rimenten verwendeten µPIV Setups berechnet.

Parameter Photron APX PCO.2000 Olympus iSpeed2

Gesamtvergrößerung M 40x 20x 12,5x
Numerische Apertur NA 0,4 0,4 0,25
Pixelraster e 17 µm 7,4 µm 14 µm

Partikeldurchmesser dp 2,2 µm 2,2 µm 4 µm

Schärfentiefe δz 5,0 µm 4,8 µm 14,5 µm

Korrelationstiefe δDOC 9,8 µm 9,8 µm 29,7 µm

Tabelle 3.3: Parameter der für die Experimente verwendeten µPIV Setups. Alle Aufnah-
men wurden mit Luft als Immersionsmedium bei einer Wellenlänge λ = 640nm durchge-
führt. Die Photron Fastcam Ultima APX I2120 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-µs-Bereich) erlaubt.
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3.4.4 Messaufbau und Messdur
hführung

Lichtquelle mit Strahlformung
für Dunkelfeld-Beleuchtung

CCD-Kamera

Strahlteiler und Fototransistor 

zur Trigger-Erzeugung

Chiphalterung mit

Fluidmanagement

10x Mikroskopobjektiv

Chip

Abbildung 3.10: Messaufbau für Dunkelfeld-µPIV. Abhängig 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 über einen programmierba-
ren Controller nach definierten Zeitabständen für eine Doppelbelichtung getriggert, z.B.
nach Auslösung durch den Fototransistor.

Für die µPIV-Untersuchungen wurde ein speziell für tropfeninterne Strömungen ent-
wickelter Messplatz verwendet. Dieser implementiert nicht wie üblich eine Fluores-
zenzdetektion, stattdessen wird die partikelbeladene Strömung in diesem optimierten
Mikroskopaufbau (siehe Abbildung 3.10) über eine Dunkelfeldbeleuchtung mit einem
Mikroskopobjektiv auf den Kamerasensor abgebildet. Als Lichtquelle dient eine rote
Hochleistungs-LED, die sich in Synchronisation mit der Kamera über einen program-
mierbaren Controller betreiben lässt. Auf diese Weise ist für den PIV-Modus der Ka-
mera PCO.2000 (PCO AG, Deutschland) eine getriggerte Doppelframe-Belichtung nach
Schema 3.11 möglich. Dazu wird mit einem kurzen Lichtimpuls am Ende des ersten
Kameraframes und einem zweiten nach einem festgelegten Delay während des nächs-
ten Frames eine schnelle Doppelbelichtung mit Zwischenframezeiten im µs-Bereich er-
reicht. Für die Untersuchung von tropfeninternen Strömungen beinhaltet der Messplatz
einen Fototransistor, der die Aufnahmesteuerung bei der Passage eines partikelbelade-
nen Tropfens triggert.
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Abbildung 3.11: Schema der µPIV Doppelbelichtung für den PIV-Modus der PCO.2000.
Der Aufnahmestart erfolgt über die Registrierung eines partikelbeladenen Tropfens mit
dem Fototransistor. Nach einem Delay t1 wird die Aufnahme des ersten Frames gestartet,
an dessen Ende nach t2 ein Lichtblitz der LED mit der Dauer tf erfolgt. Ein zweiter Licht-
blitz wird kurz darauf nach t3 an den Beginn des zweiten Frames gelegt. Auf diese Weise
lassen sich Doppelframe-Belichtungen mit Zwischenframezeiten im µs-Bereich realisieren.

3.4.5 Verglei
h von Fluoreszenzanregung und Dunkelfeldbeleu
htung

Die meisten µPIV-Experimente werden mit fluoreszierenden Tracerpartikeln durchge-
führt. Diese werden oft mit einem gepulsten frequenzverdoppelten Nd:YAG Laser bei
532 nm angeregt. Über einen entsprechenden Filtersatz gelangt das fluoreszente Licht
auf den Detektor. Für eine kontrollierte Doppelframe-Belichtung können zwei unab-
hängig voneinander triggerbare Laser über eine Strahlvereinigungsoptik miteinander
kombiniert werden. Die Dauer der Laserpulse ist bei ausreichender Intensität für die
Fluoreszenzdetektion sehr kurz (10 ns). Der Vorteil der Fluoreszenzpartikel liegt in
der Unterdrückung von Hintergrundsignalen, welche z.B. durch Lichtstreuung an Ka-
nalwänden hervorgerufen werden. Bei Kanalrundungen oder der Untersuchung von
Tropfenströmungen 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 kostengünstig
realisiert werden kann, d.h. ohne einen (oder mehrere) Laser, einen Fluoreszenzfilter-
satz und fluoreszierende Partikel zu benötigen. Im Vergleich zu Aufnahmen mit fluo-
reszierenden Tracerpartikeln ist es bei diesem Messplatz gelungen, mit Dunkelfeldan-
regung eine ebenso gute Bildqualität zu erreichen (siehe Abbildung 3.12). In der Ab-
bildung, welche die von der Kamera aufgenommenen unbearbeiteten Rohdaten zeigt,
sind außer der Kante der Bondhilfsschicht keine Bildstörungen zu erkennen. Dies liegt
neben dem optimierten Strahlengang des Messplatzes nicht zuletzt an der hohen opti-
schen Qualität der verwendeten Mikrokanalchips aus Borosilikatglas und einer optima-
len Brechungsindexanpassung der Medien.

3.4.6 Anforderungen an Tra
erpartikel

Zum Abschluss sollen die aus der Literatur bekannten Kriterien vorgestellt werden, die
bei der Auswahl der Tracerpartikel für die µPIV-Experimente berücksichtigt 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
Qualität des Glaschips und der geätzten Mikrokanäle sind keine störenden Streuzentren
im Bildbereich vorhanden.

chenden Anforderungen. Generell werden Partikel benötigt, die klein genug gegenüber
den Kanalabmessungen sind und Beschleunigungen des Trägerfluids ungehindert fol-
gen können. Andererseits müssen sie auch groß genug sein, um den Einfluss der Brown-
schen Bewegung zu minimieren und um noch einen ausreichend großen Streuquer-
schnitt für deren Detektion zu bieten. Auf dem Detektor wiederum sollten die Partikel
auf mindestens 2-3 Pixel abgebildet werden. Für eine einheitliche Abbildungsintensität
sind monodisperse und nicht zusammenklumpende Partikel günstig.

Die Tracerpartikel sollten wenigstens zwei Größenordnungen kleiner sein als der hy-
draulische Durchmesser des Mikrokanals und dem Fluid mit möglichst geringer An-
sprechzeit folgen. Die Ansprechzeit τp der Partikel beschreibt deren Verhalten auf Än-
derungen im Strömungsfeld. Wird ein ruhender Partikel angeströmt, benötigt er τp um
1 − 1/e der Strömungsgeschwindigkeit zu erreichen. Bei Stokes-Strömung kann τp aus
den fluidischen Parametern Partikeldichte ρp, Viskosität µ des Trägerfluids sowie dem
Partikeldurchmesser dp wie folgt berechnet werden [268] (Gleichung 3.6).
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τp =
ρpd2

p

18µ
(3.6)

Für die untersuchten Fälle bei laminarer Strömung mit niedrigen Strömungsgeschwin-
digkeiten u liegt die aus der Ansprechzeit zu ermittelnde Stokes-Zahl der Partikel sehr
weit unter 1. Die Stokes-Zahl gibt das Verhältnis vom Bremsweg eines Partikels τpu zur
charakteristischen Größe des Hindernisses dc an. Je kleiner die Stokes-Zahl ist, desto
besser können die Partikel Änderungen des Strömungsfelds folgen.

Der durch die Brownsche Molekularbewegung kleiner Partikel verursachte Verschie-
bungsfehler schränkt die Partikelauswahl auf einen Mindestdurchmesser ein. Der rela-
tive Fehler εr einer Partikelverschiebung ∆x = u ·∆t in der Bildebene ist nach Santiago
et al. [118] gegeben durch Gleichung 3.7.

εr =
〈s2〉1/2

∆x
=

1

u

√

2D

∆t
=

√

2

∆t

kBT

3πµdp

(3.7)

Hierbei ist D der Diffusionskoeffizient in Flüssigkeiten nach Stokes-Einstein, kB die
Boltzmann-Konstante, T die Temperatur und 〈s2〉1/2 der quadratische Mittelwert der
durch Brownsche Bewegung verursachten Verschiebungen. Für die in den meisten Ex-
perimenten verwendeten Partikel mit dp = 2, 2µm und bei den niedrigen Strömungsge-
schwindigkeiten, d.h. relativ großen Zeitintervallen ∆t >= 10 ms, ist der relative Feh-
ler durch Brownsche Bewegung vernachlässigbar klein. Da die Brownsche Bewegung
ein statistischer Prozess ist, kann deren Auswirkung auf die Strömungsfeldbestimmung
durch Mittelung über mehrere Messungen minimiert werden.

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

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

de =

[

M2d2

p + 5, 95(M + 1)2λ2

(

n

2NA

)2
]1/2

(3.8)
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4 Ergebnisse

4.1 Messung der Tropfenerzeugung an T-förmigen Düsenstrukturen

Die Erzeugung von wässrigen Probentropfen, umgeben von einem kontinuierlichen Öl-
medium, ist eine wichtige Grundoperation in mikrofluidischen Lab-on-a-Chip Systemen.
Hierfür eignen sich z.B. T-förmige Einmündungen mit Düsenstrukturen, die den Kanal-
querschnitt vollständig ausfüllende Tropfen mit einem minimalen Volumen zuverlässig
generieren. Diese engen Düsenstrukturen spielen dabei für den Tropfenabriss eine
wichtige Rolle, wirken aber auch als Barriere für die Flüssig-Flüssig-Phasengrenze. Der
sich daran aufbauende Druck kann interessante Auswirkungen auf die Dynamik der
Tropfenerzeugung haben, wenn sich vor der Düsenstruktur 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 nachgefördertes Fluidvolumen von den Elastizitäten aufgenommen und bei dessen
Überschreitung abrupt in den Hauptkanal freigesetzt. Über die Düsengeometrie und
die Fluideigenschaften lässt sich der kritische Druck quantifizieren.

Generell lassen sich drei deutlich voneinander abgrenzbare Stadien der Tropfener-
zeugung identifizieren: die Verzögerungsphase, die Freisetzungsphase und die lineare
Wachstumsphase. Die Verzögerungsphase skaliert linear mit der Grenzflächenkrüm-
mung an der Düsenstruktur und umgekehrt proportional zur Flussrate des dispergier-
ten Fluids. Während der Freisetzungsphase kommt es zu einer wesentlich erhöhten
Flussrate, welche wiederum abhängig vom Düsenquerschnitt 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 Düsenquerschnitten und bei verschiede-
nen Flussraten systematisch untersucht. Komplementär dazu wird die Entwicklung des
Strömungsfelds im entstehenden Tropfen mittels µPIV visualisiert. Der für die Untersu-
chung verwendete Mikrokanalchip ist in Abbildung 4.1 dargestellt.
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Abbildung 4.1: a) Foto des verwendeten Mikrokanal-Glaschips. Öl (Decalin) wird als
Trägerfluid in den Hauptkanal (Breite: w = 300µm, Höhe: h = 260µm) mit konstanter
Flussrate qc gefördert. Die Injektion der zu dispergierenden wässrigen Lösung erfolgt aus
einem der vier Seitenkanäle in den Hauptkanal mit konstanter Flussrate qd, die anderen
Seitenkanäle bleiben mit Öl gefüllt und geschlossen. b) REM Aufnahme einer T-förmigen
Einmündung mit Düsenstruktur (Breite: wn, Höhe: hn). Die Mikrokanäle und die Düsen
besitzen wie in c) und d) dargestellt nahezu kreisförmige Querschnitte. Tropfen werden
mit einem aus dem Rotationskörper des Kanalquerschnitts in c) gebildeten Mindestvolu-
men erzeugt.
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4.1.1 Dynamik der Tropfenerzeugung bei Elastizität des �uidis
hen Systems

Zunächst wird der notwendige kritische Druck bestimmt, um die Flüssig-Flüssig-
Phasengrenze durch die Düsen in den Hauptkanal zu drücken. Die Messung erfolgt
quasistatisch über die Blasendruckmethode. Der hydrostatische Druck einer Flüssig-
keitssäule wird dabei solange langsam erhöht, bis er den Laplace-Druck der Phasen-
grenze an der Düsenstruktur gerade so überschreitet und diese somit durch die Düse
drückt. Die Phasengrenze erreicht ihre maximale Krümmung, wenn sie umlaufend ei-
nen rechten Winkel mit der Düsenebene bildet. Der so gemessene Druck sollte mit dem
aus den Hauptkrümmungsradien der Düse berechneten Laplace-Druck nach Gleichung
4.1 übereinstimmen.

∆p = ρgH = γκ = γ

(

2

wn

+
2

hn

)

(4.1)

Dabei ist ρ die Dichte und H die Höhe der Flüssigkeitssäule, g die Erdbeschleunigung,
γ die Grenzflächenspannung und κ die aus der Düsengeometrie berechnete maxima-
le Krümmung der Phasengrenze. Vergleicht man die Messdaten mit den berechneten
Werten in Abbildung 4.2, so stimmen diese für die vier Düsenstrukturen gut überein. In
Tabelle 4.1 sind die geometrischen Daten der auf dem Chip integrierten Düsen zusam-
mengefasst. Der Hauptkanal ist w = 300µm breit, h = 260µm hoch und besitzt ein
IMCV von 13 nl.
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Abbildung 4.2: Vergleich des gemessenen maximalen hydrostatischen Drucks, um die
Flüssig-Flüssig-Phasengrenze durch die Düse zu drücken, mit dem berechneten Laplace-
Druck. Die Datenpunkte entsprechen den auf dem Chip integrierten vier Düsen. Der
Laplace-Druck wurde aus den in Tabelle 4.1 gelisteten Düsenparametern und der Grenz-
flächenspannung γ = 38 mN/m für das System Decalin/Ammoniumthiocyanat-Lösung
berechnet.
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Düse wn(µm) hn(µm) κ(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 Düsenstrukturen.

Anhand der unterschiedlichen Düsenquerschnitte soll gezeigt werden, wie diese Ein-
fluss auf die Dynamik der Tropfenerzeugung nehmen, wenn das dispergierte Fluid
über eine elastische Teflon-Kapillare (Innendurchmesser: 0, 5 mm, Länge: 30cm) dosiert
wird. Der zeitliche Verlauf der Volumenzunahme eines an Düse 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 Verzögerungsphase,
die Freisetzungsphase und die lineare Wachstumsphase. Während der Verzögerungs-
phase tlag verlässt das dispergierte Fluid die Düse noch nicht, obwohl es konstant mit
der Flussrate qd gefördert wird. Ab dem Zeitpunkt t = 57 ms wird das bisher geförder-
te dispergierte Fluid plötzlich in den Hauptkanal freigesetzt. Das Volumen V wächst
während der Freisetzungsphase tburst mit einer höheren Flussrate als qd. Nachdem bei
t = 76 ms das elastisch gespeicherte Volumen verbraucht ist, wächst der Tropfen line-
ar mit der Flussrate dV /dt ∼ qd weiter, bis er schließlich von der Düse abgeschnürt
wird. Dieser beobachtete Volumenverlauf steht im Gegensatz zu dem Dosierverhalten
in unelastischen mikrofluidischen Netzwerken, bei denen keine wesentlich erhöhten
Flussraten dV /dt während des Dosiervorgangs durch eine Düse auftreten.
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Abbildung 4.3: Oben: Volumenzunahme des an der Düse erzeugten Tropfens. Die Trop-
fenerzeugung wird durch drei charakteristische Phasen gekennzeichnet: tlag, tburst und
tlinear. Während der Verzögerungsphase tlag bleibt das dispergierte Fluid hinter der Düse
zurück, obwohl es ständig mit konstanter Flussrate qd gefördert wird. In der Freisetzungs-
phase tburst strömt das zurückgehaltene Volumen mit erhöhter Flussrate in den Hauptka-
nal, bis der Tropfen während tlinear mit der eingestellten Flussrate qd bis zum Abschnüren
wächst.
Unten: Verlauf der durch die Düse geförderten Flussrate dV /dt.
Experimentelle Parameter:
qd = 0, 05µl/s, qc = 0, 25µl/s, Düse 1 (wn x hn = 126 x 86µm2).
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Abbildung 4.4: Die Dauer der Verzögerungsphase tlag ist invers proportional zur För-
derrate qd. Die Daten wurden aus mit Abbildung 4.3 vergleichbaren Plots extrahiert. Bei
gegebener Förderrate qd verlängert sich die Verzögerungszeit mit abnehmender Düsengrö-
ße. Der eingefügte Graph zeigt die Entwicklung des Drucks in der Zuleitung. Dieser baut
sich solange auf, bis er den durch die Phasengrenze an der Düse erzeugten Druck pburst

bei t = tlag übersteigt.

Weiterhin stellt sich die Frage, wie das Verhalten der an der Düse zurückgehaltenen
Phasengrenze während der Verzögerungsphase tlag mit dem Düsenquerschnitt und der
Flussrate qd korreliert. Es ist naheliegend anzunehmen, dass sich der Druck in der
elastischen Zuleitung zur Düse solange aufbaut, bis dieser den Druck übersteigt, der
notwendig ist um die Phasengrenze durch die Düse zu drücken. In erster Näherung
nimmt der Druck pfeed in einer dünnwandigen elastischen Zuleitung linear mit ihrer
Expansion und somit dem darin enthaltenen Volumen zu. Dieses wächst bei der vorlie-
genden Untersuchung mit der Flussrate qd. Somit steigt der Druck in der Zuleitung mit
dpfeed/dt ∝ qd. Wie weiter unten gezeigt wird, ist der durch die Phasengrenze erzeugte
Laplace-Druck pburst unabhängig von qd. Aus dieser Skalierungsanalyse folgt, dass die
benötigte Zeit zum Übersteigen des Laplace-Druckes an der Phasengrenze durch die
elastische Ausdehnung der Zuleitung umgekehrt proportional zur Flussrate qd ist. Die-
ses Verhalten wird durch die Messungen bestätigt. In Abbildung 4.4 ist ersichtlich, dass
die Dauer der Verzögerungsphase tlag tatsächlich umgekehrt proportional zur Flussrate
qd ist und dabei stark vom Düsenquerschnitt abhängt. Dieser geometrische Einfluss soll
im Folgenden diskutiert werden.

Wie bereits aus Abbildung 4.2 ersichtlich, ist der benötigte Druck pburst, um die Flüssig-
Flüssig-Phasengrenze durch die Düse zu drücken, gleich dem maximalen Laplace-Druck
der Phasengrenze an der Düse mit pburst − pref = κγ, wobei pref ein Referenzdruck
an der Düse bei nicht gekrümmter Phasengrenze ist. Die maximale Krümmung der
Phasengrenze κ, die ihr durch die Düsengeometrie aufgezwungen wird, kann über κ =
2/wn + 2/hn berechnet werden. Die entsprechenden Werte für κ sind in Tabelle 4.1
aufgelistet. Das disperierte Fluid strömt in den Hauptkanal, wenn pfeed(t = tlag) =
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pburst gilt. Mit den Skalierungen pfeed(t = tlag) ∝ qdtlag und pburst ∝ κ folgt tlag ∝
κ/qd.

In Abbildung 4.5 ist dementsprechend tlag als Funktion von κ/qd dargestellt. Die experi-
mentellen Daten für die untersuchten Düsengeometrien 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 Düse überschritten ist.
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Abbildung 4.5: Die Dauer der Verzögerungsphase tlag skaliert mit der Krümmung der
Phasengrenze κ an der Düse und ist umgekehrt proportional zur Flussrate qd des disper-
gierten Fluids.

In der Freisetzungsphase wird das bis dahin von der Zuleitung aufgenommene Volumen
mit erhöhter Flussrate durch die Düse in den Tropfen appliziert. Dies geschieht, sobald
die Flüssig-Flüssig-Grenzfläche ihre maximale Krümmung überschritten hat. Die Fluss-
rate durch die Düse ist während dieser Periode tburst wesentlich größer als qd (siehe
Abbildung 4.3). Der Tropfen wächst dabei schnell auf das Volumen Vburst an. In Abbil-
dung 4.6 wird die mittlere Flussrate Vburst/tburst durch die Düse für alle vier Düsen bei
verschiedenen Flussraten verglichen. Dabei zeigt sich, dass die auf qd normalisierte mitt-
lere Flussrate bei allen Düsen wesentlich höher als 1 ist. Die erhöhte Strömung durch
die Düse hängt dabei sowohl von der Flussrate als auch vom Düsenquerschnitt ab. Klei-
ne Düsen führen zu relativ starken Strömungen, da der hohe Laplace-Druck an der Pha-
sengrenze zu einem größeren in der elastischen Zuleitung gespeicherten Volumen führt.
In den Experimenten traten Flussratenerhöhungen von bis zu Vburst/tburst ∼ 10qd auf.
Das durch Druckaufbau in elastischen Zuleitungen gespeicherte und bei hoher Flussra-
te plötzlich freigesetzte Volumen kann in Anwendungen genutzt werden, bei denen es
auf eine schnelle Durchmischung mehrerer Fluide bei der Tropfenerzeugung ankommt.
Im nächsten Abschnitt wird die Dynamik der Tropfenerzeugung in den sich bildenden
Tropfen via µPIV untersucht.
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Abbildung 4.6: Die mittlere Flussrate Vburst/tburst, normalisiert auf qd, mit welcher der
Tropfen sich während der Freisetzungsphase aufbläht, als Funktion der Düsenkrümmung
und der Dosierflussrate. Die gestrichelten Linien dienen der besseren Sichtbarkeit der
zusammengehörigen Flussraten und schneiden sich alle bei Vburst/tburstqd = 1.

4.1.2 Messung des tropfeninternen Strömungsfeldes

Die Messung des internen Strömungsfeldes im entstehenden Tropfen mittels µPIV lie-
fert zusätzliche Erkenntnisse, insbesondere zum Einfluss der Düsengeometrie. Bei sich
bildenden Tropfen an den Düsen 1 und 3 wurden µPIV Messungen durchgeführt. Das
Flussratenverhältnis wurde konstant auf qc/qd = 5 festgesetzt und Gesamtflussraten
von qc + qd = 0, 3µl/s und 0, 6µl/s untersucht1. 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 zugehörigen Strömungsfeld dargestellt. Die Rekonstruktion der
Strömungsvektoren im Düsenbereich gestaltet sich aufgrund der dort auftretenden ho-
hen Geschwindigkeitskomponenten senkrecht zur Fokusebene schwierig. Ein Ausweg
wäre die Verkürzung der Aufnahmezeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Frames.
Mit dem für diese Untersuchung verfügbaren Mitteln war dies jedoch ohne einen deut-
lichen Verlust an räumlicher Auflösung nicht möglich.

In Abbildung 4.8 werden beispielhaft die Strömungsfelder in einem an der größten
Düse 1 (links) und der kleineren Düse 3 (rechts) erzeugten Tropfen zu verschiede-
nen Zeitpunkten ausgehend vom Beginn der Freisetzungsphase verglichen. Die Fluss-
raten des kontinuierlichen Fluids mit qc = 0, 25µl/s und des dispergierten Fluids mit
qd = 0, 05µl/s sind in beiden Fällen identisch. Verglichen werden die Geschwindig-
keitsverteilungen zu vier charakteristischen Zeitpunkten während des Erzeugungspro-
zesses: In der Mitte der Freisetzungsphase bei t = 0, 5tburst (Abbildung 4.8a), am Ende

1 An dieser Stelle können nur Schnappschüsse aus den vorgenommenen Aufnahmen gezeigt werden,
ein vollständiger Satz der Hochgeschwindigkeits-µPIV-Videos ist im elektronischen Zusatzmaterial
zur zugehörigen Veröffentlichung von Malsch et al. [129] online abrufbar.
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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 µPIV rekonstruiertes Geschwindigkeitsfeld. Ungültige Geschwindigkeits-
vektoren im Bereich des Düsenausgangs stammen von relativ hohen Geschwindigkeits-
komponenten der Tracerpartikel senkrecht zur Fokusebene.

der Freisetzungsphase bei t = tburst (Abbildung 4.8b), in der Mitte der linearen Wachs-
tumsphase bei t = tburst + 0, 5tlinear (Abbildung 4.8c) und kurz vor dem Abschnüren
des Tropfens bei t = T (Abbildung 4.8d). Der auffälligste Unterschied zwischen beiden
Düsen ist die Dauer bis zur abgeschlossenen Tropfenerzeugung T , die bei der größeren
Düse länger ist.

In Abbildung 4.8a ist die schnelle Freisetzung des gespeicherten Volumens klar aus
dem Strömungsfeld ersichtlich. Diese Phase ist gekennzeichnet durch große Geschwin-
digkeitsvektoren sowohl stromaufwärts als auch stromabwärts. Das Tropfenwachstum
aus der Düse geschieht fast symmetrisch ohne wesentlich durch das vorbeiströmende
kontinuierliche Fluid beeinflusst zu werden. Bei der kleineren Düse ist dieses Verhal-
ten aufgrund der höheren Ausströmgeschwindigkeit noch ausgeprägter. Die größten
Geschwindigkeitsvektoren liegen dabei im Bereich der Düse, von denen manche durch
die hohen Geschwindigkeiten und die Bewegung der Partikel aus der Fokusebene her-
aus nicht mehr rekonstruierbar sind. Während der Freisetzungsphase liegen die Fluss-
raten aus der Düse weit höher als qd. Aus Abbildung 4.6 geht hervor, dass während
der Freisetzungsphase die Flussrate durch Düse 3 ungefähr doppelt so groß ist wie die
durch Düse 1. Dieser Unterschied in den Geschwindigkeiten spiegelt sich auch in den
µPIV-Daten wieder.

Am Ende der Freisetzungsphase (Abbildung 4.8b) wird der Einfluss des kontinuierli-
chen Transportfluids sichtbar, das um den Tropfen herum fließt und ihn stromabwärts
mitführt. Die Strömungsvektoren sind hauptsächlich stromabwärts gerichtet. Bei der
größten Düse 1 ist eine leicht zirkuläre Strömung im Tropfen zu erkennen, während
die Strömung im Tropfen an Düse 3 eher parallel zur Hauptströmungsrichtung verläuft.
Dies liegt möglicherweise an dem bei Düse 1 längeren Einfluss des vorbeiströmenden
Transportfluids auf das tropfeninterne Strömungsfeld. Die Strömungsgeschwindigkeit
im Bereich der Düsen sind immer noch höher als während der linearen Wachstums-
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phase in der nächsten Zeile. Aufgrund der höheren Freisetzungsgeschwindigkeit ist das
Volumen des an Düse 3 erzeugten Tropfens größer, obwohl die Dauer der Freisetzungs-
phase kürzer ist. In der Mitte der linearen Wachstumsphase (Abbildung 4.8c) bleibt die-
ser Größenunterschied erhalten. Bei der finalen Tropfengröße kurz vor dem Abschnü-
ren (Abbildung 4.8d) erreicht jedoch der an Düse 1 gebildete Tropfen aufgrund des
insgesamt längeren Erzeugungszyklus T ein größeres Volumen. Nach dem Abschnüren
führt die schnelle Relaxation der Phasengrenze zu hohen Strömungsgeschwindigkeiten
im Tropfen mit interessanten Strömungsmustern (Abbildung 4.9).

4.1.3 Zusammenfassung

Die Dynamik der Erzeugung wässriger Tropfen in einen kontinuierlichen Ölstrom an
T-förmigen Einmündungen mit Düse wurde auf Grundlage von Hochgeschwindigkeits-
Aufnahmen und µPIV-Untersuchungen beschrieben. Im betrachteten Fall geschah die
Dosierung der wässrigen Lösung in den Glaskanalchip über elastische Teflonkapillaren,
die Druck aufnehmen und abgeben können. Dabei konnten drei charakteristische Pha-
sen der Tropfenerzeugung identifiziert werden. Zu Beginn des Erzeugungszyklus ver-
lässt das wässrige Fluid während tlag noch nicht die Düsenstruktur, obwohl es bei dem
gesamten Vorgang mit konstanter Flussrate qd gefördert wird. Während dieser Verzö-
gerungsphase baut sich Druck in der elastisch verformten Zuleitung auf. Basierend auf
der Hypothese, dass die wässrige Phase durch die Düse tritt, wenn der in der Zuleitung
aufgebaute Druck den durch die Flüssig-Flüssig-Phasengrenze an der Düse erzeugten
Laplace-Druck übersteigt, wurde eine einfache Skalierungsregel für tlag formuliert, die
sich ausgezeichnet auf die experimentellen Daten anwenden ließ. In der anschließen-
den Freisetzungsphase mit der Dauer tburst verursacht der Druckabbau in der Zuleitung
relativ hohe Strömungen durch die Düse. Diese führen zu einem schnellen Wachstum
des Tropfens mit Flussraten wesentlich größer als qd. Dabei wurde gezeigt, dass so-
wohl die Düsengeometrie als auch die Strömungsbedingungen einen starken Einfluss
auf die Dynamik während dieser schnellen Wachstumsphase haben. Nach der Freiset-
zungsphase nimmt das Tropfenvolumen in der linearen Wachstumsphase tlinear mit qd

bis zum Abschnüren des Tropfens zu. Details zur Dynamik der Strömung innerhalb des
Tropfens wurden mittels µPIV erfasst. Für die Messung des Tropfenvolumens und die
µPIV-Aufnahmen war die perfekte Anpassung der Brechungsindizes der Fluide an den
Glaschip notwendig, um optische Verzeichnungen an Grenzflächen auszuschließen.

Die gezielte Nutzung von Systemelastizitäten, um Einfluss auf die Dynamik der Tropfen-
erzeugung zu nehmen, eröffnet Lösungen für einige verbreitete Problemstellungen in
der tropfenbasierten Mikrofluidik. So wird z.B. bei der Verschmelzung eines im Haupt-
kanal an der Düse vorbei geführten mit einem an der Düse entstehenden Tropfen eine
signifikante Verbesserung der Durchmischung beider Fluide durch die erhöhten Ge-
schwindigkeiten während 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 für Lab-on-
a-Chip Anwendungen. Diese Beispiele verdeutlichen den möglichen Nutzen einer In-
tegration elastischer Elemente bei der Entwicklung neuer Funktionseinheiten für die
Lab-on-a-Chip Technologie und für tropfenbasierte Logikoperationen.
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Düse 1 Düse 3

a) 14 ms 9 mst = 0.5 tburst

b) 28 ms 18 mst = tburst

c) 50 ms 30 mst = t      + 0.5 tburst linear

d) 73 ms 42 mst = T

25 mm/s100 µm
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velocity (mm/s)

Abbildung 4.8: Entwicklung des tropfeninternen Strömungsfelds an der größten Düse 1
(links) und der kleineren Düse 3 (rechts). Die Strömungsfelder zu vier charakteristischen
Zeitpunkten während des Tropfenerzeugungsprozesses werden in a-d verglichen. Experi-
mentelle Bedingungen: qd = 0, 05µl/s, qc = 0, 25µl/s.
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Abbildung 4.9: Strömungsfeld des an Düse 1 erzeugten Tropfens kurz nach dem Ab-
schnüren. Durch die Relaxation der Phasengrenze werden hohe Strömungsgeschwindig-
keiten induziert, die lokal zu einem zirkulären Strömungsmuster führen. Experimentelle
Bedingungen: qd = 0, 05µl/s, qc = 0, 25µl/s.
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4.2 Experimentelle Untersu
hungen zum Tropfentransport im Mikrokanal

Für das Design von mikrofluidischen Lab-on-a-Chip Bauelementen spielt das Verständ-
nis des Tropfentransports in Mikrokanälen eine wesentliche Rolle. Verbindungskanäle
zwischen Funktionsstrukturen nehmen einen Großteil 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 abhängig von lokalen Druckverhält-
nissen, welche sich im Wesentlichen durch den Tropfentransport in Verbindungskanä-
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 Flüssig-
Flüssig-Tropfenströmungen sehr komplex und unterliegt zahlreichen Einflüssen. Die
Grundlagen dazu wurden in Kapitel 2.4 zusammengetragen. An dieser Stelle soll
anhand systematischer Parametervariationen die Wirkung der einzelnen Einflüsse ex-
perimentell aufgezeigt und eine Datenbasis für die Modellentwicklung (Kapitel 4.3)
geschaffen werden. Zunächst wird das Strömungsfeld im Tropfen mittels µPIV un-
tersucht, wodurch bereits wesentliche Aspekte des Transportmechanismus aufgeklärt
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 Strömungsfeldmessung im Tropfen dur
h die µPIV

Die Untersuchung von hochaufgelösten Strömungsfeldern mit der µPIV eröffnet detail-
lierte Einblicke in das Transportverhalten von Tropfenströmungen. Für den Tropfen-
transport im isotrop geätzten, hydrophoben Glas-Mikrokanal ergeben sich für einen
wässrigen Tropfen Strömungsverhältnisse, die aufgrund der den Tropfen vollständig
umschließenden Benetzungsschicht durch eine Flüssig-Flüssig-Reibung dominiert wer-
den. Nach Bretherton ist dabei die Tropfentransportgeschwindigkeit zwar geringfügig
höher als die des kontinuierlichen Fluids (Kapitel 2.4.3). Das kontinuierlichen Fluid
fließt somit entgegen der Transportrichtung am Tropfen vorbei. Jedoch ist der Ge-
schwindigkeitsunterschied äußerst 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 Strömungsfeld mittels µPIV im Bezugssystem
des sich bewegenden Tropfens.2 Die Strömungsvektoren nahe der Kanalwand zeigen in
Transportrichtung. Im Zentralbereich fließt das Fluid zurück. Die höchsten gemessenen
Strömungsgeschwindigkeiten im Tropfen liegen im Bereich der Kanalwand und den
Umkehrzonen des kontinuierlichen Fluids. Daraus lässt sich schlussfolgern, dass sich

2 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 µm 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 Auflösung durchgeführt. Die PIV-Auswertung erfolgte nach den Kriterien aus Kapitel 3.4.



4.2 Experimentelle Untersuchungen zum Tropfentransport im Mikrokanal 79

die Strömung im Tropfen hauptsächlich aufgrund von Flüssig-Flüssig-Reibung an der
Phasengrenze herausbildet. Dabei spielen der Impulsübertrag an den Umkehrzonen
der kontinuierlichen Phase und das vorbeifließende Trägerfluid eine wesentliche Rolle.
Dies hat deutliche Konsequenzen für die Durchsatzkennlinien von Tropfenströmungen,
insbesondere bei hoher Viskosität der Tropfen (siehe nächstes Kapitel).

(a) Kameraframe (b) PIV-Plot

Abbildung 4.10: Tropfeninternes Strömungsfeld beim Transport durch einen geraden
Mikrokanal (nahezu runder Querschnitt, 300 x 260 µm).
Links: Messbild des mit Polystyrolpartikeln beladenen, brechungsindexangepassten Trop-
fens. Das kontinuierliche Fluid ist Decalin.
Rechts: Mittels µPIV rekonstruiertes Strömungsfeld. Die Strömungsvektoren liegen im
Bezugssystem des sich bewegenden Tropfens.

Ein vergleichbares Strömungsmuster bildet sich auch in einem breiteren Mikrokanal
(780 x 260µm) aus (Abbildung 4.11). Die Zusammensetzung der Fluide entspricht in
diesen Aufnahmen den bei biochemischen Assays real eingesetzten Fluiden3, allerdings
tritt deutlich die fehlende Brechungsindexanpassung in den Messbildern hervor. Da-
durch ist die Rekonstruktion der Strömungsvektoren an den Phasengrenzen fehlerbe-
haftet und das Bildfeld ist aufgrund der Kanalrundungen als nicht planar anzuneh-
men.

Der Vergleich der Strömungsmuster beim Transport durch einen geraden und einen ge-
wundenen Kanal bietet interessante Details bezüglich 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 mündende Düse wird dadurch eine optimale Durchmischung mit
dem gegenüberliegenden Teil des Tropfens verhindert. Im gewundenen Kanal erstreckt
sich das Strömungsfeld über den gesamten Tropfen (Abbildung 4.11b) und ermöglicht
somit eine gleichmäßige Durchmischung des gesamten Tropfeninhalts.

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

Geschwindigkeit: 6,4 mm/s

(a) gerader Kanal

Transportrichtung

Geschwindigkeit: 6,4 mm/s

(b) gewundener Kanal

Abbildung 4.11: Tropfeninternes Strömungsfeld im geraden und gewundenen Mikroka-
nal (Ätztiefe: 130 µm, Maskenweite: 520 µm). Flussrate Tetradekan: 1.0 µl/s, Puffer:
0,2 µl/s.
Links: Im geraden Mikrokanal bilden sich zwei symmetrisch liegende, voneinander abge-
grenzte Wirbel aus, die eine effektive Durchmischung hemmen.
Rechts: Im gewunden Mikrokanal verteilt sich die Strömung über den gesamten Tropfen
in einem komplexeren Strömungsfeld.

4.2.2 Messung von Dur
hsatzkennlinien

Die vorgestellten µPIV Messungen weisen darauf hin, dass die bei den verwendeten Mi-
krokanälen auftretenden Benetzungseigenschaften zu Strömungsphänomenen führen,
die eine vollständige Einbettung des Tropfens in das kontinuierliche Fluid bedingen. Ins-
besondere ist der direkte Wandkontakt des Tropfens unterbunden. Der Energieeintrag
in den Tropfen findet nur über die Flüssig-Flüssig-Phasengrenze statt. Zudem bilden
sich komplexe Strömungssituationen in den fluidischen Phasen heraus, die ebenfalls
Einfluss auf den Tropfentransport nehmen.

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

Für die Untersuchungen standen Mikrokanäle mit unterschiedlichen Kanalquerschnit-
ten zur Verfügung. Diese sind typisch für die am IPHT entwickelten Chipbauelemente.
In Tabelle 4.2 sind die entsprechenden Kenndaten aufgeführt.

Bezeichnung Ätztiefe [µm] Maskenweite [µm] IMCV [nl]

Serizell-Kanal 130 300 53
Zellex-Kanal 130 40 13

Tabelle 4.2: Parameter der untersuchten Mikrokanäle.



4.2 Experimentelle Untersuchungen zum Tropfentransport im Mikrokanal 81

Viskosität des kontinuierlichen Fluids
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Abbildung 4.12: Einfluss der Viskosität des kontinuierlichen Fluids auf den Druckabfall
von Tropfenströmungen (Serizell-Speicherchip: Mikrokanallänge 1991 mm, Querschnitt:
560 × 260 µm). Bei den Tropfenströmungen verteilt sich die wässrige Phase (20 %) auf
etwa 800 Tropfen. Als Vergleich wurden die entsprechend der Zusammensetzung ange-
passten Kennlinien einphasiger Strömungen eingetragen. Hervorzuheben ist der wesent-
lich größere Druckabfall der Tropfenströmungen, bedingt durch die Deformation der Pha-
sengrenzen. Eine klare Viskositätsabhängigkeit zeichnet sich bei den Tropfenströmungen
ab.

Zunächst 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 Tropfengrenzflächen ausgebildeten Rezirkulationszonen ein Hagen-
Poiseuille-ähnliches Strömungsprofil aus. Dieses trägt hauptsächlich zum Druckabfall
bei und es ist eine deutliche Viskositätsabhängigkeit zu erwarten. Bei einer Tropfen-
strömung ist zudem der mit der Verformung der Tropfengrenzflächen einhergehende
Druckabfall wesentlich am Gesamtdruck beteiligt und sorgt für einen größeren Anstieg
der Durchsatzkennlinien.

Ein Vergleich von Durchsatzkennlinien in Abbildung 4.12 illustriert diese Überlegun-
gen. Tropfenströmungen mit einem Volumenanteil von 20 % dispergiertem Fluid (Was-
ser) und 80 % n-Heptan bzw. Tetradekan als kontinuierliches Fluid werden mit ein-
phasigen Strömungen, die eine entsprechende Mischviskosität besitzen, verglichen. Die
Mischviskositäten wurden aus den gemessenen fluidischen Widerständen entsprechend
des Volumenanteils der beiden Phasen berechnet. Der verwendete Mikrokanal hat eine
Länge von 1991 mm und einen Querschnitt von 560 x 260 µm2 (Serizell-Speicherchip).
Während der Messungen befanden sich etwa 800 identische nahezu gleich verteilte
Tropfen im Mikrokanal.
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Die Durchsatzkennlinien der Tropfenströmungen fallen durch einen höheren Druckab-
fall und größeren Anstieg als im einphasigen Fluss auf. Es zeigt sich auch bei den Trop-
fenströmungen eine ausgeprägte Viskositätsabhängigkeit für das kontinuierliche Fluid.
Die Flussratenabhängigkeit weicht von einem linearen Zusammenhang ab. Dies steht
im Einklang zur Theorie von Bretherton, nach welcher der Druckabfall über einen Trop-
fen (zusätzlich zur viskosen Reibung) nicht linear von dessen Geschwindigkeit abhängt,
sondern mit dem Exponenten 2

3
(siehe Kapitel 2.4.3). In Tabelle 4.3 werden die Kenn-

linien bei einer Gesamtflussrate von 1 µl/s beispielhaft verglichen. Dabei liegen die
Werte für Druckabfall und Anstieg bei den Tropfenströmungen jeweils um bis zu 5fach
höher als bei der einphasigen Strömung. Der Transport von Tropfenströmungen durch
Mikrokanäle erfordert somit wesentlich höhere Drücke als einphasige Strömungen.

Kennlinie (1 µl/s) einphasige Strömung Tropfenströmung Faktor

Druckabfall [mbar]
Heptan+Wasser

23 120 5,2

Anstieg [mbar/µl · s]
Heptan+Wasser

23 88 3,8

Druckabfall [mbar]
Tetradekan+Wasser

79 363 4,6

Anstieg [mbar/µl · s]
Tetradekan+Wasser

79 254 3,2

Tabelle 4.3: Vergleich des Druckabfalls einer Tropfenströmung mit einer einphasigen
Strömung für eine Flussrate von 1 µl/s. Druckabfall und Anstieg bei Tropfenströmungen
liegen ein Vielfaches über den Werten der einphasigen Strömungen.

Viskosität der Tropfen

Während sich die Viskosität des kontinuierlichen Fluids proportional auf den Druck-
abfall auswirkt, ergibt sich bei Variation der Tropfenviskosität ein völlig anderes Ver-
halten. Die Tropfen sind komplett in das kontinuierliche Fluid eingebettet und erfah-
ren einen Energieeintrag allein über die Flüssig-Flüssig-Phasengrenze. Dessen Anteil
ist abhängig vom Viskositätsverhältnis der Fluide und begrenzt die viskosen Verluste
im Tropfen [243, 244]. Ein weiteres Indiz für einen vorrangig über die Flüssig-Flüssig-
Phasengrenze stattfindenden Energieeintrag in den Tropfen ergab sich bereits aus den
µPIV-Untersuchungen. Dort wurde ein tropfeninternes Strömungsfeld gemessen, wel-
ches invers zu einem von Wandreibung dominierten Strömungsfeld verläuft 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 Viskositäten) und 67 % Tetradekan als kontinuierliches
Fluid werden in dem Serizell-Mikrokanalchip etwa 1100 Tropfen bei einer Gesamtfluss-
rate von 1 µl/s transportiert. Die Variation der Tropfenviskosität über zwei Größenord-
nungen ergibt lediglich einen Anstieg des Druckabfalls um maximal 30 %. Somit hat
die Tropfenviskosität unter diesen Bedingungen nur einen sehr geringen Einfluss auf
das Druck-Durchsatz-Verhalten von Tropfenströmungen.
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Dispergiertes Medium: 33 vol% Wasser + Glyzerin
Gesamtflussrate: 1 µl/s
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Abbildung 4.13: Druckabfall von Tropfenströmungen mit unterschiedlichen Tropfenvis-
kositäten. Die Druckmessung wird zur Veranschaulichung mit einer entsprechend aus bei-
den Fluiden zusammengesetzten einphasigen Strömung verglichen. Während der Druck-
abfall des einphasigen Modellsystems linear mit der Tropfenviskosität skaliert, nimmt er
bei der Tropfenströmung nur um maximal 30 % zu.

Werden hingegen beide Phasen separat als Hagen-Poiseuille-Strömung durch den Mi-
krokanal gefördert und deren gemessene Druckverluste entsprechend ihrer Volumen-
anteile addiert, ergibt sich die starke Viskositätsabhängigkeit wie sie in Abbildung 4.13
zum Vergleich eingetragen wurde. Für die Tetradekan/Wasser Tropfenströmung liegt
der Druckverlust um etwa Faktor fünf höher verglichen mit dem einphasigen Fall. Der
einphasige Druckabfall skaliert linear mit der Viskosität des dispergierten Fluids und
übersteigt schließlich den Druckabfall für die zweiphasige Strömung bei einer Trop-
fenviskosität von etwa 40 mPas. Für viskosere dispergierte Fluide ist es bezüglich des
Druckabfalls günstiger, sie als Tropfenströmung zu transportieren. Einen vergleichba-
ren Effekt macht man sich beim Transport von Rohöl in Pipelines durch die Zugabe von
Wasser zunutze.
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Abbildung 4.14: Messung des Gesamtdrucks im 1991 mm langen Serizell-Mikrokanal ab-
hängig 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 Tropfenströmung 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 Abhängigkeit des
Druckabfalls von der Tropfenanzahl für verschiedene Gesamtflussraten dargestellt. Für
das Experiment wurde der Serizell-Chip (siehe Tabelle 4.2) gleichmäßig mit wässrigen
Glyzerin-Tropfen (60 mPas) befüllt. Die Tropfenanzahl wurde durch Anpassung des
Flussratenverhältnisses Glyzerin/Tetradekan entsprechend variiert. Es zeigt sich eine
nichtlineare Abhängigkeit des Druckabfalls bei zunehmender Tropfenbefüllung. Offen-
bar spielt der Abstand zwischen den Tropfen dann eine Rolle, wenn durch deren Annä-
herung das Strömungsfeld im kontinuierlichen Fluid zwischen den Tropfen beeinflusst
wird. Der Druckabfall, den ein zusätzlich in den Kanal eingebrachter Tropfen zum Ge-
samtdruck beiträgt, hängt somit nicht nur von der Flussrate und der Tropfenviskosität
ab, sondern auch von dessen Nähe zum Nachbartropfen.

Abbildung 4.15 stellt den Druckabfall einer einzelnen Tropfeneinheit in Abhängigkeit
ihrer Länge dar. Eine Tropfeneinheit besteht aus dem Tropfen einschließlich des mit sei-
nem nächsten Nachbarn gleichmäßig 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 Abstandsänderungen emp-
findlich. In diesem Regime ist die Tropfenströmung anfällig für Abstandsvariationen
bis hin zu Tropfenverschmelzungen und somit nicht ausreichend stabil für 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 Druckabhängigkeit für sehr geringe
Tropfenabstände 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 Länge. Bei einer
weiteren Erhöhung des Tropfenabstandes, wie in Bereich 3, steigt der Druckabfall line-
ar mit dem Anteil des kontinuierlichen Fluids an. Somit hängt der Druckabfall einer
Tropfenströmung 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 Ätztiefe von 130 µm. Der
Serizell-Kanal hat eine Maskenweite von 300 µm. Der Zellex-Kanal besitzt mit einer
Maskenweite von 40 µm einen nahezu kreisförmigen Kanalquerschnitt. Die minimalen
Tropfenvolumina liegen bei 53 nl bzw. 13 nl. Für den Vergleich wurden in beiden Kanä-
len die Druck-Durchsatzkennlinien einer Wasser/Tetradekan Tropfenströmung vermes-
sen und auf eine Kanallänge von einem Meter bezogen.
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Abbildung 4.16: Vergleich des Druckabfalls über eine Kanallänge von einem Meter bei
unterschiedlichen Kanalgeometrien. Die Kanäle transportieren jeweils 333 Wassertropfen
in Tetradekan mit einem mittleren Abstand von 3 mm .

Der Einfluss des Kanalquerschnitts ist deutlich, jedoch nicht so stark ausgeprägt wie
bei einer einphasigen Strömung. Hier sollte nach Hagen-Poiseuille der Druckabfall im
Zellex-Kanal um Faktor 3 größer sein als im Serizell-Kanal. Bei der Tropfenströmung
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 über einen Tropfen aufgrund seiner Verformung hängt jedoch weniger
stark vom Kanalquerschnitt ab, deren Beitrag führt zu dem niedrigeren Druckunter-
schied zwischen den Kanalquerschnitten.
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4.2.3 Vermessung der Tropfenkontur

Abbildung 4.17: Links: Absorptionsbild eines sich schnell bewegenden Tropfens (u =
44, 5 mm/s) im Zellex-Mikrokanal (300 x 260µm). Bei diesem Experiment wurde die
höchste Kapillarzahl erreicht. Die Verformung der Tropfengrenzfläche ist deutlich sicht-
bar. Sie besitzt eine geringere Krümmung stromabwärts. Rechts: Die dreidimensionale
Rekonstruktion mit ParaView ist in allen Richtungen richtig skaliert dargestellt. Die Isoli-
nien haben einen Abstand von 5µm.

Aufgrund der hydrodynamischen Kräfte formen die vordere und die hintere Tropfen-
grenzfläche beim Transport durch den Mikrokanal unterschiedliche Radien aus, was zu
einem Druckunterschied über den Tropfen führt [7] (siehe Kapitel 2.4.3). Dieser Un-
terschied in den Krümmungsradien 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 für einen sich schnell bewegenden
Tropfen im Zellex-Mikrokanal (u = 44, 5 mm/s, Ca = 0, 1). Die Tropfenkontur ist dabei
sichtbar verformt. Über eine bildbasierte Konturerkennung werden die Phasengrenzen
detektiert und mit einem Fitverfahren an Kreise bzw. Ellipsen angepasst. Dies erfolgt so-
wohl für die Bildebene, als auch für die senkrecht zur Bildebene stehende, aus den um-
gerechneten Grauwerten des Messbildes gewonnene, Tropfengrenzfläche. 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
Tropfenviskosität ein breiter Parameterraum bezüglich der Kapillarzahlen von Ca =
10−6 · · · 10−1 abgedeckt. Außerdem wurden die Untersuchungen für beide Kanalquer-
schnitte durchgeführt (siehe Tabelle 4.2 auf Seite 80). Das betrachtete Parameterfeld
wird in Tabelle 4.4 aufgeführt.

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 Länge dh 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

Tropfenviskosität
[mPas]

1,8 100 1,8 100

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 4,8E-3 - 10 1,6E-4 - 0,16
Tropfenge-
schwindigkeit
[mm/s]

0,02 - 44,5 0,04 - 36,9 0,02 - 44,5 0,04 - 36,9

Gesamtflussrate
[µl/s]

1E-3 - 2,83 2E-3 - 2,34 3E-3 - 5,83 5E-3 - 4,84

Tabelle 4.4: Experimentelle Parameter für die Untersuchung der Tropfenverformung mit-
tels Absorbance Imaging.

ter Korrekturfaktor ermittelt. Für die niedrigviskosen Tropfen beträgt 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 Energieübertragungsfaktor berücksichtigt werden.
Für die Experimente mit den hochviskosen Tropfen wurde ein Energieübertragungsfak-
tor von 0, 12 ermittelt. Ein weiterer Faktor von 42/3 muss aufgrund der im Experiment
schwer vermeidbaren tensidischen Verunreinigungen berücksichtigt werden [232]. Das
angepasste Aussilous-Modell ist gültig, wenn das Tropfenvolumen größer als das Mini-
malvolumen zum vollständigen Ausfüllen des Mikrokanals IMCV (siehe Kapitel 2.5.2)
ist. Dies spiegelt sich in den Ergebnissen wieder. Bei höheren Kapillarzahlen sind die an
der Düse 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.

Abbildung 4.18: Gemessene Benetzungsfilmdicke in Abhängigkeit von der Kapillarzahl
Ca für Tropfen mit geringer (links) und hoher (rechts) Viskosität im Serizell-Kanal
(560 x 260µm). Das Aussilous-Modell wurde wie beschrieben an die experimentellen Be-
dingungen angepasst. Wie erwartet folgt es den Messdaten für Tropfenvolumina größer
als IMCV=53 nl.



4.2 Experimentelle Untersuchungen zum Tropfentransport im Mikrokanal 89

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

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

Die Ergebnisse der bildbasierten Tropfendruckmessung sind in Abbildung 4.19 für den
Zellex-Kanal und in Abbildung 4.20 für den Serizell-Kanal für jeweils beide Tropfen-
viskositäten zusammengefasst. Die Messdaten werden mit dem angepassten Aussilous-
Modell verglichen. Die Tropfenvolumina im Zellex-Kanal nehmen mit steigender Kapil-
larzahl ab, bleiben jedoch immer über der Grenze des IMCV. Der Druckabfall der nied-
rigviskosen Tropfen ist kleiner als das Modell vorhersagt, was möglicherweise durch die
Bildqualität 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 überein. Hier gilt jedoch die
Einschränkung des minimalen Tropfenvolumens, welches bei hohen Ca nicht erreicht
wird. Damit werden die Voraussetzungen des Modells nicht erfüllt.

Abbildung 4.19: Tropfendruck in Abhängigkeit von der Kapillarzahl für den Zellex-
Kanal (300 x 260µm). Die Datenpunkte wurden wie beschrieben aus den Krümmungsra-
dien der dreidimensionalen Rekonstruktion der Tropfengrenzflächen berechnet. Das Trop-
fenvolumen wurde ebenfalls aus den Absorbance Imaging Daten gewonnen. Es ist größer
als IMCV für alle Messdaten. Damit sind die Voraussetzungen für das Aussilous-Modell
(gestrichelte Linie) erfüllt. Links: Der gemessene Laplace-Druck für die niedrigviskosen
Tropfen liegt für größere Ca unter den Modellvorhersagen. Rechts: Die Messdaten für die
hochviskosen Tropfen sind hingegen in Übereinstimmung mit dem Modell.

Es wurde gezeigt, dass Absorbance Imaging genutzt werden kann, um detaillierte Infor-
mationen über 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 Abhängigkeit von der Kapillarzahl für den Serizell-
Kanal (560 x 260µm). Der gemessene Laplace-Druck stimmt für die niedrigviskosen
(links) und die hochviskosen (rechts) Tropfen mit dem angepassten Aussilous-Modell
überein, solange das minimale Volumen IMCV nicht unterschritten wird. Kleinere Trop-
fen werden mit steigender Ca weniger stark verformt.

der Tropfengrenzflächen 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
Kanalquerschnittsfläche, die Viskosität der Tropfen und tensidische Verunreinigungen.
Diese führen zu komplexen Zusammenhängen, die zwar durch die Modelle berücksich-
tigt werden können, jedoch genau parametriert werden müssen. Durch die Anwendung
des Absorbance Imaging gelang erfolgreich die Schließung dieser Lücke. Ein korrekt pa-
rametrierbares Transportmodell ist die Grundlage für eine Systemsimulation tropfenba-
sierter mikrofluidischer Netzwerke. In den folgenden Kapiteln wird die Modellbildung
näher betrachtet.
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4.3 Modellbildung für Tropfenströmungen

Die Bildung von Transportmodellen für Flüssig-Flüssig-Tropfenströmungen im isotrop
geätzten Mikrokanal ist die Voraussetzung für die Modellierung von komplexen Kanal-
netzwerken für Lab-on-a-Chip Anwendungen. Auf Grundlage dieser Modelle lässt sich
zu jedem Zeitpunkt eine Vorhersage über die lokalen Strömungsparameter 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-
läufe und -geschwindigkeiten nachzumodellieren. Dies beweist die Eignung der einge-
setzten Modelle und des Modellierungsansatzes, den das Toolkit verfolgt.

Bei der Modellbildung wurden zwei Ansätze 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 Strömungsgeschwindigkeit zu-
läßt. Hiermit lassen sich am Modellsystem Tetradekan/Wasser Kanalnetzwerke mit
konstantem vorgegebenen Kanalquerschnitt modellieren.

Für reale Anwendungsfälle ist ein flexibleres, auf realen Fluideigenschaften und Ka-
nalgeometrien basierendes, Modell auf Grundlage der in Kapitel 2.4.3 vorgestellten
hydrodynamischen Einflüsse von Tropfenströmungen 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 Strömungsphä-
nomene mittels CFD nachgegangen. Diese Methode ist jedoch aufgrund des hohen Zeit-
bedarfs für die Berechnung komplexer Mikrokanalnetzwerke ungeeignet und kann nur
für einzelne Aspekte, wie z.B. das Strömungsfeld in einem Kanalteilstück, eingesetzt
werden. Zudem stellt die starke Grenzflächenabhängigkeit dieses Transportregimes ho-
he Anforderungen an die CFD-Software. Dennoch ist es gelungen, das inverse tropfenin-
terne Strömungsfeld in einem geraden Mikrokanal mit der verfügbaren kommerziellen
Software TransAT (Ascomp GmbH, Zürich) zu modellieren.
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4.3.1 CFD-Modellierung des tropfeninternen Strömungsfelds

Die Simulation von Mehrphasensystemen in Mikrokanälen stellt hohe Anforderungen
an die Computational Fluid Dynamics (CFD) Software. Eine Herausforderung ist die nu-
merisch stabile Behandlung der die Strömungssituation dominierenden Grenzflächen-
kräfte. Hierbei sind insbesondere die räumliche Rekonstruktion der Grenzflächen, die
Behandlung von Kontaktwinkeln und Grenzflächenspannungen und das Wandbenet-
zungsproblem (Gleitfilm) zu lösen. Ziel dieser Untersuchung ist die Simulation einer
im linearen Mikrokanal mit rundem Querschnitt transportierten Tropfenkette. Dabei
soll das sich im Tropfen herausbildende Strömungsfeld mit den mittels µPIV erhalte-
nen Messdaten verglichen werden.

Die an der ETH Zürich entwickelte und von der Firma Ascomp GmbH kommerzialisierte
CFD-Software TransAT (Transport phenomena Analysis Tool) ist speziell für die Simula-
tion derartiger mikroskaliger Mehrphasensysteme ausgelegt und bietet entsprechende
leistungsfähige Algorithmen. Für die Grenzflächenverfolgung wird die Level-Set Metho-
de angewendet, welche die exakte Geometrie der Grenzfläche definiert. Dies stellt ins-
besondere bei grenzflächendominierten Problemstellungen einen Vorteil zur Volume of
Fluid (VOF) Methode dar, bei welcher die exakte Lage der Grenzfläche erst aus den Pha-
senanteilen innerhalb der Diskretisierungszellen rekonstruiert werden muss und somit
fehleranfällig ist. Für die Behandlung der Wandbenetzungsschicht existiert eine speziel-
le Dünnfilm-Randbedingung, die eine direkte Benetzung der Wand durch den Tropfen
verhindert, ohne dass diese Zone durch eine sehr feine Diskretisierung numerisch auf-
gelöst werden muss.

5 mm
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Abbildung 4.21: Simulationsgebiet für die Simulation einer Tropfenströmung mit fünf
Tropfen in einem rotationssymmetrischen linearen Mikrokanal. Die für 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
5 mm Länge, welches fünf in Tetradekan eingebettete Wassertropfen im Abstand von je-
weils 1 mm umfasst. Der Kanalradius beträgt 150µm, was ungefähr dem hydraulischen
Durchmesser der experimentell verwendeten Mikrokanäle entspricht. Die Tropfen wer-
den mit 5 mm/s bewegt, was einer Flussrate von 0, 35µl/s entspricht. Die Behandlung
der Phasengrenzen erfolgt mit der Level-Set Methode.

Für die Untersuchung der Benetzungsschicht wurde eine sehr feine Diskretisierung
(< 300 nm) der wandnahen Bereiche vorgenommen. Für das Anlaufen der Simulati-
on wurde zusätzlich die Dünnfilm-Randbedingung verwendet. Insgesamt fasst das Re-
chengebiet 2000 x 100 Zellen, wovon ein Ausschnitt in Abbildung 4.22 zu sehen ist.
Die hinterlegte Färbung entspricht der Level-Set-Funktion Φ, welche im Tropfen < 0
und außerhalb des Tropfens > 0 ist. Auf der eingezeichneten Tropfengrenzfläche gilt
Φ = 0. Somit ist die Lage der Phasengrenze immer genau definiert, was für Grenzflä-
chendominierte Probleme ideal ist.
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Abbildung 4.22: Ausschnitt aus der Diskretisierung des Rechengebietes. Im Bereich der
Kanalwand wurde die Zellhöhe auf < 300 nm verringert, um zusätzlich die Wandbenet-
zungsschicht aufzulösen. Die Farbkodierung entspricht der Level-Set-Funktion Φ, welche
die Lage der Grenzflächen beschreibt und im Tropfen kleiner Null, auf der Tropfengrenz-
fläche gleich Null und außerhalb des Tropfens größer Null ist.

Abbildung 4.23 (oben) zeigt einen Vektorplot der simulierten Tropfenströmung im Be-
reich des mittleren Tropfens im Referenzsystem des sich bewegenden Tropfens. Dar-
in lassen sich die Rezirkulationszonen und die tropfeninterne Strömung identifizieren.
Das Strömungsfeld im Tropfen ist invers zu dem wandreibungsdominierten Strömungs-
feld im kontinuierlichen Fluid. Dies wurde bereits durch die µPIV Messungen bestä-
tigt. Im Bereich des Tropfens nahe der Kanalwand existieren aufgrund der immer noch
unzureichenden Diskretisierung große Geschwindigkeitsgradienten, die sich auch auf
die Strömungslinienrekonstruktion 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 Strömung im Referenzsystem des sich
bewegenden Tropfens. Aufgrund der Rotationssymmetrie wurden die Simulationsdaten
an der Tropfenmitte gespiegelt. Das Strömungsfeld im kontinuierlichen Fluid ist wandrei-
bungsdominiert. Im Einklang mit den µPIV-Messungen verläuft das tropfeninterne Strö-
mungsfeld invers dazu.
Unten: Darstellung der aus dem Vektorplot mittels Runge-Kutta-Algorithmus rekonstru-
ierten Strömungslinien. Die Rezirkulationszonen sind deutlich ausgeprägt.
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Das Strömungsprofil im kontinuierlichen Fluid außerhalb der Rezirkulationsbereiche
entspricht dem Hagen-Poiseuille-Strömungsprofil eines einphasigen Flusses im Strö-
mungsrohr. Dies soll anhand von Abbildung 4.24 gezeigt werden. Hier wurde das simu-
lierte Strömungsprofil in radialer Richtung geplottet und mit einem Hagen-Poiseuille-
Modell gefittet. Der Kanalradius und die Viskosität sind vorgegeben. Das Modell bildet
die Simulationsdaten perfekt ab.

 Radiales Strömungsprofil im Mikrokanal
 Fit mit einem Hagen-Poiseuille Strömungsprofil

radiale Position (mm)

Model
HagenPoiseuilleProfile (User)

Equation
u = 1/4/eta*dpdx*(R^2-r^2)

Reduced 
Chi-Sqr

1,15822E-13

Adj. R-Square 1
Value Standard Error

P
eta 0,00218 0
R 1,3E-4 0
dpdx 5159,01517 0,02405
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Abbildung 4.24: Im Bereich des von den Rezirkulationszonen unbeeinflussten kontinu-
ierlichen Fluids bildet sich ein Hagen-Poiseuillesches Strömungsprofil heraus. Die Daten-
punkte entsprechen dem simulierten radialen Strömungsprofil und die angepasste Kurve
dem analytischen Modell einer Hagen-Poiseuille Rohrströmung. Die Geschwindigkeit u in
Strömungsrichtung ist im Bezugssystem des bewegten Tropfens eingetragen.

Den Druckabfall über das simulierte Kanalstück zeigt Abbildung 4.25. Der Gesamt-
druckabfall von 115Pa setzt sich aus jeweils ca. 20Pa pro Tropfen und 3Pa für das kon-
tinuierliche Fluid zusammen. Der Wert für das kontinuierliche Fluid stimmt exakt mit
dem zu erwartenden Druckabfall nach Hagen-Poiseuille überein. Der Druckabfall über
den Tropfen wird durch das Bretherton-Modell um zwei drittel zu niedrig abgeschätzt.
Dies kann Ursachen in der Strömungssituation im Tropfen nahe der Kanalwand haben.
Außerdem wird durch Bretherton nur die Tropfenverformung durch viskose Reibung
berücksichtigt, nicht aber die durch Trägheitskräfte. Letztere haben in der Simulation
ebenfalls einen Einfluss auf die Ausbildung der Tropfenform, welche in Abbildung 4.26
dargestellt ist. In Übereinstimmung mit Bretherton bildet sich eine Benetzungsschicht
mit einer Dicke von 1 µm heraus.
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Abbildung 4.25: CFD-Simulation des Druckabfalls über das betrachtete Kanalstück. Der
simulierte Druckabfall in der Kanalmitte über das gesamte Simulationsgebiet ist cha-
rakterisiert durch die hohen Druckwerte in den Tropfen. Zwischen den Tropfen fällt der
Druck entsprechend Hagen-Poiseuille ab. Jeder Tropfen bringt durch die unterschiedlichen
Krümmungen 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 Krümmungen der Phasengrenzen im vorderen und
hinteren Teil des Tropfens. Diese tragen einen wesentlichen Anteil zum Druckabfall von
Tropfenströmungen bei. Die Dicke der Benetzungsschicht zwischen Tropfen und Kanal-
wand beträgt im Simulationsmodell, wie von Bretherton vorhergesagt, etwa 1 µm.
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4.3.2 Erstellung eines empiris
hen Transportmodells

Die dem Kapitel 4.2 zugrunde liegenden Daten sollen für die Entwicklung eines empi-
rischen Modells herangezogen werden. Ziel ist es, ein für 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 für die Modellbildung sind die gemessenen Druck-Durchsatzkennlinien. Zu-
nächst wurde eine geeignete Fitfunktion gesucht, die den Gesamtdruck in Abhängigkeit
vom Volumenstrom V̇ für feste Phasenverhältnisse x = ld/lp wiedergibt. Als günstig er-
wiesen sich exponentielle Funktionen mit einem linearen Anteil wie in Gleichung 4.2.
Die Parameter a und b sind abhängig vom Phasenverhältnis und folgen jeweils Funktio-
nen wie in Gleichung 4.3 bzw. 4.4 dargestellt.

Serizell-Kanäle: ∆p(V̇ ) = alp

(

1 − e−6V̇
)

+ blpV̇

Zellex-Kanäle: ∆p(V̇ ) = alp

(

1 − e−bV̇
)

+ lpV̇
(4.2)

Modellparameter für Serizell-Kanäle:

a (x) = A1 + B1xC1

b (x) = A2 + B2xC2 mit x =
ld

lp

(4.3)

Modellparameter für Zellex-Kanäle:

a (x) = A1 + B1xC1

b (x) =
A2xC2

1 + B2xC2

mit x =
ld

lp

(4.4)

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

Empirisches Modell für Serizell-Kanalquerschnitte:

P1 = A1 + B1

(

ld

lp

)C1

P2 = A2 + B2

(

ld

lp

)C2

∆p = lp

(

P1

(

1 − e−6V̇
)

+ P2V̇
)

(4.5)
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Empirisches Modell für Zellex-Kanalquerschnitte:

P1 = A1 + B1

(

ld

lp

)C1

P2 =
A2

(

ld
lp

)C2

1 + B2

(

ld
lp

)C2

∆p = lpP1

(

1 − e−P2V̇ + V̇
)

(4.6)

Die entwickelten Gleichungen besitzen Gültigkeit für beliebige Tropfenabstände und
Volumenströme innerhalb des von den Druck-Durchsatzkennlinien abgedeckten Para-
meterbereichs. Für V̇ → 0 gilt ∆p → 0. Bei großen Tropfenabständen hängt der Druck-
abfall wie zu erwarten linear vom Tropfenabstand ab. Für hohe Flussraten hängt der
Druckabfall linear vom Volumenstrom ab, wodurch der Druckabfall bei Flussraten au-
ßerhalb des untersuchten Bereichs etwas zu hoch ausfällt.

4.3.3 Anwendung des empiris
hen Transportmodells

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

Serizell - Wasser/Tetradekan

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

Parameter Wert Parameter Wert Parameter Wert

A1 0,02612 B1 0,46232 C1 1,32832
A2 0,02695 B2 0,27384 C2 0,88044

Tabelle 4.5: Modellparameter für das empirische Transportmodell für Serizell-Kanäle.
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Abbildung 4.27: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien für das System Tetrade-
kan/Wasser mit dem empirischen Modell für den gesamten Serizell-Kanal (oben) und
bezogen auf eine Tropfeneinheit (unten).
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Zellex - Wasser/Tetradekan

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

Parameter Wert Parameter Wert Parameter Wert

A1 0,13889 B1 0,94786 C1 1,29636
A2 70,8763 B2 19,3836 C2 1,84122

Tabelle 4.6: Modellparameter für das empirische Transportmodell für Zellex-Kanäle.
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Abbildung 4.28: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien für das System Tetrade-
kan/Wasser mit dem empirischen Modell für den gesamten Zellex-Kanal
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4.3.4 Erstellung eines analytis
hen Transportmodells

lp

Tropfeneinheit

Abbildung 4.29: Definition eines Tropfenelementes. Unterteilung der Tropfenströmung
in Tropfenelemente der Länge lp, die einen den Kanal ausfüllenden 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 für eine
mikrofluidische Tropfensimulation einsetzbar ist. Dabei wird auf die in Kapitel 2.4.3
gelegten Grundlagen aufgebaut.

Für die modellhafte Beschreibung einer Tropfenströmung ist aufgrund der Periodizität
eine Unterteilung in Elementarzellen sinnvoll. Solche Tropfenelemente bestehen aus
dem Tropfen mit einem Volumen Vt > IMCV und dem angrenzenden Separationsfluid
Vs (siehe Abbildung 4.29). Da die Tropfenabstände in einer Tropfenströmung durchaus
untereinander variieren können, wird einem Tropfenelement soviel Separationsfluid
zugewiesen, wie es sich mit seinen nächsten Nachbarn jeweils gleichmäßig teilen kann.
Im Idealfall geht man zunächst von einem konstanten Tropfenvolumen Vt und einem
einheitlichen Tropfenabstand lp aus. Das Gesamtvolumen Vg der Tropfenströmung er-
gibt sich demzufolge aus der Summe der Einzelvolumina der n Tropfenelemente Vp.
Die Gleichungen 4.7 zeigen verschiedene Möglichkeiten der Berechnung auf.

Berechnung des Gesamtvolumens:

Vg =
n
∑

i=1

V i
p mit V i

p = V i
t + V i

s

Vg = nAlp = nA (l∗t + l∗s) mit l∗x =
Vx

A

Vg = nVt

(

x + 1

x

)

= nVs(x + 1) mit x =
V̇t

V̇s

(4.7)

Im Zuge einer Modellbildung soll versucht werden, die physikalischen Einflüsse auf
den Druckabfall (siehe Abschnitt 2.4.3) zu kombinieren und ein Modell für den Ge-
samtdruckabfall einer Tropfenströmung zu entwickeln. In Abbildung 4.30 werden die-
se Einflüsse noch einmal für ein Tropfenelement veranschaulicht. Die Summe über alle
Tropfenelemente ergibt wieder den Gesamtdruckabfall in einem Kanalstück. Gleichung
4.8 beschreibt die Struktur des verwendeten Modells und die Gleichungen 4.10 bis 4.13
schlüsseln die einzelnen Elemente auf. Für die isotrop geätzten Vollkanäle existieren da-
für nicht immer die genau passenden Modelle. Wenn nötig wurden die für zylindrische
Kapillaren dem neuen Querschnitt entsprechend angepasst.
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Hagen-Poiseuille

Abbildung 4.30: Transportmodell für die zum Gesamtdruckabfall zusammenwirkenden
physikalischen Einflüsse einer Tropfenströmung. Die Skizze zeigt einen Tropfen, der sich
mit der Transportgeschwindigkeit ut im Kanal bewegt und das Bezugssystem bildet. Er
ist umgeben von Separationsfluid, das sich mit der mittleren Transportgeschwindigkeit
us ≤ ut bewegt. Die Rezirkulationszonen im Separationsfluid und im Tropfen sind an-
gedeutet. In den Zonen paralleler Strömungslinien lässt sich der Druckverlust über das
Gesetz von Hagen-Poiseuille beschreiben. Im Bereich um den Tropfen und im Tropfen
wird der Reibungsverlust damit angenähert. Die durch viskose Reibung in der Wand-
benetzungsschicht hevorgerufene Tropfenverformung ergibt unterschiedliche Front- (Rf )
und Hinterradien (Rb) und bewirkt somit einen Druckunterschied, für den die Analyse
von Bretherton eine gute Näherung liefert.

Gesamtdruckabfall für ein Tropfenelement:

∆P = ∆P
(s)
HP + α∆P

(t)
HP + ∆PB + ∆PL (4.8)

Der Gesamtdruckabfall über ein Tropfenelement kann mit Gleichung 4.8 beschrieben

werden. Darin sind die Beiträge nach Hagen-Poiseuille für Separationsfluid ∆P
(s)
HP und

Tropfen ∆P
(t)
HP enthalten, wobei im Tropfen abhängig von der Randbedingung an der

Flüssig-Flüssig-Grenzfläche der Impulsübertrag nach Hodges et al. [189] anteilig mit
dem Faktor α ∈ [0, 1] erfolgt. Ein weiterer Beitrag ∆PB resultiert aus der Verformung
des Tropfens nach Bretherton. Nicht berücksichtigt wird der Umstand teilweise benet-
zender Fluide, bei denen eine Kontaktlinienhysterese auftritt, sowie der Reibungsver-
lust in der Wandbenetzungsschicht, da dieser vernachlässigbar klein ist [231]. Außer-
dem wird von glatten Kanaloberflächen mit no-slip-Bedingung ausgegangen. Zusätzli-
che durch Trägheitskräfte bedingte Verformungen der Phasengrenzen werden ebenfalls
nicht berücksichtigt.

Nach Bretherton ist die Tropfengeschwindigkeit ut größer als die mittlere Geschwin-
digkeit des Separationsfluids us = ut − utb, da aufgrund der Kontinuitätsbedingung
der Volumenstrom im Bereich des Tropfens, dessen Querschnitt At um die Dicke der
unbewegten Benetzungsschicht h vermindert ist, gleich dem Volumenstrom im Bereich
des Separationsfluids sein muss. Der Faktor b ergibt sich nach Gleichung 4.9 aus dem
Verhältnis von dem um h (Gleichung 2.8) umlaufend verminderten Tropfenquerschnitt
zum Kanalquerschnitt und ist für isotrop geätzte Vollkanäle berechnet. Für viele An-
wendungsfälle reicht die Näherung b → 0 aus.
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Tropfengeschwindigkeitsfaktor b für isotrop geätzte Vollkanäle:

us

ut

=
ut − utb

ut

= 1 − b =
At

A

−→ b =
h(2deπ − hπ + 2wm)

de(deπ + 2wm)

oder b = h

(

1

de

+
π

πde + 2wm

)

für h ≪ de, wm

(4.9)

Mit der so definierten Tropfengeschwindigkeit ut können nun angelehnt an Gleichung
2.4 die Gleichungen 4.10 und 4.11 für den viskosen Reibungsverlust nach Hagen-

Poiseuille ∆P
(t)
HP für den Tropfen und ∆P

(s)
HP für das Separationsfluid aufgestellt werden.

Dabei wird annähernd angenommen, dass sich die Störung des voll entwickelten Strö-
mungsfeldes durch das Einbringen des Tropfens nicht auf den Druckabfall auswirkt und
sich der Tropfenbereich wie ein fertig ausgebildetes Strömungsfeld der Länge l∗t (siehe
Gleichung 4.7) in einem Querschnitt A verhält. Der Faktor α ist im Wesentlichen vom
Viskositätsverhältnis der Fluide und der Oberflächenbeladung mit Tensiden abhängig.
Man kann ihn als Skalierungsfaktor für die sich einstellende tropfeninterne Strömungs-
geschwindigkeit ut ansehen.

Druckabfall nach Hagen-Poiseuille für den Tropfen:

α∆P
(t)
HP = αPo

2µtl
∗

t

A
ut (4.10)

Druckabfall nach Hagen-Poiseuille für das Separationsfluid:

∆P
(s)
HP = Po

2µsl∗s
A

us (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 für den Druckabfall über den Tropfen nach Aussi-
lous für viskose Tropfen um einen Faktor Fv(λ, Ca)∈

[

1, 4
2

3

]

nach Hodges et al. [189]

erweitert werden. Bei tensidischen Tropfen vergrößert sich der Druckabfall nach Ratu-
lowski et al. [232] um den Faktor Ft = 4

2

3 . Für isotrop geätzte Vollkanäle gibt es keine
analytische Lösung, daher muss die Formel für kreisrunde Kanäle verwendet werden.
Der Kanalradius rk wird aus den beiden Hauptradien r1 = de und r2 = de +

wm

2

über 2

rk
= 1

r1
+ 1

r2
berechnet. Somit ergibt sich die abgeleitete Gleichung 4.12 für den

Druckabfall eines viskosen Tropfens im isotrop geätzen Vollkanal.
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Formel nach Aussilous für den Druckabfall über den Tropfen:

∆PB = 4, 52FvFT
(3Ca)2/3

(

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

γ

rk

mit rk =
2de (2de + wm)

4de + wm

(4.12)

Der zusätzliche Laplace-Druckabfall ∆PL, welcher aufgrund der asymmetrischen Ver-
formung der Tropfengrenzflächen durch Trägheitskräfte einen Anteil zum Druckabfall
über den Tropfen liefert, lässt sich experimentell nur schwer von dem von Bretherton
analysierten Anteil des Laplace-Drucks entkoppeln. Eine analytische Untersuchung für
∆PL ist nicht bekannt. Beide Anteile verändern die Grenzflächenradien. Ein Teilbeitrag
wirkt sich jedoch auch in einer Abweichung der Tropfengrenzfläche von der Kugel-
kappenform aus. Zudem hat der Querschnitt des isotrop geätzten Mikrokanals einen
vom zylindrischen Kanal abweichenden Einfluss auf die Tropfenform. Nähert man bei-
de Grenzflächen z.B. durch Ellipsen mit den Halbachsen a = r und b = cr mit c = b

a
an,

so erhält man den zusätzlichen Laplace-Druckabfall ∆PL nach Gleichung 4.13. Ellip-
senparameter können empirisch aus der geometrischen Vermessung von Tropfengrenz-
flächen gewonnen werden4. Inwiefern sich dieser Ansatz als nützlich erweist, müssen
weitere Untersuchungen zeigen.

Zusätzlicher Laplace-Druckabfall aufgrund der elliptischen Verformung der Tropfen-
grenzflächen durch Trägheitskräfte:

∆P L
f = γ

(

1 + cf

2cf rf

− 1

rf

)

∆P L
r = γ

(

1 + cr

2crrr

− 1

rr

)

∆PL = ∆P L
f − ∆P L

r

= γ

(

1 − cf

2cf rf

− 1 − cr

2crrr

)

(4.13)

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

Da bei den phasengrenzengenerierten Kräften nicht auf für diese Geometrie adaptierte
analytische Lösungen zurückgegriffen werden konnte, wurde die Kanalgeometrie auf
ein kreisrundes Äquivalent übertragen. Desweiteren fehlt eine Abschätzung der zusätz-
lichen viskosen Reibungsverluste in den Umkehrzonen, welche sich insbesondere bei
geringen Tropfenabständen und sich überlappenden Umkehrzonen bemerkbar machen

4 Wie dies z.B. durch die dreidimensionale Rekonstruktion der Tropfenform mittels Absorbance-Imaging
erfolgt ist.
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dürfte. Anwendungen der tropfenbasierten Mikrofluidik laufen oft bei sehr niedrigen
Kapillarzahlen ab, für welche das Modell ausreichende Näherungen bereitstellt. Für
schnelle Hochdurchsatzanwendungen können die vorgestellten Adaptionen berücksich-
tigt werden. Dies betrifft z.B. auch die dann nicht mehr vernachlässigbare fluidische
Reibung in der Wandbenetzungsschicht. Bei der Verwendung von nicht-newtonschen
Fluiden oder Polymerlösungen bedarf es ebenfalls Anpassungen an den einzelnen An-
teilen am Druckabfall.

4.3.5 Anwendung des analytis
hen Transportmodells

Das analytische Modell berücksichtigt alle wesentlichen Einflüsse auf die Tropfentrans-
portcharakteristik und beschreibt diese auf der Grundlage geometrischer und fluidi-
scher Parameter, wodurch es wesentlich komplexer aber auch leistungsfähiger 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-
sität der Fluide, Phasenverhältnis und Volumenstrom variiert.

Modell für Tropfenströmungen im isotrop geätzten Mikrokanal:

Kanalquerschnitt A = πd2

e + 2wmde

Kanalumfang P = 2πde + 2wm

Poiseuille-Zahl Po =
32

12
π2de

(

24d2

ewm + 2w3

m + 6πd3

e + 3πdew2

m

)

√
A

PA2

hydrodyn. Kanalradius rk =
2de (2de + wm)

4de + wm

Kapillarzahl Ca =
µtu

γ
bzw. Ca =

µsu

γ
für µs ≤ µt

Benetzungsschichtdicke h = 1, 34rkCa
2

3

Geschwindigkeitsfaktor b = h

(

1

de

+
π

πde + 2wm

)

Druckanteil Poiseuille ∆PHP =
2Po

A

(

(lp − ld)µs + αldµt
1

1 − b

)

u

Druckanteil Bretherton ∆PB = 4, 52FvFT
(3Ca)2/3

(

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

γ

rk

Druckanteil Laplace ∆PL = γ

(

1 − cf

2cf rf

− 1 − cr

2crrr

)

Gesamtdruck ∆P =
l

lp
(∆PHP + ∆PB + ∆PL)

(4.14)
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Bei den Experimenten traten geringe, schwer vermeidbare tensidische Verunreinigun-
gen auf, daher wird der Faktor Ft = 42/3 verwendet [232]. Die Bestimmung des Trop-
fenabstandes erfolgte in einem Ausschnitt des Mikrokanalchips und wurde über die
gemessenen Tropfenabstände gemittelt. Dies stellt eine mögliche 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 Tropfenabstände jedoch
exakt berücksichtigt.

Transportmodell für Tetradekan/Wasser-Tropfenströmungen (Serizell)

Für 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 Volumenströmen für den gesamten
Serizell-Kanal (Länge 1991 mm) (oben) und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).

Parameter Symbol Wert Einheit

Ätztiefe de 0,13 mm

Maskenweite wm 0,30 mm

Kanallänge l 1991 mm

Tropfenlänge ld 0,60 mm

Viskosität Tropfen µt 1 mPa · s

Viskosität Separationsfluid µs 2,2 mPa · s

Grenzflächenspannung γ 0,050 N/m

Energieübertragungsfaktor α 1 -
Faktor Viskositätsunterschied Fv 1,1 -
Faktor Tensideinfluss Ft 4

2

3 -
Laplace-Term ∆PL 0,1 mbar

Tabelle 4.7: Verwendete Modellparameter für das analytische Modell für eine Tetrade-
kan/Wasser Tropfenströmung im Serizell-Kanal.



108 4 Ergebnisse

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
0

100

200

300

400

500

600

700

800

900

1000

 

 

  Tetradekan/Wasser 0,15 µl/s

D
ru

ck
ab

fa
ll 

(m
ba

r)

Tropfeneinheit (mm)

  Tetradekan/Wasser 0,50 µl/s
  Tetradekan/Wasser 0,75 µl/s
  Tetradekan/Wasser 1,00 µl/s

  Tetradekan/Wasser 0,25 µl/s

  Tetradekan/Wasser 2,00 µl/s
  Analytisches Modell

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
0,0

0,1

0,2

0,3

0,4

0,5

0,6

0,7

0,8

0,9

1,0

1,1

1,2

1,3

1,4

 

 

 Tetradekan/Wasser 0,50 µl/s

D
ru

ck
ab

fa
ll 

(m
ba

r)

Tropfeneinheit (mm)

 Tetradekan/Wasser 0,75 µl/s
 Tetradekan/Wasser 1,00 µl/s
 Tetradekan/Wasser 2,00 µl/s
 Analytisches Modell

 Tetradekan/Wasser 0,25 µl/s

Abbildung 4.31: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien für das Zweiphasensystem
Tetradekan/Wasser mit dem analytischen Modell für den gesamten Serizell-Kanal (oben)
und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).
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Transportmodell für Tetradekan/Glyzerin-Tropfenströmungen (Serizell)

Bei Glyzerin-Tropfen mit erhöhter Viskosität (µt = 60 mPas) erfolgt ein verminderter
Energieeintrag in den Tropfen (siehe Kapitel 4.2.2). Für das Modell wurde daher ein
Energieübertragungsfaktor α = 10 % (siehe Tabelle 4.8) verwendet. Der Berechnung
der Kapillarzahl lag die Viskosität des kontinuierlichen Fluids zugrunde. Abweichungen
vom analytischen Modell können von der im Experiment charakteristischen Verände-
rung der Tropfenlänge bei kleinen Tropfenabständen stammen, da im Modell ein
konstanter Parameter ld angesetzt wurde.

Parameter Symbol Wert Einheit

Ätztiefe de 0,13 mm

Maskenweite wm 0,30 mm

Kanallänge l 1991 mm

Tropfenlänge ld 0,60 mm

Viskosität Tropfen µt 60 mPa · s

Viskosität Separationsfluid µs 2,2 mPa · s

Grenzflächenspannung γ 0,050 N/m

Energieübertragungsfaktor α 0,1 -
Faktor Viskositätsunterschied Fv 1,1 -
Faktor Tensideinfluss Ft 2,5 -
Laplace-Term ∆PL 0 mbar

Tabelle 4.8: Verwendete Modellparameter für das analytische Modell für eine Tetrade-
kan/Glyzerin Tropfenströmung im Serizell-Kanal. Der Faktor α = 10 % berücksichtigt
den begrenzten Energieeintrag über die Phasengrenze in den hochviskosen Tropfen.
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Abbildung 4.32: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien für das Zweiphasensystem
Tetradekan/Glyzerin mit dem analytischen Modell für den gesamten Serizell-Kanal.
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Transportmodell für Heptan/Wasser-Tropfenströmungen (Serizell)

Die Veränderung der Viskosität des kontinuierlichen Fluids wirkt sich stark auf die
Druck-Durchsatzkennlinien aus. Das Transportmodell gibt den Verlauf einer Hep-
tan/Wasser Zweiphasenströmung korrekt wieder (siehe Abbildung 4.33). Die zuge-
hörigen Modellparameter sind in Tabelle 4.9 aufgeführt.

Parameter Symbol Wert Einheit

Ätztiefe de 0,13 mm

Maskenweite wm 0,30 mm

Kanallänge l 1991 mm

Tropfenlänge ld 0,60 mm

Viskosität Tropfen µt 1 mPa · s

Viskosität Separationsfluid µs 0,41 mPa · s

Grenzflächenspannung γ 0,050 N/m

Energieübertragungsfaktor α 1 -
Faktor Viskositätsunterschied Fv 1,1 -
Faktor Tensideinfluss Ft 2,5 -
Laplace-Term ∆PL 0 mbar

Tabelle 4.9: Verwendete Modellparameter für das analytische Modell für eine Hep-
tan/Wasser Tropfenströmung im Serizell-Kanal.
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Abbildung 4.33: Vergleich der Druck-Durchsatzkennlinien für das Zweiphasensystem
Heptan/Wasser mit dem analytischen Modell für den gesamten Serizell-Kanal.
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Transportmodell für Tetradekan/Wasser-Tropfenströmungen (Zellex)

Bisher wurden fluidische Parameter bei der Validierung des analytischen Transportmo-
dells verändert. Die Anpassung des Kanalquerschnitts ist mit dem analytischen Modell
ebenfalls möglich. Die Maskenweite der Zellex-Kanäle liegt bei wm = 40µm im Ge-
gensatz zu wm = 300µm bei Serizell-Kanälen. Die entsprechenden Modellparameter
sind in Tabelle 4.10 aufgeführt. Abbildung 4.34 zeigt den Vergleich mit gemessenen
Druck-Durchsatzkennlinien bei unterschiedlichen Volumenströmen für den gesamten
Zellex-Kanal (Länge 2467 mm) (oben) und eine einzelne Tropfeneinheit (unten).

Parameter Symbol Wert Einheit

Ätztiefe de 0,13 mm

Maskenweite wm 0,04 mm

Kanallänge l 2467 mm

Tropfenlänge ld 0,30 mm

Viskosität Tropfen µt 1 mPa · s

Viskosität Separationsfluid µs 2,2 mPa · s

Grenzflächenspannung γ 0,050 N/m

Energieübertragungsfaktor α 1 -
Faktor Viskositätsunterschied Fv 1,1 -
Faktor Tensideinfluss Ft 2,5 -
Laplace-Term ∆PL 0,2 mbar

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

Die Modellierung von Tropfenströmungen ist eine komplexe Aufgabe, bei der alle re-
levanten physikalischen Einflüsse korrekt berücksichtigt werden müssen. Bei der CFD-
Modellierung betrifft dies vor allem die richtige Implementierung des Benetzungsfilms
und eine numerisch stabile Behandlung der Grenzflächen. Unter diesen Voraussetzun-
gen ist es gelungen, das mit der µPIV gemessene Strömungsfeld nachzumodellieren.
Die Konsequenzen dieses im Tropfen inversen Strömungsfeldes werden auch bei der
Bildung des analytischen Transportmodells berücksichtigt. Für viskose Tropfen wurde
ein Energieübertragungsfaktor für den Hagen-Poiseuille-Anteil eingeführt, der den vis-
kosen Druckabfall im Tropfen mindert und somit dem fehlenden direkten Wandkontakt
Rechnung trägt. 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 gehören z.B. die Tropfengeschwindigkeit, das Phasenverhält-
nis bzw. der Tropfenabstand, die Viskositäten der Fluide und der Kanalquerschnitt. Prin-
zipiell ist das Modell somit für den Einsatz in einem Simulations-Toolkit geeignet. Es
bietet mit seiner freien Parametrierbarkeit eine große Flexibilität bei der Simulation
von Tropfenströmungen.

Abbildung 4.35: Vergleich des empirischen Modells basierend auf den Messdaten einer
Tetradekan/Wasser Tropfenströmung 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 Fällen vorzuziehen.

Wenn die Genauigkeit des aufgestellten Modells nicht ausreicht oder einige Parame-
ter nicht bekannt sind, wie z.B. die Tropfengröße in Abhängigkeit von Flussrate oder
Phasenverhältnis, kann unter Umständen die Erstellung eines empirischen Modells in
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Betracht gezogen werden. Ein Beispiel hierfür wurde in Kapitel 4.3.2 gegeben, wo für
vorgegebene Kanalquerschnitte und Fluidkombinationen empirische Transportmodel-
le basierend auf Messdaten erstellt wurden. Deren Gültigkeit beschränkt sich auf den
Parameterbereich der zugrunde liegenden Experimente. Mit Hilfe der empirischen Mo-
delle kann zwischen den Messdaten exakt interpoliert werden, was eine Voraussetzung
für 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 überlegen ist. Zum einen wurden nicht al-
le Abhängigkeiten im analytischen Modell berücksichtigt (konstantes Tropfenvolumen,
fester Tropfenabstand), zum anderen können Experiment-spezifische systematische Ab-
weichungen der fluidischen oder geometrischen Parameter nicht ausgeschlossen wer-
den. Schlussendlich basiert das analytische Modell auf Näherungen bei der Lösung der
Navier-Stokes-Gleichungen und es wurde zum Teil basierend auf den Lösungen für zy-
lindrische Kanäle entwickelt.

Mit der erfolgreichen Modellierung von Tropfenströmungen wird das modellbasierte
Design von tropfenbasierten mikrofluidischen Netzwerken ermöglicht. Damit ist die Er-
stellung komplexer anwendungsoptimierter Lab-on-a-Chip-Systeme einfacher und kos-
tengünstiger möglich. Die in diesem Kapitel erstellten Modelle bilden die Grundlage
für 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 Strömungsphänomene der tropfenbasier-
ten Mikrofluidik. Dies betrifft Flüssig-Flüssig-Zweiphasensysteme von in Öl eingebette-
ten wässrigen Probentropfen, die in geschlossenen Mikrokanalstrukturen transportiert
werden. Das Transportverhalten wird dabei von Grenzflächenkräften dominiert. Außer-
dem existiert eine Benetzungsschicht aus Öl zwischen Kanalwand und Tropfen, so dass
dieser beim Transport keinen direkten Wandkontakt hat, obwohl er den Kanal vollstän-
dig ausfüllen kann. Von Interesse sind insbesondere die Auswirkungen dieser speziellen
Randbedingungen auf Tropfenprozesse in Funktionsstrukturen und auf das Transport-
verhalten von Tropfenströmungen. Der Zugang zu solchen Fragestellungen bildet die
Einordnung und Adaption von veröffentlichten Untersuchungsergebnissen und theo-
retischen Arbeiten im Zuge einer Modellbildung für das Transportverhalten von Trop-
fenströmungen sowie die umfassende messtechnische Erfassung dieser Vorgänge mit
speziell dafür angepassten Methoden.

Die Motivation für die möglichst exakte Betrachtung dieser Strömungsphänomene 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. Für die
Implementierung anwenderspezifischer Prozessprotokolle bietet die Plattform tropfen-
basierte Mikrofluidik zahlreiche Funktionsstrukturen für 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-
xität, der Verbesserung der Stabilität des Prozessablaufs, der erhöhten Toleranz gegen-
über externen Störeinflüssen während des Betriebs und dem Erkennen und Vermeiden
von Rückkopplungen innerhalb des Kanalnetzwerks. Die Grundlage solcher Simulatio-
nen bilden detaillierte Kenntnisse über das Transportverhalten der Tropfenströmung
an einzelnen Funktionsstrukturen und in den sie verbindenden Mikrokanälen. 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 Komplexität des Zusammenspiels der
physikalischen Einflüsse auf die Transportcharakteristiken (Kapitel 2.4). Ein allgemein-
gültiges Modell lässt sich daher schon aufgrund der zahlreichen möglichen Konfigu-
rationen, in denen derartige Strömungen auftreten können, nicht erstellen. Somit lag
das Ziel darin, die wesentlichen physikalischen Aspekte für die untersuchte Tropfen-
strömung zu identifizieren und bei der Modellbildung zu berücksichtigen. Dies gelang
durch die Anpassung und Anwendung der vorhandenen Transportmodelle auf die ver-
wendete Kanalstruktur unter Berücksichtigung der vorherrschenden Randbedingungen.
Das Verständnis dafür konnte effizient aus Messungen der Transportvorgänge gewon-
nen werden.

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

Mit der Tropfenerzeugung an unterschiedlichen Düsengeometrien konnte ein dynami-
scher Prozess mit einer hohen zeitlichen Auflösung untersucht werden (Kapitel 4.1). Da-
bei wurden aussagekräftige Messwerte mit dem Absorbance Imaging gewonnen. Mit die-
sem Verfahren ist es erstmals möglich, das Tropfenvolumen während 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 Düse und elastischer Verformung der mit dem Düseneingang ver-
bundenen Kapillare führt zu einem nichtlinearen Wachstum des Tropfenvolumens bei
konstanter Förderrate. Dies wurde durch Skalierungsüberlegungen untermauert. Eine
derartige Erzeugungsdynamik hat positive Auswirkungen auf das Mischverhalten im
Tropfen bei seiner Entstehung. Allerdings treten dabei auch höhere Geschwindigkeits-
gradienten auf, die unter Umständen Zellen schädigen können.

Für die Analyse lokaler Strömungsphänomene wurde die µPIV eingesetzt. Sie erlaubt
die Strömungsfeldrekonstruktion mit hoher räumlicher und zeitlicher Auflösung. Unter-
sucht wurde damit der Einfluss der Düsengeometrie und Flussrate auf das Strömungs-
feld bei der Tropfenerzeugung. Die detaillierte lokale Geschwindigkeitsverteilung im
Tropfen ermöglicht es, genaue Aussagen über auftretende Geschwindigkeitsgradienten
und den Einfluss des vorbeiströmenden Mediums in den verschiedenen Tropfenerzeu-
gungsphasen zu treffen (Kapitel 4.1.2). Zusätzlich können Rückschlüsse auf das Misch-
verhalten bei der Tropfenerzeugung und beim Tropfentransport im geraden und im
gewundenen Kanal aus den µPIV Ergebnissen gezogen werden (Kapitel 4.2.1). Beim
Tropfentransport bildet sich im geraden Kanal ein symmetrisches Strömungsfeld aus,
das den Tropfen in zwei voneinander getrennte Durchmischungsbereiche aufteilt. Im
gewundenen Kanal erstreckt sich dagegen das Strömungsfeld über den gesamten Trop-
fen und ermöglicht so eine effektive Durchmischung.

Durch die µPIV konnte mit dem Nachweis der Wandbenetzungsschicht ein wichtiger
Aspekt des Tropfentransports geklärt werden, welcher sich stark auf die Charakteris-
tik von Tropfenströmungen auswirkt. Wird der im Mikrokanal transportierte Tropfen



117

vollständig von kontinuierlichem Medium umgeben, ist dessen internes Strömungsfeld
nicht mehr von Wandreibung beeinflusst. Ein derartiges zum kontinuierlichen Medi-
um inverses Strömungsfeld konnte mit der µPIV experimentell nachgewiesen werden
(Kapitel 4.2.1). Dieses bildet sich durch Flüssig-Flüssig-Reibung an der Tropfenperiphe-
rie aus, über 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 Viskositätsverhältnis abhängt, wird lediglich ein
sehr geringer Druckanstieg bei Erhöhung der Viskosität über zwei Größenordnungen
verzeichnet (Kapitel 4.2.2).

In diesem Zusammenhang wurde untersucht, ob das experimentell ermittelte Strö-
mungsfeld auch mit CFD-Simulationen korrekt nachzubilden ist. Die Verhältnisse ei-
ner mikrofluidischen Tropfenströmung sind komplex und stellen hohe Anforderungen
an die CFD-Algorithmen bezüglich der Behandlung der Phasengrenzen, der Auflösung
der Wandbenetzungsschicht und dem Konvergenzverhalten. Eine akkurate Simulation
des tropfeninternen Strömungsfeldes ist die Grundlage für 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, Zürich) gelang es erstmalig, das zum konti-
nuierlichen Medium inverse Strömungsfeld im Tropfen zu erhalten und die Dicke der
Wandbenetzungsschicht der Theorie gemäß 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 Übereinstimmung mit dem aufgestellten Mo-
dell, welches alle wesentlichen bei der Messung auftretenden physikalischen Einflüsse
berücksichtigt. 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 Strömungsverhältnisse auf das Transportverhalten von Tropfen-
strömungen im isotrop geätzten Mikrokanal wurden erstmalig systematisch untersucht.
Dazu wurden Druck-Durchsatzkennlinien in langen Mikrokanälen unter Variation ex-
perimenteller und fluidischer Parameter aufgenommen (Kapitel 4.2.2). Hierbei zeigen
sich wie erwartet komplexe Zusammenhänge zwischen den Parametern, deren Ursa-
chen hauptsächlich in dem Vorhandensein von Phasengrenzen und der Wandbenet-
zungsschicht liegen. Der Haupteinfluss auf den Druckabfall einer Tropfenströmung ist
durch die Verformung der Phasengrenzen aufgrund der vorherrschenden Randbedin-
gungen bedingt. Diese werden durch die viskosen Strömungen im Bereich der Tropfen-
grenzflächen aus dem Gleichgewicht von Grenzflächenkräften und viskosen Reibungs-
kräften gebildet. Daraus ergibt sich z.B. ein nichtlinearer Zusammenhang zwischen
Druckabfall und Volumenstrom. Bei sehr geringen Tropfenabständen wird ein erhöh-
ter Druckabfall festgestellt. Vergrößert 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 lässt sich die Transportcha-
rakteristik für spezifische Systeme bestehend aus dem Mikrokanal und den beteiligten
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Fluiden sehr genau nachbilden. Somit sind sie als einfache Modelle für die Erprobung
der Systemsimulation geeignet, indem sie den Vergleich mit realen Experimenten unter
Standardbedingungen ermöglichen. Auf dieser Grundlage wurde der Tropfentransport
in geschlossenen Kanalloops erfolgreich simuliert [252].

Aufbauend auf die theoretischen Untersuchungen zur Fluiddynamik von Tropfenströ-
mungen wurde ein analytisches Modell entwickelt, das alle wesentlichen Teilaspek-
te des Tropfentransports berücksichtigt und auf die Kanalgeometrie isotrop geätzter
Mikrokanäle abbildet (Kapitel 4.3.4). Es ermöglicht somit die freie Wahl des Kanal-
querschnitts und der Fluidparameter und lässt sich auf beliebige Strömungssituationen
anwenden. Das entwickelte Modell konnte erfolgreich mit allen Messdaten zum Trans-
portverhalten von Tropfenströmungen bei unterschiedlichen Parametern und Kanälen
validiert werden (Kapitel 4.3.5). Damit ist es ideal für die Anwendung in einer Netz-
werksimulation geeignet, da fluidische Parameter während des Simulationslaufs leicht
angepasst werden können, wenn sie z.B. durch Zudosierungen, Reaktionen im Tropfen
oder Temperaturänderungen modifiziert werden. Ebenso können Kanaltransformatio-
nen berücksichtigt werden. In Verbindung mit der Software zur Systemsimulation von
Mikrokanalnetzwerken schafft das Modell die Grundlage für ein leistungsfähiges mo-
dellbasiertes Design von anwenderspezifischen Lab-on-a-Chip Systemen.
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[250] Daripa, P. & Paşa, G. The effect of surfactant on the motion of long bubbles in hori-
zontal capillary tubes. Journal of Statistical Mechanics: Theory and Experiment
2010, L02002 (2010).



Literaturverzeichnis 135

[251] Rosen, M. J. Surfactants and Interfacial Phenomena (John Wiley & Sons, Inc.,
Hoboken, NJ, USA, 2004).

[252] Gleichmann, N., Malsch, D., Horbert, P. & Henkel, T. Simulation of Droplet-
based Microfluidic Lab-on-a-Chip Applications. In Proceedings of the 3rd Micro
and Nano Flows Conference (Thessaloniki, Greece, 2011).

[253] Reynolds, O. An Experimental Investigation of the Circumstances Which Determi-
ne Whether the Motion of Water Shall Be Direct or Sinuous, and of the Law of
Resistance in Parallel Channels. Philosophical Transactions of the Royal Society
of London 174, 935–982 (1883).

[254] Rott, N. Note on the History of the Reynolds Number. Annual Review of Fluid
Mechanics 22, 1–12 (1990).

[255] Malsch, D., Kielpinski, M., Merthan, R., Albert, J., Mayer, G., Köhler, J. M., Süße,
H., Stahl, M. & Henkel, T. $\mu$PIV-analysis of Taylor flow in micro channels.
In IMRET 9, 112 (Pub. Dechema, 9. International Conference on Microreaction
Technology, 06.-08.09.2006, Potsdam, Germany, Tagungsband, 2006).

[256] März, A., Ackermann, K. R., Malsch, D., Bocklitz, T., Henkel, T. & Popp, J.
Towards a quantitative SERS approach - online monitoring of analytes in a mi-
crofluidic system with isotope-edited internal standards. J. Biophot 2, 232–242
(2009).

[257] Broadwell, I., Fletcher, P. D. I., Haswell, S. J., McCreedy, T. & Zhang, X. Quantita-
tive 3-dimensional profiling of channel networks within transparent lab-on-a-chip
microreactors using a digital imaging method. Lab Chip 1, 66 (2001).

[258] Henkel, T., Malsch, D., Kielpinski, M. & Mayer, G. High-Speed 3D-Geometry
Reconstruction of Droplet-Shape Evolution by Absorbance Imaging Technique.
In Proc. of the µTAS conference, Seattle (USA), 1938–1940 (Seattle (USA), 2011).

[259] Jasper, J. J. The Surface Tension of Pure Liquid Compounds. J. Phys. Chem. Ref.
Data 1, 841 (1972).

[260] Adrian, R. J. & Westerweel, J. Particle Image Velocimetry (Cambridge University
Press, 2010).

[261] Raffel, M., Willert, C., Wereley, S. & Kompenhans, J. Particle Image Velocimetry:
A Practical Guide (Springer, Berlin, 2007), 2nd ed. edn.

[262] Schröder, A. & Willert, C. E. Particle Image Velocimetry: New Developments and
Recent Applications (Springer, Berlin, 2008), 1 edn.

[263] Meinhart, C. D., Wereley, S. T. & Santiago, J. G. A PIV Algorithm for Estima-
ting Time-Averaged Velocity Fields. Journal of Fluids Engineering 122, 285–289
(2000).

[264] Westerweel, J. Efficient detection of spurious vectors in particle image velocimetry
data. Experiments in Fluids 16-16 (1994).



136 Literaturverzeichnis

[265] Born, M., Wolf, E., Bhatia, A. B., Clemmow, P. C., Gabor, D., Stokes, A. R., Taylor,
A. M., Wayman, P. A. & Wilcock, W. L. Principles of Optics: Electromagnetic Theory
of Propagation, Interference and Diffraction of Light (Cambridge University Press,
1999), 7 edn.

[266] Inoué, S. & Spring, K. R. Video Microscopy : The Fundamentals (Springer, 1997),
2nd edn.

[267] Olsen, M. G. & Adrian, R. J. Out-of-focus effects on particle image visibility and
correlation in microscopic particle image velocimetry. Experiments in Fluids 29,
S166–S174 (2000).

[268] Elghobashi, S. On predicting particle-laden turbulent flows. Applied Scientific
Research 52, 309–329 (1994).

[269] Melling, A. Tracer particles and seeding for particle image velocimetry. Meas. Sci.
Technol. 8, 1406–1416 (1997).

[270] Gleichmann, N. Simulation tropfenbasierter mikrofluidischer Netzwerke für die
Entwicklung von Lab-on-a-Chip Systemen. Ph.D. thesis, Fakultät für Mathematik
und Informatik, Friedrich-Schiller-Universität Jena (2012).



Anlage 1 137

Erklärung

Ich versichere, dass ich die vorliegende Arbeit ohne unzulässige Hilfe Dritter und ohne
Benutzung anderer als der angegebenen Hilfsmittel angefertigt habe. Die aus anderen
Quellen direkt oder indirekt übernommenen Daten und Konzepte sind unter Angabe
der Quelle gekennzeichnet.

Bei der Auswahl und Auswertung folgenden Materials haben mir die nachstehend auf-
geführten Personen in der jeweils beschriebenen Weise unentgeltlich geholfen:

1. Kapitel 4.1 basiert auf einer gemeinsamen Veröffentlichung mit Volkert van Steijn
[129]. Die Aussagen und Diagramme wurden mit ihm gemeinsam entwickelt.

Weitere Personen waren an der inhaltlich-materiellen Erstellung der vorliegenden
Arbeit nicht beteiligt. Insbesondere habe ich hierfür nicht die entgeltliche Hilfe von
Vermittlungs- bzw. Beratungsdiensten (Promotionsberater oder anderer Personen) in
Anspruch genommen. Niemand hat von mir unmittelbar oder mittelbar geldwerte Leis-
tungen für Arbeiten erhalten, die im Zusammenhang mit dem Inhalte der vorgelegten
Dissertation stehen.

Die Arbeit wurde bisher weder im In- noch im Ausland in gleicher oder ähnlicher Form
einer Prüfungsbehörde vorgelegt.

Ich bin darauf hingewiesen worden, dass die Unrichtigkeit der vorstehenden Erklärung
als Täuschungsversuch bewertet wird und gemäß § 7 Abs. 10 der Promotionsordnung
den Abbruch des Promotionsverfahrens zur Folge hat.

(Ort, Datum) (Unterschrift)


