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Zusammenfassung

Die Verwendung akustischer Oberflichenwellen (OFW) zum Transport kleinster Fliissig-
keitsmengen stellt eine besonders elegante Methode dar ein mikrofluidisches System zu rea-
lisieren. Der Transport kleinster Fliissigkeitsmengen durch eine OFW bringt grofie Vorteile
mit sich. Das System besitzt keine beweglichen Bauteile, ist von auflen leicht zugénglich
und wird ausschliellich durch Planartechnologie hergestellt.

Ein wesentlicher Bestandteil zur Anfertigung dieser Arbeit war die Untersuchung aku-
stisch induzierter Mischvorgéinge. Die Fluidik im fliissigkeitsgefiillten Spalt und speziell
der Mischvorgang in einem engen Spalt wurde betrachtet. Mit diesen Betrachtungen erhielt
man die Moglichkeit, die Wirkung des elektrischen Feldes der OFW, das bei Ausbreitung
einer OFW auf einem piezoelektrischen Substrat vorhanden ist, zu untersuchen. Durch die
Verringerung des mechanischen Einfluss” auf die Fliissigkeit ergab sich die Moglichkeit die
Wirkung des elektrischen Feldes der OFW auf eine im Spalt befindliche Nanotubel6sung zu
beobachten. Fiillte man eine Nanotubelosung in den Spalt, erfuhren die Nanotubes Kréfte
durch die Fluidik und das elektrische Feld. Das Zusammenspiel der beiden Kréfte bietet
die Moglichkeit Nanotubes auszurichten. Wie Nanotubes wurden auch Fliissigkristallmo-
lekiile ausgerichtet und der dazu notwendige Aufbau in eine geeignete Optik integriert.
Bei den Untersuchungen erwiesen sich Scherwellenbauteile als geeignete Testsysteme die
Ergebnisse einer weiteren Priifung zu unterziehen. Mit Untersuchung der Eigenschaften
der Scherwellenbauteile, zeigte sich ihre Einsatzmoglichkeit in der Mikrofluidik fiir Aktorik
und Sensorik. Mit Verwendung der Scherwellenbauteile bot sich im weiteren an Volumen-
moden und Modenkonversion zu studieren. Es zeigte sich, dass Volumenmoden in der aku-
stisch getriebenen Fluidik sehr vorteilhaft eingesetzt werden konnen, um kleinste Mengen
Fliissigkeiten zu mischen. Dazu zeigte sich die Moglichkeit auf, die Technik der akustisch
getriebenen Fluidik auf beliebige Materialien zu erweitern und fiir Mischeraufbauten zu
nutzen.

Neben dem Mischen verschiedener Bestandteile ist die Trennung verschiedener Inhalte ei-
ner Fliissigkeit betrachtet worden. Unter Verwendung elektrischer Felder wurde Separation
eines elektrophoretisch beweglichen Farbstoffs aus einem akustisch getriebenen Fluss in ei-
nem kontinuierlich flieBenden System betrachtet. Bei diesen Untersuchungen wurde auch
die Verwendbarkeit planarer Elektroden gezeigt und die Ubertragbarkeit der Ergebnisse
von Wasser auf Elektrolyte. Mit den Erfahrungen dieser Untersuchungen wurde zum Ab-
schluss eine Gelelektrophorese fiir einen Chip mit akustisch getriebener Fluidik entwickelt.
Das System lies sich ohne Technologiebruch in ein Gesamtsystem integrieren. Dieses Bei-
spiel fiir eine Anwendung des Systems zeigt die Verwendbarkeit fiir Alltagsprobleme wie
der Analyse.
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Kapitel 1

Einleitung

Eine weit verbreitete Vorstellung eines Labors fiir naturwissenschaftliche Fragestellungen
beinhaltet meist das Bild eines Raumes, das an die Zeiten der Alchemie und der frithen
Chemie erinnern. Zumeist stellt man sich viele bunte Fliissigkeiten vor, die sich in Fla-
schen befinden, blubbern oder Réhren hinaufsteigen. In diesem Bild steckt auch zu Zeiten
der exakten Wissenschaften auch noch ein wahrer Kern. Werden Substanzen auf chemi-
schem Wege untersucht, so geschieht dies héiufig in geloster Form oder in einer fliissigen
Umgebung. Will man einen Untersuchungsablauf automatisieren, muss man sich die Frage
stellen, wie kann man Fliissigkeiten handhaben. Gesellt sich zu dieser Frage auch noch der
Wunsch nach einer Beschleunigung der Untersuchungsmethode und einem geringeren Ana-
lytenverbrauch, bietet sich als Antwort eine Miniaturisierung des Untersuchungsaufbaus
an.
Die Kerneinheit eines miniaturisierten Aufbaus muss ebenso wie sein makroskopischer Ge-
genpart in der Lage sein mit Fliissigkeiten umzugehen und wird daher ein mikrofluidi-
sches System beinhalten. Die Miniaturisierung eines Fluidischen Systems geht dabei nicht
ohne Schwierigkeiten von statten. Das simple Verkleinern bekannter Alltagsgegensténde
wie Pumpen, Rohren, Ventilen usw. fiihrt zu unlésbaren Problemen oder ist zu teuer.
Daher werden andere Anséitze verfolgt, wie man mit Kleinstmengen von Fliissigkeiten
umgehen kann. Als Beispiele seien Elektroosmose | ], electro wetting [ ,
|, liquid dielectrophoresis | | genannt. Mit diesen Methoden werden
Fliissigkeiten aufgrund ihrer Leitfdhigkeit oder Polarisierbarkeit bewegt. Meist werden da-
zu dreidimensionale Strukturen benotigt, die aufwéndig herzustellen sind. Die Verwendung
akustischer Oberflichenwellen zum Manipulieren von Fliissigkeiten stellt dabei im Vergleich
eine ausgesprochen geeignete Moglichkeit dar. Da Bauteile auf Oberflichenwellenbasis be-
reits seit den 1960’er Jahren bekannt sind, kann man auf einen groflen Erfahrungsschatz
bauen, will man diese zum Fliissigkeitstransport benutzen. Bei der Herstellung eines Ober-
flichenwellenbauteils werden ausschliefSlich planare Prozesse angewendet. Mikrofluidische
Systeme auf Oberflachenwellenbasis werden ebenfalls in rein planaren Prozessen hergestellt,
wodurch ein Technologiebruch vermieden ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht,
wie man elektrische Felder nutzen kann, um die Untersuchungsmethoden der Chemie und
Biologie auf Chipgrofie zu miniaturisieren.



2 1 Einleitung

Im Laufe der vorgelegten Arbeit wird sich ihr Charakter von Kapitel zu Kapitel langsam
dndern. Beginnend mit den Grundlagen der Physik der Oberflichenwelle, Fliissigkeiten
und einer Einfithrung der Begriffe der Biochemie, folgt eine Beschreibung der grundlegen-
den Prozessschritte zur Probenherstellung. Dabei werden die Prozessschritte motiviert, be-
schrieben und Hintergrundinformation gegeben. Die Beschreibung der Experimente erfolgt
ab dem vierten Kapitel. Dabei wird zuerst auf das Ausrichten von Molekiilen eingegangen.
An dieser Stelle wurde reine Grundlagenforschung durchgefithrt und alle Betrachtungen
sind rein physikalisch motiviert. Dabei wird auch die Verwendung von Scherwellen in der
Fluidik angedeutet. Im fiinften Kapitel werden iiber die Scherwellen die Volumenmoden
und die Modenkonversion eingefiihrt und ihre Einsatzmoglichkeiten in der Fluidik vorge-
stellt. Die Betrachtungen bleiben dabei rein physikalisch. Der Inhalt der Versuche bekommt
in diesem Kapitel auch einen Bezug zur Anwendung. Die Verwendbarkeit der Scherwelle
zum Mischen kleinster Fliissigkeitsmengen zeigt, dass eine Wellenmode, die bisher nur fiir
sensorische Zwecke eingesetzt wurde, auch fiir Zwecke der Aktorik geeignet ist. Wie sich
herausstellen wird, kann die Scherwelle auch als Testsystem fiir die Rayleighwelle verwen-
det werden, wodurch die Motivation geschaffen wird, den Einfluss elektrischer Felder auf
die Fluidik zu untersuchen.

Im sechsten Kapitel wird darauthin die Verwendbarkeit externer elektrischer Felder zur
elektrophoretisch induzierten Separation betrachtet. Es wird die Verwendbarkeit planarer
Elektroden untersucht und ein kontinuierlich strémendes Mikrofluidiksystem vorgestellt.
Mit dem verwendeten Aufbau konnte ebenso untersucht werden, wie Elektrolyte auf aku-
stisch getriebenen Systemen auf piezoelektrischen Substraten auf die Oberflichenwelle rea-
gieren. An dieser Stelle fiigen sich erstmals Teile der Bioanalytik ein und es entsteht eine
Schnittstelle zwischen der Physik und den anderen Naturwissenschaften. In den Versuchen
wurden die Fluidiksysteme physikalisch untersucht. Durch die Beriithrung mit der Bioana-
lytik deutet sich bereits eine Richtungsdnderung an. Im siebten Kapitel wird mit Hilfe
der Physik ein Gelelektrophoresesystem untersucht und anschlieBend miniaturisiert, da-
mit es seine Anwendung in einem Bioanalytikchip finden kann. Mit Miniaturisierung einer
Gelelektrophorese, wird auf einem Fluidikchip ein Auswertesystem integriert, womit man
einen weiteren Schritt in Richtung Labor-auf-dem-Chip macht.

Mit dem Labor-auf-dem-Chip verbindet sich die Hoffnung, dass durch die Miniaturisierung
die Methoden der Bioanalytik verbilligt werden konnen, Ressourcen geschont und Analy-
sen beschleunigt werden. Mit einem dhnlichen Credo hatte die Entwicklung der integrierten
Schaltungen zum Mikroprozessor mit nanoskaligen Strukturen zur PC-Revolution beige-
tragen, wodurch der heutige Alltag gepragt ist. Eine dhnliche Entwicklung erhofft man
sich mit der Entwicklung des Labor-auf-dem-Chip im Bereich der Medizin, Pharmazie,
Bioanalytik, Chemie und Biologie. Dabei kommt es, wie auch in dieser Arbeit, zu einer
immer stirker werdenden interdisziplindren Zusammenarbeit der einzelnen Disziplinen mit

der Physik.



Kapitel 2

Theorie und Grundlagen

2.1 Akustische Wellen in Festkorpern

Schwingungen in Festkorpern wurden bereits vor geraumer Zeit eingehend untersucht. Lord
Rayleigh fertigte 1885 eine mathematische Abhandlung | | iiber Erdbebenwel-
len an. Festkorperschwingungen kénnen im Rahmen der Kontinuumstheorie beschrieben
werden. Diese Beschreibung soll an dieser Stelle dargelegt werden und auf piezoelektri-
sche Festkorper erweitert werden. Im Rahmen der Kontinuumstheorie wird ein Festkoérper
als ein Raumbereich betrachtet, der homogen mit Masse ausgefiillt ist und aus infini-
tesimalen Volumenelementen dV' mit den Koordinaten x besteht. Eine Deformation des
Festkorpers verursacht eine Verschiebung der Volumenelemente zu den neuen Koordinaten
x' — x + u(x). Dabei dndern sich die Abstdnde benachbarter Volumenelemente x und
x + dx, andernfalls handelt es sich um eine Translation des gesamten Festkorpers. Die De-
formation des Festkorpers wird unter Verwendung der Einsteinschen Summenkonvention
durch die Gleichung

(dX/)2 — (dX)2 = 2SZ]dl’de] (21)

mit dem Verzerrungstensor

1 (8% Ju; — Ouy 8uk) (2.2)

Sij - 5 8a:j 8@ 8.1’]' 3%

beschrieben. Der quadratische Term kann vernachlédssigt werden und der Verzerrungs-
tensor vereinfacht sich zu

mit der Symmetrie S;; = Sj;. Wirkt nun ein Volumenelement auf ein benachbartes
Volumenelement mit einer Kraft, dann kann diese nur iiber die Oberfliche der beiden
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Volumenelemente geschehen. Es gilt

F:/ﬂW:/VMA, (2.4)
14 ov

wobei T" der Spannungstensor ist und die Kraftdichte aus f = div T folgt. Daraus erhélt
man die Bewegungsgleichung fiir ein Volumenelement

(92u7; 817”
= 2.5
o T o, (2:5)
Die beiden Tensoren héngen iiber das verallgemeinerte Hooksche Gesetz
Tij = CijriSh (2.6)

zusammen. Dabei besitzt der vierstufige Tensor ¢ 81 Komponenten, die sich wegen der
Symmetrie von Spannungs- und Verzerrungstensor sowie des Poynting-Theorems nach

Cijkl = Cjikl = Cijik = Cklij (2.7)
auf 21 unabhéngige Komponenten reduzieren.
Da hier auf piezoelektrischem Material gearbeitet wird, muss das Hooksche Gesetz (2.6)

um das elektrische Feld erweitert werden. Durch diese Verallgemeinerung erhélt man die
beiden Konstitutivgleichungen

Tij = CijtiSk — Prij Pk (2.8)
und Dz = 5ijEj —I—pl]ijk (29)

mit dem piezoelektrischen Tensor p;;i, dem dielektrischen Tensor ¢;;, dem elektrischen
Feld E und der dielektrischen Verschiebung D. Fiir die beiden Piezoelektrika Lithiumniobat
(LiNbOj3) und Lithiumtantalat (LiTaO3) sind die verschiedenen Tensoren in Tabelle 2.2 auf
Seite 8 aufgefiihrt.
Zuletzt betrachtet man statt des elektrischen Feldes das elektrische Potential {iber den
Zusammenhang

0P
B, = — . 2.10
oz, (2.10)
Fasst man nun die Gleichungen (2.3),(2.5) und (2.9) zusammen und beachtet, dass man
keine freien Ladungen hat (divD = 0), erhélt man 4 gekoppelte Wellengleichungen (3 fiir

die Ortskoordinaten und 1 fiir das Potential):

82uj 32uk 82(I>
o T Mooz, PH r,0m,
0%y, 0P
Pirt or, 01, “ik Ox;0xy,

=0 (2.11)

-0 . (2.12)
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Die Schallgeschwindigkeit erhélt man im eindimensionalen Fall durch Eliminieren von
227?. Man bekommt eine Wellengleichung

0%u p?\ 0%*u
- 2= = 2.1
®or (C * £ ) O0x? 0 (2.13)

mit der Schallgeschwindigkeit

v:@+m:\/é(c+z§>:\/g(1+§> . (2.14)

Die piezoelektrischen Eigenschaften eines Materials fithren zu einer Versteifung. Diese
wird durch die elektromechanische Kopplungskonstante K ff s zum Ausdruck gebracht, die
durch

K2, = v (2.15)
I ec

definiert ist. Fiir die Schallgeschwindigkeit gilt dann

- c - 1. 5
U+AU:\/g-,/l—l—Kfff%v'(l—i-gKeff) (2.16)

Die relative Schallgeschwindigkeitséinderung durch die Piezoelektrizitéit betrdgt somit

Av K 2f f
— = 2.17
. 5 (2.17)
Da sich die Kopplungskonstanten aus den Materialkonstanten meist nicht analytisch
bestimmen lassen, werden diese auf experimentellem Wege bestimmt. Dabei macht man
sich den Umstand zu Nutze, dass die elektrischen Felder auf der Oberfliche durch eine
Metallisierung kurzgeschlossen werden konnen. Dadurch dndert sich neben der Versteifung

des Materials auch die Schallgeschwindigkeit. Es gilt im skalaren Fall

2
Keff _ VUfrei — UKurzschluss (218)

2 Utrei

mit den beiden Schallgeschwindigkeiten v fiir kurzgeschlossene bzw. freie, nicht metal-
lisierte Oberflachen.
Neben der Schallgeschwindigkeit spielt auch der Begriff der Slowness | | eine wichtige
Rolle. Fiir anisotrope Materialien ist die Schallgeschwindigkeit von der Ausbreitungsrich-
tung der Welle im Kristall abhingig. Im nicht piezoelektrischen Fall' vereinfachen sich die

'Im piezoelektrischen Fall wiirde man die Gleichung g% = % (Cijlcl + pk??“) 6?:?73’; p betrachten.
] 1

-
Cijkl
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Bewegungsgleichungen (2.11) und (2.12) zu

2, 2
ool 3 O (2.19)

o
o L IH D0y
Mit dem Ansatz einer ebenen Welle

uj = Aje'®im mit j=1,2,3 (2.20)

erhélt man die Christoffel-Gleichung

Z (Fw — Qv25ij) Aj =0 mit Fij == Zcijkmknl . (221)

J kl

Sie verkniipft die Schallgeschwindigkeit in Richtung der Schallausbreitung entlang der
Einheitsvektoren n; und n; mit dem Elastizitdtstensor. Die Auswertung dieser Gleichung
ergibt im Allgemeinen eine richtungsabhéingige Schallgeschwindigkeit. Die Richtungsab-
héngigkeit der Schallgeschwindigkeit wird mit dem Begriff der Slowness bezeichnet.

2.2 Perowskite

Im Rahmen dieser Arbeit wurde grofitenteils mit den Materialien Lithiumniobat und Li-
thiumtantalat gearbeitet. Beide sind piezoelektrisch, was auf ihre Kristallstruktur zuriick-
gefiithrt wird. Thre Kristallstruktur ist die Perowskitstruktur und weist eine Rotationssym-
metrie auf. Daher ist es zweckméfig die Kristallrichtung in einem rotierten Koordinatensy-
stem anzugeben. Als Koordinaten in diesem System werden die Eulerwinkel der Rotation
verwendet.

Untersucht man, welche Schwingungen man auf der Oberfliche eines Kristalls mit Perow-
skitstruktur in Abhéngigkeit vom Rotationswinkel © um die x-Achse (s. Abb. 2.1) anregen
kann, erhélt man als Ergebnis, dass es ausgezeichnete Werte der Rotationskoordinate gibt
[ |. Bei den Winkeln © =36° und © =41° kann man auf der Oberfliche reine
Scherwellenmoden anregen. Beim Winkel © =128° wird eine reine Rayleighmode ange-
regt. Bei allen anderen Winkel existieren nur Mischmoden. Daher ist der Rotationswinkel
entscheidend und eine wichtige Angabe.

2.2.1 Substrate und ihre Eigenschaften

Zur Durchfithrung der Versuche in der vorliegenden Arbeit wurden die beiden Materialien
Lithiumniobat und Lithiumtantalat verwendet. Die Tensoren, die die elektromechanischen
Eigenschaften der beiden Materialien beschreiben, haben bis zu vier Dimensionen. Um
den Umgang mit diesen Objekten zu erleichtern, werden sie durch eine Umindizierung in
zweidimensionale Objekte umgewandelt. Die Indizes werden dabei nach der Voigt-Notation,
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X2

X1=X

X3

Abbildung 2.1: Rotation des Koordinatensystems um die x-Achse um den Winkel ©. Die
x-Achse bleibt dabei unverdndert und geht in die x;-Achse iiber. Die y- und z-Achse &ndern
ihre Raumorientierung.

wie in Tabelle 2.1 aufgefiihrt, umgewandelt. Verzerrungstensor S und Spannungstensor 7’
werden zu

S11 T
S92 T
- Ss3 I VS
S = 950, und T = T, (2.22)
2513 T3
2512 T2
transformiert.
(i,j) bzw. (k) [ (1) (22) (3;3) (23) (1;3) (1;2)
a bzw. (8 ‘ 1 2 3 4 5) 6

Tabelle 2.1: Ein Index erhélt nach diesem Schema einen neuen Index zugewiesen. So wird
aus dem vierstufigen Tensor c;j; der zweistufige Tensor c,3 und aus p;j; wird piq.

Die Randbedingung, die den Wellentyp bestimmen, hdngen vom Rotationswinkel des
Substrats ab. Dies bedingt, dass auch andere physikalische Groflen wie z.B. die Schallge-
schwindigkeit oder die Dielektrische Konstante von der betrachteten Kristallorientierung
abhéngen. So berechnet sich fiir rot 36°-Y cut X Prop. LiTaOj3 die Dielektrische Konstante
wie folgt. Aufgrund der Wahl des Koordinatensystems betrachtet man eine Drehung der
Tensoren fiir rot o Substrat um den Eulerwinkel ® = a — 90°. Im betrachteten Fall heifit
das eine Drehung um die x-Achse um -54°. Die Achsentransformation wird mathematisch
mit Drehmatrizen

es = R (0©)eR,.(O) (2.23)

ausgedriickt. Fiir das Beispiel errechnet sich der neue dielektrische Tensor &; zu
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7 phys. Grofle : Lithiumniobat 7 Lithiumtantalat 7
20,3 53 7,5 09 0 0 23,3 4,7 8,0 —-1,1 0 0
53 20,3 7.5 —0,9 0 0 4,7 23,3 80 1,1 0 0
75 7,5 245 0 0 0 8,0 80 27,5 0 0 0
Elastizitats-
modul  cs i 0,9 —0,9 0 60 0 0 -1,1 1,1 0 94 0 0
101055 0 0 0 0 6,0 0,9 0 0 0 0 94 -1,1
0 0 0 0 09 7,5 0 0 0 0 -1,1 9,3
0O 0 0 0 3,7 =25 0O 0 0 0 26 —1,6
piezoelektrischer —2,5 25 0 37 0 0 ~1,6 1,6 0 2,6 0 0
: C
Tensor p; in 0,2 0,2 1,3 0 0 0 0,1 0,1 1,9 0 0 0
8 0 0 51 0 0
dielektrischer 0 8 0 0 51 O
Tensor &5 0 0 29 0 0 45

Tabelle 2.2: Ubersicht iiber die Eintriige der Tensoren der beiden Piezoelektrika Lithiumniobat und Lithiumtantalat
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1 0 0 51 0 O 1 0 0
€ = 0 cos® —sin® 0 51 O 0 cos® sin®
0 sin® cos© 0 0 45 0 —sin® cos®
51 0 0
= 0 47,1 -2,9
0 —2,9 48,9

Mit der Gleichung

€ = 4/€11€33 + 5%3 (2.24)

bestimmt sich die Dielektrische Konstante zu 50,0. Weitere richtungsabhéngige Gréflen
der Substrate sind neben richtungsunabhéngigen Grofien in Tabelle 2.3 aufgefiihrt.

phys. Grofle H LiNbO3 ‘ LiTaOs
Kristallschnitt rot 128°-Y cut X Prop. | rot 36°-Y cut X Prop.
Wellentyp Rayleigh-Welle SH-SAW
Dichte in 1% 4644 7450

vr bzw. vg in 7 3980 4150

Kfff 0,053 0,047
Dielektrische Konstante ¢ 65 50

Tabelle 2.3: Materialkonstanten der im Experiment verwendeten Substrate

2.2.2 Die Rayleigh-Welle

In Festkorpern sind verschiedene Oszillationsmoden erzeugbar. Die Randbedingungen ent-
scheiden dariiber, um welche Mode es sich handelt. Zur Durchfithrung der Versuche der
folgenden Kapitel wurde dabei hauptséchlich die Rayleighmode verwendet.

Die Randbedingungen fiir die Rayleighmode lautet, dass keine Kraft senkrecht zur Ober-
flache des Festkorpers wirkt [ ]. Formell bedeutet dies T3;|,,_, = 0. Die zweite
Randbedingung lautet, dass das elektrische Feld sich entweder frei in den Raum ausbreiten
kann oder kurzgeschlossen ist. Die Differentialgleichungen (2.11) und (2.12) kénnen fiir den
isotropen Fall analytisch gelost werden. Man erhélt fiir x3 < 0 die Auslenkungen w;:

u = A (ekﬁ”ﬁ3 — ’yekﬁ?xﬁ‘) ek(@1—vRt) (2.25)
us = 0 (2.26)
und uz = —ikBA (T — ek thlmimort) (2.27)
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mit §; = 4/1 — %, Br=14/1— %, v =P, v =, /Cl?l, vy = C“?‘*, dem Wellenvektor

k, der Rayleighwellengeschwindigkeit vz und der Amplitude A. Die Geschwindigkeit der
Rayleighwelle? definiert sich durch

(02 +1)" =415, . (2.28)

Die Oberflichenwelle (OFW)? breitet sich als eine harmonische, transversale Welle mit
geringem longitudinalem Anteil entlang der Substratoberflache aus (s. Abb. 2.2).

Auslenkung eines
Punktes an der

Ausbreitungsrichtung Probenoberflache

Abbildung 2.2: Skizze einer Oberflichenwelle

Die Amplitude der Auslenkungen féllt dabei mit der Tiefe ins Substrats ndherungsweise
exponentiell auf der typischen Léngenskala einer Wellenldnge ab. Die Energie der Welle
ist groftenteils auf die Oberfliche beschrinkt. Die Volumenelemente an der Oberfliache
bewegen sich retrograd auf Ellipsenbahnen. Das elektrische Potential ® kann fiir z3 < 0
niherungsweise durch

o = q)oekbzgei(kmlfwt) (229>

mit komplexen b, Re(b)>0 und w = vgk wiedergeben werden. Fiir das elektrische Feld
gilt so

i
E=—-V® = —kd, - Musgilthar=wt | ¢ (2.30)
b

Eine typische Auslenkung u fiir eine Oberflichenwelle ist etwa 0,1 nm bis 1 nm, wobei
die Wellenlédnge typische Groflen um 10 pm bis 100 pm hat und die elektrischen Felder in
den GroBlenordnungen von 1()6% bis 107% zu finden sind.

’Losung s. Anhang A auf S. 128
3engl. surface acoustic wave, abgekiirzt SAW
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2.2.3 Die Scherwelle

Neben anderen Schwingungsmoden ist die Scherwelle eine weitere typische Schwingungs-
mode in Festkorpern, die auch in den folgenden Kapiteln oftmals verwendet wurde. Die
mathematische Beschreibung fiir diese Mode der Scherwelle besagt, dass der Wellenvektor
k normal auf den Auslenkungen der Volumenelemente eines Festkorpers steht. Sie besitzt
somit keinen logitudinalen Anteil, ist eine reine transversale Mode. Die Scherwelle wird fiir
r3 < 0 durch

uj = Ajefsmeilhsm=etl g =12 (2.31)
uz = 0 (2.32)
d = q)oeksbzvggei(kswl*wt) (233)

mit komplexem b und Re(b)>0 beschrieben. In dieser Arbeit wird im weiteren mit einer
horizontal polarisierten Scherwelle (SH-SAW, s. Abb. 2.3) gearbeitet, fiir die ndherungs-
weise zusétzlich gilt

u =0 (2.34)
bzw. die Auslenkung w; ist vernachléssigbar | : |. Das elektrische

Feld fallt ebenfalls exponentiell in das Volumen hinein ab. Das elektrische Feld einer Scher-
welle ergibt sich zu

i

E=-V® = —kgd, - erstoseilbsmi=et) [ (2.35)
b

SH-SAW

Abbildung 2.3: Eine Auslenkung der Volumenelemente bei einer horizontal polarisierten
Scherwelle gibt es nur in der x;-x5-Ebene der Oberfliche entlang der xo-Richtung.
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2.3 Elektrische Wellenerregung auf FestkOrpern

Hochfrequenzfilter auf Basis der Oberflichenwellen* haben spitestens Mitte der 1980’er
Jahre Einzug in den technischen Alltag gefunden. Ermoglicht wurde das durch die Nut-
zung des antipiezoelektrischen Effekts | |. Das in diesem Abschnitt dargelegte Er-
zeugungsprinzip wurde in dieser Arbeit verwendet.

Wenn man die Oberfliche eines piezoelektrischen Festkorpers stort, dann breitet sich diese
Storung vom Ort ihres Entstehens mit Schallgeschwindigkeit aus. Befindet man sich vom
Entstehungsort der Storung in der Entfernung p, so kann man bei einer erneuten Anregung
am neuen Ort nach der Zeit t = e i — die Storung verstiarken. Bei den hier verwendeten
Oberflachenwellenbauteilen geschieht dies mit sogenannten Interdigitaltransducer (IDT)
oder Schallwandlern. Dabei handelt es sich um zwei kammartige Metallstrukturen auf der
Kristalloberflache, deren Finger ineinander greifen (s. Abb. 2.4).

T
©
5
£
)]
o
<

]

- P m—
Periode 2p Periode 2p

Abbildung 2.4: Skizzen zweier Schallwandlerstrukturen, links ein einfacher IDT, rechts ein
4-split IDT

Wenn ein sinusformiges, elektrisches Signal an die Schallwandler angeschlossen wird,
stort man den darunter liegenden Kristall und die Storung lauft mit Schallgeschwindigkeit
fort. Wenn nun die Stoérung unter dem néchsten Finger ankommt und das Signal phasen-
richtig erneut angeregt wird, wird die Storung verstiarkt. Andernfalls verringert man die
Amplitude des Signals oder 16scht sie ganz aus. Daher werden Oberflichenwellenbauteile
vorwiegend als Hochfrequenzfilter (HF-Filter) benutzt, weil sie einfach aufgebaut sind und
eine hohe Giite besitzen. Bei phasenrichtiger Ansteuerung erhélt man ein fortlaufendes
periodisches Signal, eine Oberflichenwelle mit der Frequenz f. Die dabei notwendige Re-
sonanzbedingung lautet f = 2%. Dabei steht 2p fiir den Abstand zweier Finger gleicher
Polaritét.

Will man mehrere Frequenzen mit demselben Bauteil erzeugen, so teilt man die Finger.
Man spricht dabei auch von splitten. So kann man z.B. einen 4-split Schallwandler, der 4

4In diesem Abschnitt wird mit dem Begriff Oberflichenwelle sowohl die Rayleigh- als auch die Scherwelle
als solche bezeichnet.
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verschiedene Frequenzen erzeugt, herstellen. Dieser erzeugt zum einen die Grundfrequenz
sowie zusétzlich die 3., 5. und 7.Harmonische, also immer die ungeradzahligen Vielfachen.

- &,80 mm >
A
3 mm
3,90mm ﬂ 0,6mm l M 3,48 mm
T o.275mm

—
0,4mm

\J

Abbildung 2.5: Abbildungen eines typischen Oberflichenwellchips; links und rechts ist je ein
Schallwandler auf der Oberfliche. Wahrend der eine Schallwandler eine Oberflichenwelle
erzeugt, kann der andere Schallwandler durch den piezoelektrischen Effekt die Transmission
der Oberflichenwelle detektieren.

Das angelegte HF-Signal wird mit Hilfe der logarithmischen dBm-Skala charakterisiert.

Dabei wird die elektrische Leistung des HF-Signals nach P[in dBm] = 10 - log % um-
gerechnet. PlinmW] ist dabei die Leistungsangabe, welche an einem 50 -Widerstand
abféllt.
Bei den verwendeten Proben ist die Schallwandlerstruktur symmetrisch aufgebaut, was
bedeutet, dass die Schallwandler bidirektional strahlen und man somit doch die Hélfte
der Leistung verliert, weil die Hélfte des Oberflaichenwellensignals in die falsche Richtung
abgestrahlt wird. Damit dieser Anteil im weiteren Verlauf nicht durch Reflektionen an der
Kristallkante wieder zuriick in den Schallpfad kommt, sind die Proben parallelogrammartig
geschnitten. Die Oberflachenwelle wird dann an der schiefen Kante nicht in den Schallpfad
zuriickreflektiert und {ibt so keinen stérenden Einfluss aus (s. Abb. 2.5).

Die technische Ausfithrung der Oberflichenwellenerzeugung (s. Abb. 2.6) ist duferst
einfach. Eine hochfrequente Wechselspannung wird mit einem Hochfrequenzgenerator (HF-
Generator) erzeugt. Die Amplitude der Wechselspannung (HF-Signal) wird mit einem
Verstéarker erhoht. Das Ausgangssignal des Verstirkers wird direkt am Schallwandler an-
gelegt, wo die Oberflichenwelle nach dem oben beschriebenen Prinzip erzeugt wird. Der
Verstérker erfiillt bei diesem Aufbau eine weitere Funktion. Damit hochfrequente Wechsel-
strome effizient iibertragen werden kénnen, miissen Verbraucher und Ubergéinge im Auf-
bau auf einen 50 2-Standard angepasst werden. Durch eine derartige Normierung werden
Signalverluste durch Reflektionen minimiert. Der Widerstandswert iibernimmt dabei die
gleiche Bedeutung wie der Brechungsindex in der Optik. Sind die Widerstandswerte ver-
schieden von der gewéhlten Norm, werden die Signale teilweise reflektiert. Erfiillt eine
Probe bzw. die Schallwandler den Standardwert nennt man sie angepasst. Ist dagegen eine
Probe nicht angepasst, so werden betrichtliche Teile des angelegten HF-Signals reflektiert.
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IDT

HF-Generator

Substrat

Verstarker ‘ / OFW, /// () U~ OFW,

Schallgeschwin-
X2 digkeit c

X1

2p

Abbildung 2.6: Aufbau zur Erzeugung einer Oberflichenwelle mittels Ausnutzung des an-
tipiezoelektrischen Effekts

Das reflektierte Signal 1auft die Leitung zuriick. Bei einem direkten Anschluss des Genera-
tors an die Probe kann es dabei zur Beschddigung des Generators kommen, weil dieser die
reflektierte Leistung nicht ausreichend herausfiltern kann bzw. bemiiht ist, den Pegel seiner
Ausgangsleistung zu halten. Anders als ein Generator besteht bei einem HF-Verstérker eine
geringere Gefahr, dass er durch grofle Reflektionsleistungen beschéidigt wird. Besteht den-
noch die Gefahr einer Beschdadigung des Verstérkers, so kann zum Schutz des Verstérkers
am Verstirkerausgang ein Dampfungsglied angeschlossen werden.

Die Breite des Schallwandlers entlang der xo-Richtung wird Apertur d genannt und gibt in
guter Ndherung auch die Breite des Schallpfads wieder. Die Endlichkeit der Apertur be-
dingt aber, dass die Intensitédtsverteilung einer Oberflichenwelle entlang der x,-Richtung
nicht invariant ist. Nach dem Huygenschen Prinzip kann jeder Punkt der Fingerstruktur
als Ausgangspunkt einer Kreiswelle angesehen werden. Ahnlich wie bei der Beugung von
Licht an einem engen Spalt, erhdlt man bei Messung der Amplitudenverteilung | ]
ein Ergebnis, das man unter Vernachlassigung der Slowness von Fresnel bzw. Fraunhofer
Beugung kennt. Die Uberlagerung der einzelnen Kreiswellen ergibt ein Interferenzbild und
ist zusétzlich vom Abstand x; abhéngig. Nahe dem Schallwandler gleicht die Amplituden-
verteilung einer Oberflaichenwelle mit Wellenldnge A dem Verlauf

i [ vl (1) e[ (4]
) BTN
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dem Bild der Fresnelbeugung, mit den beiden Fresnel-Intregalen C(z) = [ cos (%7’2) dr
0

und S(z) = [ sin (372) dr. Am Rand des Schallpfads ist die Amplitude der Oberfléchenwel-
0

le {iberhoht. Im Inneren des Schallpfads ist sie nicht konstant sondern oszilliert. Mit gréfer
werdendem Abstand x; geht die Amplitudenverteilung vom Bild der Fresnelbeugung in das
Bild der Fraunhoferbeugung mit der % Verteilung iiber.

2.4 Wechselwirkung OFW — Ladungstriger

Werden Oberflichenwellen auf piezoelektrischen Substraten angeregt und propagieren iiber
die Oberfléche, so ist parallel mit deren Ausbreitung ein elektrisches Feld verbunden. Die-
ses elektrische Feld kann mit Ladungen, die sich in der Ndhe der Oberflache bzw. der Welle
befinden, wechselwirken. Die Ladungen kénnen sich dabei auch in einer Fliissigkeit befin-
den. Die Wechselwirkung der Ladungen mit dem elektrischen Feld der Oberflaichenwelle
duBert sich durch eine Anderung der Steifigkeit des Materials, was Auswirkungen auf die
Ausbreitungseigenschaften der Welle hat.

Die Wechselwirkung zwischen freien Ladungstriagern und dem elektrischen Feld wird mit
einem Relaxationsmodell | | beschrieben. Die Ladungstriger versuchen der zeitli-
chen Periode des Feldes der Oberflichenwelle zu folgen, wodurch sie selbst eine periodische
Schwingung vollfithren. Es kommt dadurch zu Abschirmstrémen, die die Oberflachenwel-
le beeinflussen. Rechnung zeigt, dass die Oberflichenwelle durch eine zweidimensionale
Leitfahigkeit geddmpft werden kann und sich auch die Schallausbreitungsgeschwindigkeit
dandert. Die Dampfung folgt der GesetzméBigkeit

JA

T = K2 korw om . (2.37)
1+ <G_A + DkOFw)

VSchall

mit der Fldchenleitfihigkeit o4, der kritische Fléchenleitfihigkeit o, (auch nur Leit-
fahigkeit genannt, einer Materialkonstanten) und der Diffusionskonstanten D der Ladungs-
trager. Fiir die Schallgeschwindigkeitsénderung gilt

Ao gy L (Phom) (Pome g za)

(2.38)
v 2 1+<DkOFW+O'_A>2
Die Konstante o,, bestimmt sich zu
Om =¢0 (e +egp) v (2.39)

mit der dielektrischen Konstanten ¢ des Substrats, der dielektrischen Konstanten £,pq
des Materials im oberen Halbraum iiber der Probe’ und der Schallgeschwindigkeit des Sub-

SFiir Luft gilt o =1
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strats. Im Falle dass die Diffusion klein ist Dko% < 1, koénnen die Diffusionsterme ver-
nachlissigt werden. Aus Gleichung (2.37) sieht man, dass die Dampfung I bei der kritischen
Leitfdhigkeit 0, maximal ist. Die kritische Leitfdhigkeit hat eine typische Gréfenordnung
von 1076 S.

2.5 Hydrodynamik auf Oberflichenwellenbauteilen

Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, wie sich ein Lab on a chip-System auf Ober-
flichenwellen-Basis mit Applikationen versehen ldasst. In der Analysetechnik werden Stof-
fe meist in geloster Form untersucht. Daher wird der Ansatz verfolgt, Fliissigkeiten mit
Oberflachenwellen zu bewegen und auch zu analysieren. In diesem Abschnitt soll darauf
eingegangen werden, welche Physik mit und in Fliissigkeiten bei Verwendung eines Ober-
flachenwellenbauteils zum Verstdndnis benétigt wird.

Der Fluss eines fluiden Mediums zeigt verschiedene Erscheinungsformen. Ein Gewdésser
kann einer Stelle still vor sich hinfliesen, wobei die Stromung keine Zeitabhingigkeit zeigt,
wéhrend es an einer anderen Stelle vollig chaotisch erscheint und eine Voraussage des Zeit-
verhaltens der Stromung unméglich ist. Das Stromen eines Gewéssers oder das Verhalten
einer Fliissigkeit auf einem Oberflichenwellenchip wird mit der Navier-Stokes-Gleichung
fiir inkompressible Fliissigkeiten durch

dv D i

i \Y ((IJ + Q) + QAV (2.40)
beschrieben. Die Groflen v stehen fiir den Geschwindigkeitsvektor, ® fiir das Potential

der Stromung, o fiir die Dichte der Fliissigkeit, p fiir den Druck und 7 fiir die Viskositét

der Fliissigkeit. Ccll—‘t’ beschreibt die Beschleunigung eines Massenelements im Potential ® des

konservativen Kraftfelds, das die Stromung verursacht bei einem herrschenden Druckgra-

dienten Vp. Der Term gAv beriicksichtigt die innere Reibung der Fliissigkeit.

2.5.1 Wechselwirkung von Festkorperschwingungen mit Fliissig-
keiten

Die Schwingungen eines Festkorpers konnen sich in einer Fliissigkeit fortsetzen, die sich in
Kontakt zur Oberfliche des Festkorpers befindet. Dies kann mit dem Formalismus der Kon-
tinuumstheorie beschrieben werden | ]. Da Fliissigkeiten ein isotropes Medium
darstellen, vereinfacht sich das Elastizitdtsmodul ¢ und es gibt nur noch zwei unabhéngige
Konstanten. Mit den sogenannten Lamé-Konstanten A und u gilt nun

Cijki = Cijt( A, 1) = A0k + o (6ixbj1 + 6adjn) - (2.41)

Dabei stellt p das Schermodul dar und iiber das Kompressionsmodul

k===X\+>u (2.42)



2.5 Hydrodynamik auf Oberflichenwellenbauteilen 17

mit der Kompressibilitéit x lasst sich A darstellen. Die Lamé-Konstanten kénnen auch
iiber die Beziehungen

vE

A= (1+v) (1 —2v) (243)
und g = 2(1—13—1/)261 (2.44)

mit den mechanischen Groflen Elastizitdtsmodul E, Schubmodul G und der Querkon-
traktionszahl v dargestellt werden.
Statt der Bewegungsgleichungen (2.11) und (2.12) miissen nun nur noch die Gleichungen

82uj 821% 2
= . ; 2.4
Vip = 0 (2.46)

betrachtet werden. Zuséatzlich gilt fiir Fliissigkeiten u = 0, was bedeutet, dass fluide
Medien bei Scherung wegfliesen. Formell bedeutet dies eine Vereinfachung der Gleichung
(2.45) zu
azuj 82ui

=\ . 2.47

ot T " ou;01; (2.47)

Da Scherwellen sich nicht in Fliissigkeiten ausbreiten (u = 0), sind Scherwellen beson-

ders fiir Sensorzwecke geeignet, weil sie durch Fliissigkeiten nicht geddmpft werden. Die
Schallgeschwindigkeit betragt dabei

A1
v:vg?;w% . (2.48)

Im Gegensatz zu Scherwellen, koppeln Rayleighwellen in Fliissigkeiten ein |
|. Dies macht sie besonders fiir die Aktorik geeignet.

2.5.2 Modell des SAW streaming

Es ist bekannt, dass Schallausbreitung in fluiden Medien mit einem Materiefluss verbun-
den ist [ ]. Bringt man eine Fliissigkeit in Kontakt mit einem Oberflichenwellen-
bauteil, so kann mit einer Oberflichenwelle die Fliissigkeit beeinflusst werden. Durch die
Oberflichenwelle wird in der Fliissigkeit eine Strémung verursacht, das sog. SAW strea-
ming. Das Phénomen des SAW streaming wird mit dem Modell des acoustic streaming
[ ] beschrieben. Dazu geht man von der Navier-Stokes-Gleichung (2.40)

dv

_— = A
0 Vp +nAv
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aus. Bei Anwendung der Kontinuitéitsgleichung

0
99 4 div(o-v) =0 (2.49)
ot
erhélt man schliefllich bei Vernachlassigung der Viskositét
0
(aQtV) +o(v-V)v+vV-ov=»1—f | (2.50)
wobei gilt
9(ev)
f, = 2.51
. = 22 (251)
und —f; = po(v-V)v4+vV.-pv . (2.52)

Im weiteren ist der genaue zeitliche Verlauf weniger von Interesse, sondern vielmehr
das zeitliche Mittel dieser Krafte. Nimmt man an, dass die Schallwelle ein sinusformiges
Zeitverhalten hat, wird das zeitliche Mittel von fy zu 0, so dass nur noch

—<fi>=<p(v-V)v+vV.pv> (2.53)

betrachtet werden muss. Wenn eine Fliissigkeit in Kontakt mit dem Substrat des Ober-
flachenwellenbauteils ist, koppelt die Oberflichenwelle als eine longitudinale Schallwelle in
das Wasser ein. Dabei pflanzt sich die Schallwelle unter dem sogenannten Rayleigh-Winkel
Opr zur Flachennormalen fort. Dieser berechnet sich aus den Schallgeschwindigkeiten vg
des Substrat und vg; der Fliissigkeit.

O©r = arcsin o (2.54)
UR
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Abbildung 2.7: Einkoppeln der Oberflichenwelle in eine Fliissigkeit
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Fiir die Kombination Wasser und Lithiumniobat hat der Rayleigh-Winkel den Wert
Or = 22°. Wenn sich eine Fliissigkeit auf dem Substrat befindet, dann wird die ankom-
mende Oberflachenwelle nicht augenblicklich beim Auftreffen auf die Fliissigkeit absorbiert,
sondern lauft unter der Fliissigkeit als exponentiell geddmpfte Welle weiter, man spricht
dann von einer Leck-Rayleigh-Welle. Hatte die einfallende Oberflichenwelle zu Anfang den
rein reellen Wellenvektor kg, dann hat die Leck-Rayleigh-Welle den komplexen Wellenvek-
tor ]{JL.

Um die wirkende Kraft abschétzen zu konnen, betrachtet man als erstes den Ort eines
Volumenelements der Fliissigkeit in Abhéingigkeit von Ort und Zeit:

Uy = Aeiwteikae—akLz (255)
und w, = —iaAe™lekrremokLz (2.56)
mit
VR 2
=/1—-(— : 2.57
a=y1- () (257
Die Auslenkungen der Volumenelemente werden nach der Zeit abgeleitet v = ‘é—‘; und
die so erhaltenen Geschwindigkeiten setzt man in Gl. (2.53) ein und erhélt
<fe> = —p (1 + 0412) A%k 2 kiwtankiz) (2.58)
und < f.> = —p (1 + oz?) A%k oy e?Rimtodkiz) (2.59)

mit den Substitutionen oy = i - a und k; = k, 4+ ik;. Fasst man nun die beiden Kraft-
komponenten nach

< fis >= /< fo 224+ < f. >2 (2.60)

zusammen, so bekommt man als Betrag der Kraft des SAW streaming das Ergebnis

3
< fis>=—-0(1+0])> A% e kivtankiz) (2.61)

Die Kraft des SAW streaming ist dabei natiirlich parallel zur Ausbreitungsrichtung der
longitudinalen Schallwelle in der Fliissigkeit. Als Unbekannte bleibt der Wellenvektor ki,
der sich aber nach der Methode von Campbell und Jones [ | aus kg berechnen
lasst. In einer Beispielrechnung von S. Shiokawa ergibt sich auf 128°-rot LiNbO3 bei 50 MHz
v, = (3931 4+ 67,71) m - s~ !. Zusammengefasst bedeutet dies, dass die Oberflichenwelle in
die Fliissigkeit als eine longitudinale Schallwelle einkoppelt und damit einen Materiefluss
induziert, der sich als Stromung bemerkbar macht.

Eine anschauliche Erkldrung, warum eine periodische akustische Welle eine vorwiérts ge-
richtet Bewegung erzeugt, kann durch die Energiedissipation der Schallintensitét in der
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Fliissigkeit gegeben werden | ]. Bewegt sich ein Massenelement dm in der Néhe
der Schallquelle von dieser weg, so gelangt es in Bereiche geringerer Schallintensitét. Nach
einer halben Periode der Schallschwingung, wenn die Umkehr der Bewegungsrichtung statt-
findet, erfahrt das Massenelement eine geringere Riickstellkraft. Das Massenelement wird
nicht mehr zu seiner urspriinglichen Position zuriickgezogen und hat somit seinen Ort {iber
die Zeit gemittelt in Richtung von der Schallquelle weg verdndert. Eine vorwirts gerichtet
Bewegung entsteht.

2.5.3 Akustisch getriebene Fluidik

Befindet sich ein Tropfen im Schallpfad eines Oberflichenwellenbauteils (s. Abb. 2.8), wech-
selwirken Oberflichenwelle und Fliissigkeit des Tropfens nach dem Prinzip des acoustic
streaming. Dies macht man sich zu nutze, um Fliissigkeiten mit einer akustischen Ober-
fliichenwelle zu bewegen | |, wie es auch in der vorliegenden Arbeit geschah.

Fluidische Schienen

\

Abbildung 2.8: Skizze des Aufbaus um mit akustischen Oberflichenwellen Fliissigkeiten
zu mischen bzw. Tropfen zu bewegen. Die Fluidischen Schienen sorgen dafiir, dass die
Richtung der Bewegung des Tropfens definiert ist.

Eine Oberflichenwelle erzeugt in dem Tropfen ab einer bestimmten Leistung (s. Tab.
2.4) eine Stromung (s. Abb. 2.9). Diese Stromung durchmischt den Tropfen und ist do-
minant gegeniiber Diffusion. Mit zunehmender Leistung der Oberflichenwelle und damit
einer ebenfalls starkeren Stromung, wird die Tropfenoberfliche verformt und ab einer be-
stimmten Schallleistung wird die Stromung so stark, dass sie fahig ist den Tropfenrand und
den ganzen Tropfen zu bewegen. Es kommt zu einer Schwerpunktsbewegung des Tropfens.
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Pyr in dBm | Beobachtung

-15 dBm Einsetzen einer Stromung; Probeteilchen im Tropfen werden jetzt
von der Strémung mitgerissen (s. dazu Abb. 2.10)
-1 dBm Tropfenoberfliche beginnt sich zu verformen; erkennbar an den
Veranderungen der Lichtreflektionen auf der Tropfenoberfliche (s.
dazu Abb. 2.12)
18 dBm | Tropfenschieben setzt ein (s. dazu Abb. 2.11)
28 dBm Tropfen wird beim Einschalten der Oberflachenwelle zerhackt und
es fliegen mehrere Teile des Tropfens durch das Sichtfeld

Tabelle 2.4: Ubersicht iiber die experimentellen Befunde bei Untersuchung des Verhaltens
einer Fliissigkeit unter Einfluss einer Oberflichenwelle. Die Art der Beobachtung ist von
der Stérke des HF-Signals, das am Schallwandler anliegt abhéngig. Die Leistungsangaben
sind mit einem Fehler von +2 dBm behaftet.

IDT
N @
—_

Abbildung 2.9: Aussehen einer akustisch getriebenen Stréomung in einem Tropfen in Drauf-
sicht.

Abbildung 2.10: links: Trifft eine Oberflichenwelle einen Tropfen, verursacht sie eine
Stromung. In Draufsicht sieht man zwei Wirbel, die von der von links kommenden Welle
verursacht werden. rechts: Seitenansicht der akustisch induzierten Stréomung. Die Welle
kommt von links. In beiden Bildern wurde zur besseren Verdeutlichung der Stromung dem
Tropfen ein fluoreszierender Farbstoff hinzugesetzt und mit dem Wasser vermischt. Das
linke Bild ist aus dem Film mischen_oben_341.mpg, das rechte Bild aus schlieren.mpg
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Abbildung 2.11: Transport eines Tropfens durch eine Oberflichenwelle. Der rechte Schall-
wandler erzeugt eine Oberflachenwelle, die nach links lauft. Die Welle bewegt den Tropfen
nach links. Zur besseren Darstellung wurde der Tropfen mit Bromphenolblau gefirbt. Als
Substrat wurde Lithiumniobat verwendet. Die Oberfliche des Chips war mit Fluidischen
Schienen strukturiert. Zu diesen Bildern s. auch den Film blauerTropfen_lauf.mpg

Abbildung 2.12: Unter Einfluss einer ausreichend starken Oberflichenwelle verformt sich
ein Tropfen. Man sieht in Seitenansicht, die Verformung eines Tropfens, der durch eine
Oberflachenwelle bewegt wird (rechtes Bild). Die Oberflichenwellen kommt links und be-
wegt den Tropfen nach rechts. Durch die Verformung sieht der Tropfen aus, als ob er nach
oben gezogen wird. Die Bilder stammen aus dem Film verform.mpg
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Die typische Groflenordnung mit der diese Versuche durchgefiihrt werden, liegen bei et-

wa 100 pm. In diesem Gréfenbereich haben Stromungen fast ausnahmslos einen laminaren
Charakter. Dies wird durch die Reynoldszahl

_ web
U]

zum Ausdruck gebracht. In die Reynoldszahl gehen die Stromungsgeschwindigkeit v,

die Dichte o des fluiden Mediums, seine Viskositéit n und die typische Gréfenordnung b des
Systems ein. Sie gibt das Verhéltnis der Tragheitskrifte auf eine Massenelement dm des
fluiden Mediums zu den Reibungskréiften wiedergeben. Liegt die Reynoldszahl unter 2000
spricht man von einer laminaren Stromung (es treten keine zeitlich nicht determinierte Wir-
bel auf), andernfalls von einer turbulenten Stréomung. Da die Ausdehnung eines akustisch
getriebenen Fluidiksystem auf Oberflichenwellenbasis stets klein ist, ist auch der Charak-
ter der Stromungen in einem Tropfen auf einem Oberflichenwellenbauteil stets laminar.
Das bedeutet, dass Mischvorgénge im Tropfen ineffizient sind. Im Falle eines oberflachen-
wellengetriebenen Systems begegnet man diesem Ph&nomen mit einer frequenzabhéngigen
Steuerung des Mischens bzw. Stromungsbildes, wodurch ein quasichaotisches Mischen er-
reicht wird. Dabei bestimmt die Frequenz der Oberflichenwelle das Aussehen des Stromli-
nienbildes im Tropfen.
Besondere Aufmerksamkeit verdient die Tatsache, dass die Tropfen ohne begrenzendes
Gefafl transportiert werden. Die typische Groflienordnung eines Chips fiir eine akustisch
getriebene Fluidik liegt im Millimetermafistab. Die Mengen der Fliissigkeiten liegen im
Bereich von 1 pl bis hinunter zu 10 pl°. Die Ausdehnung der Tropfen liegt unter 1 mm. Bei
dieser Gréenordnung und darunter wird ein Tropfen nicht mehr von der Schwerkraft allein
dominiert sondern fast génzlich von der Oberflichenspannung. Die Schwerkraft bedingt in
einer Fliissigkeit der Dichte p bei Fallbeschleunigung ¢ in der Tiefe h den hydrostatischen
Druck

Re (2.62)

p=gph . (2.63)

In einem Tropfen mit Radius r aus einer Fliissigkeit mit Oberflachenspannung o, ver-
ursacht die Kraft der Oberflichenspannung einen Druck

p== (2.64)

Fiir einen Wassertropfen kleiner als r < /20 (gp) ™"

= 3,9 mm iibersteigt der Druck
durch die Oberflichenspannung den hydrostatischen Druck. Tropfen mit weniger als 1 pl
Volumen werden fast nur durch die Kraft der Oberflichenspannung bestimmt und ge-
formt. Die Oberflichenform kann als kugelférmig betrachtet werden, weil der Einfluss der

Schwerkraft klein gegeniiber der Oberflachenspannung ist. Die Oberflachenspannung formt

6Mit der hier beschriebenen Technik konnte auch ein Dispenser realisiert werden der 250 fl Tropfen
erzeugt.
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die Oberflache zur Kugelform und begrenzt ihn zugleich, anstatt dass der Tropfen aus-
einander fliet. Dies begriindet auch warum in diesem Groflenbereich auf Geféafle fiir den
Transport oder eine kurzzeitige Aufbewahrung verzichtet werden kann. Es ergibt sich da-
mit die Moglichkeit mit einer offenen Geometrie zu arbeiten. Der Zugang zum System und
dem Tropfen ist jederzeit moglich, bedingt durch die Kleinheit des Aufbaus. Zusétzlich
kann der Tropfen ndherungsweise als Halbkugel betrachtet werden.

2.6 Leitfahigkeit eines Elektrolyten

Biologisch wirksame Molekiile werden meist in salziger Umgebung untersucht. Da derarti-
ge Losung leitfihig sind, wurde in der vorgelegten Arbeit die Wirkung eines Elektrolyten
auf die Oberflichenwelle untersucht. Um im Laboralltag mit Fluidiksystemen auf Ober-
flichenwellenbasis arbeiten zu konnen, miissen das System auch mit Elektrolyten umgehen
konnen.

Die elektrische Leitfahigkeit eines Elektrolyten beruht darauf, dass Ionen sich durch ein
Losemittel bewegen konnen, dhnlich wie Elektronen durch das Kristallgitter eines Metalls.
Daher scheint es sinnvoll, die Leitfahigkeit eines Elektrolyten wie bei Metallen durch die
Beweglichkeit zu definieren. Dabei sei zur Vereinfachung angenommen, dass sich der Elek-
trolyt wiahrend des Stromflusses nicht zersetzt. Fiir Metalle lautet die GesetzméaBigkeit

o= enfl, (2.65)

fiir Elektrolyte schreibt man dieses Gesetz aufgetrennt in die einzelnen Beitrdge der
Kathionen und Anionen in der Form

o = eNa-(coz_p— +cpzipy)
Fo(eozop- +cyzipy)
= e (noz_p- +nyzppy) (2.66)

mit der Beweglichkeit 4, Konzentration” ci , Wertigkeit 2z der Kationen bzw. An-
ionen, Elementarladung e, Avogadrokonstante N4, Faradaykonstante F' und der Teilchen-
dichte ny.
Fiihrt man ein Experiment zur Bestétigung dieses Gesetzes fiir Elektrolyten durch, so erhélt
man im Allgemeinen keine Bestétigung dafiir. Vielmehr zeigt sich, dass die Beweglichkeit
eine Funktion der Konzentration ist und die Leitfahigkeit in der Form

o =enu(n) = eNacu(c) (2.67)

geschrieben werden muss. Verursacht wird dies durch die Gegenionenwolke. Die Tonen
eines Salzes richten Dipole oder andere ionische Bestandteile des Losungsmittels durch

mol

"Die Konzentration wird meist in Einheiten von 1 - angegeben, man spricht dann auch von molaren

Losungen. Dabei gilt 1 mTOl = 1000 r;‘l—‘;l
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ihre Ladung aus. Dadurch héngt der scheinbare Ionenradius von der Konzentration der
Ionen ab und erscheint vergroflert. Die Konsequenz ist, dass das Ion nun zusammen mit
der Gegenionenwolke durch das Losungsmittel wandern muss, was sich in einer geringeren
Beweglichkeit duflert.

27
~2~\O/ -_d —:,\
T H ’S—/o
H— [}
9 -0 ~H T
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o o—T =
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H\? & H O/—;
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Abbildung 2.13: Ein in Wasser gelostes Natriumion richtet die Dipolmomente der Wasser-
molekiile aus. Die Wassermolekiile umgeben das Natriumion wie eine Wolke.

Im Falle von Ionen in wéssriger Losung spricht man auch von Hydratisierung. Wegen
der nicht vernachlédssigharen Grofle des Ions mit Gegenionenwolke héngt die Beweglich-
keit nun von der Ionenkonzentration ab. Um dies mathematisch zu beschreiben wird die
Aquivalentleitfihigkeit

g
A=— 2.68
g (2.65)

eingefiihrt. Durch das Gesetz von Kohlrausch wird diese fiir starke Elektrolyte im Be-
reich kleiner Konzentrationen und niedriger Frequenzen durch die Gesetzméafigkeit

c—0 cC

wiedergegeben. Der Begriff | starke Elektrolyte® beschreibt Salze, die bei jeder Konzen-
tration vollsténdig dissoziieren z.B. Kochsalz NaCl. Andernfalls spricht man von ,;schwa-
chen Elektrolyten* z.B. Essigsdure. Der Term (P + QQAq - Reyx) wird meist zu einer eigenen
Konstante K - y/c zusammengefasst und man hat dann die G1.(2.69) in der Form, wie
sie Kohlrausch empirisch fand. Dieses Gesetz wurde spéter auch theoretisch belegt. Dabei
wurden die Grolen P als die Relaxationskraft und Q) als die elektrophoretische Kraft ein-
gefiihrt. Diese konnen auf elektro- und thermodynamische Grofien zuriickgefiithrt werden

[ J

Po= e L (2.70)
= (]2 2 |) - — .
67NN 4 * D
|2 2_|e? q 1

. -— 2.71
1271'580]{33T 1+\/§ D ( )
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mit dem Debyeradius

680]€BT
= | —=_ 2.72
D e2Na > 22 (2.72)
und der Grofle g
_ A A
qg= |Z+Z | + + (273)

2|+ 2= |2 [As + [z An
mit den Ionenleitfihigkeiten \., der Viskositdt n und der dielektrischen Konstanten e
des Losungsmittels, der elektrischen Feldkonstanten des Vakuums ¢y sowie der Temperatur
T und der Bolzmannkonstanten kg. Mit dem Term Rey beschreibt man die Dispersion der
Aquivalentleitfihigkeit in Abhéngigkeit von der Frequenz eines Wechselstroms. Mit Rey =
1 beschreibt man die Aquivalentleitfihigkeit fiir Gleichstrome. Will man Wechselstrome
der Frequenz f betrachten, so wird Rey eine Funktion der Frequenz

Rey = " {(1 1;)2\? (27#@)1 : [(1 — %) (E — %) + 27rf6@} (2.74)

mit

ﬁz%-\/\/qu(wa@)QJrl und @:%-\/\/1“2#@)2—1

und der Relaxationszeit

€€ok' BT
CNA€2(D+ —|— D,)
mit den Diffusionskonstanten D.. Diese Zeit ist gleichbedeutend mit dem Zerfliesen
einer Ladungsansammlung in einer leitfahigen Umgebung und der Relaxationszeit der Ge-

genionenwolke. Die Diffusionskonstanten lassen sich mit der Einstein-Beziehung mit der
Beweglichkeit pui verkniipfen, es gilt

o= (2.75)

eDy

Ht = kT (2.76)
Dieser Formalismus beschreibt die Leitfiahigkeit fiir starke Elektrolyte im Bereich ¢ <
0,1 mTOl Will man die Aquivalentleitfahigkeit auch im Bereich hoher Konzentration ¢ <
1 mTOl beschreiben, so muss man sich wieder auf die Gleichstromleitfdhigkeit beschranken.
Zur Beschreibung dieses Bereichs muss man beriicksichtigen, dass sich die Ionen in der
Gegenwolke nur bis zu einem Abstand a dem Zentralion ndhern kénnen. Dieser Minimal-

abstand wird auch a-Parameter genannt.

Die Konsequenz ist, dass die Groflen P und Q modifiziert werden miissen. Es gilt dann
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Ionenbeweglichkeit in 107% ‘\‘}—z
Kathion Anion
H;O0" 33 | OH™ 18,2
Na* 4,6 | Cl™ 6,85
K+ 6,75 | NO3 6,5
Mg?+ 49 | CO3~ 6,2
Ca** 5,3 | SO 7.1
NHf 6,7 | HCO; 3,9
Tabelle 2.5: Beweglichkeit einiger lonen in wéssriger Losung bei 18°C
Elektrolyt | a-Paramter in 1071 m
NaCl 4,02
KC1 3,76
K550, 2,69
MgSOy 3,35
Tabelle 2.6: Die a-Parameter verschiedener Salze in wassriger Losung
- 1
P = —-P (2.77)
1+ -2
™D
~ 1 1 (1*\/6)L
O = . : (e s — 1) 0 (2.78)
1=y/q (1 + i) a
™D D
Der Bereich noch groflerer Konzentrationen ¢ > 1 mTOI ist derzeit mathematisch nicht
beschrieben und weiterhin Gegenstand der Forschung. Es gibt Theorien fiir diesen Bereich,
die aber Vereinfachungen voraussetzen, wie z.B. symmetrische Elektrolyte (|z4| = |2_|)

oder kleine Tonen, was Na* oder Cl~ bedeutet und grofie Ionen aus Molekiilen wie SO~
ausschlieft.

Fiir schwache Elektrolyte muss man das Massenwirkungsgesetz berticksichtigen. Ein binérer
Elektrolyt dissoziiert nicht vollstéindig. Sein Dissoziationsgrad « héngt von der Konzentra-
tion ab. Fiir die Reaktionsgleichung

Salz — Kathion + Anion

lautet das Massenwirkungsgesetz

CKCA
K =

5 (2.79)

mit den Konzentrationen des Anions c4, des Kathions cx und des Salzes c¢g und der
Gleichgewichtskonstanten K. Es sind bei einem 1:1-Elektrolyten stets gleich viele Ka-
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thionen wie Anionen gelost cx = ca. Die Gesamtkonzentration ¢ des gelosten Salzes ist
c=cg+ % (cx + ca). Fiir den Dissoziationsgrad ergibt sich

CK A
-5 _ = 2.80
== (2.80)
Durch 16sen einer quadratischen Gleichung® erhilt man
AQK 4c
A= 1+—=-1 . 2.81
2c ( * K > ( )

Das ist das Ostwaldsche Verdiinnungsgesetz zur Abhiingigkeit der Aquivalentleitfihig-
keit von der Konzentration eines schwachen Elektrolyten.

2.7 Elektrophorese

Suspendiert man ein geladenes Teilchen in eine nichtleitende Fliissigkeit und legt inner-
halb dieser Fliissigkeit ein elektrisches Feld an, dann bewegt sich das Teilchen entlang
des elektrischen Feldes. Man spricht von einer elektrophoretischen Bewegung des Teilchens
[ ]. Eine Anwendung dazu ist die Gelelektrophorese, die bei Durchfithrung der Ver-
suche zu dieser Arbeit auch fiir ein akustisch getriebenes System verwendet wurde.

2.7.1 Elektrophoretische Bewegung

Das Anlegen einer elektrischen Spannung an eine nichtleitende Fliissigkeit veranlasst darin
befindliche elektrisch geladene Teilchen sich entlang des elektrischen Feldes zu bewegen.
Betrachtet man ein Teilchen mit der Ladung ¢ in einer Fliissigkeit, iiber der in der Léange
d eine Potentialdifferenz U abfillt, dann herrscht in der Fliissigkeit bei Stromfluss’ das
elektrische Feld

U
E=— . 2.82
y (282)

Das Teilchen lauft mit der Geschwindigkeit v entlang des elektrischen Feldes mit der
elektrophoretischen Beweglichkeit

= (2.83)

durch die Fliissigkeit. Dabei stellt die Fliissigkeit einen Reibungswiderstand dar. Das
Teilchen erfihrt eine Reibungskraft F', die mit dem Stokes-Ansatz beschrieben wird:

F =6muR (2.84)

8Die Zweideutigkeit der Losung verschwindet, da das negative Vorzeichen vor der Wurzel einen physi-
kalisch unsinnigen Zusammenhang ergibt.

9Der Stromfluss bewirkt die Aufhebung einer entstehenden Polarisation, daher kann die Betrachtung
mit € = 1 durchgefiihrt werden.
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Darin ist n die Viskositidt n des Losungsmittels und R der Radius des Teilchens. Im
stationdren Fall v=konst. heben sich die Reibungskraft und die elektrische Kraft

F=qE (2.85)

auf das Teilchen gerade auf. Fasst man die letzten vier Gleichungen zusammen, ergibt
sich eine Beziehung zwischen der Molekiilgréfle und der Beweglichkeit.

q qU

R prm— =
6  6mnud

(2.86)

2.7.2 Eigenschaften und Begriffe der DNA

Im Rahmen dieser Arbeit, insbesondere bei Versuchen zur Gelelektrophorese, wurde u.a.
mit dem Tragermolekiil der Erbgutinformation, der DNA, gearbeitet. Bei diesen Versuchen
wurde DNA aufgrund ihrer langenabhéngigen Beweglichkeit in einem Gel getrennt. Da die
Gelelektrophorese aus dem Bereich der Bioanalytik stammt, finden dort eine Vielzahl von
Fachbegriffen rund um die DNA ihre Verwendung. Anhand der Erkliarung des Aufbaus der
DNA sollen in diesem Abschnitt Begriffe aus dem Bereich der Molekularbiologie eingefiihrt
werden. Die Beweglichkeit der DNA und die Abhéngigkeit der Beweglichkeit von der Lange
sind durch den molekularen Aufbau der DNA begriindet, worauf im folgenden ebenfalls
kurz eingegangen wird.

Die DNA, Desoxyribonukleinsédure, besteht aus 4 Derivaten von Stickstoffbasen, Adenin,
Cytosin, Guanin und Thymin, sowie aus Phosphatresten und dem Zucker Desoxyribose.
Neben der DNA gibt es auch noch die RNA, Ribonukleinsédure. Diese ist der DNA im Auf-
bau sehr dhnlich. Enthélt aber statt des Thymins Uracil und statt des Zuckers Desoxyribose
die Ribose.

NH2 (e}
N N
Vi N Vi NH
HC | HC\
CH
N Z N
H N H N NH2
Adenin Guanin
NH2 o} (e}
/K H3C )}\
H|Ci, N NH H|C|2 NH
HC HC /K HC /K
N o N o N o
H H H
Cytosin Thymin Uracil

Abbildung 2.14: Strukturformeln der Stickstoffbasen; Adenin und Guanin sind Derivate
des Purin und werden auch werden als Purinbasen zusammengefasst. Cytosin, Thymin und
Uracil dagegen sind Derivate des Pyrimidin und als Pyrimidinbasen zusammengefasst.
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Die einzelnen Basen sind in der DNA {iber den Zucker Desoxyribose und Phosphatreste
mit einander verbunden. Die Zucker- und Phosphatreste bilden das sogenannte Riickgrat
der DNA. Im Riickgrat der RNA findet man den Zucker Ribose. Die einzelnen Bestandteile
binden durch Veresterung iiber Sauerstoftbriicken miteinander. Die Verbindung einer Base
mit einem Zucker nennt man Nukleosid. Bindet an das Kohlenstoffatom der 5’-Stellung ein
Phosphatrest erhélt man ein Nukleotid. Einzelne Nukleotide kénnen abermals durch Ver-
esterung untereinander binden. Das Phosphat eines zweiten Nukleotids bindet dann an das
Kohlenstoffatom der 3’-Stellung. Dieser Vorgang ist auch mehrmals hintereinander moglich.
Man spricht dann je nach Anzahl der Nukleotide von einer Nukleotidsequenz, Oligo oder
einzelstrangiger DNA (ssDNA). An eine solche Sequenz kann eine komplementére Sequenz
mittels Wasserstoffbriickenbindungen binden. Dabei gehen nur Adenin und Thymin sowie
Cytosin und Guanin Bindungen ein (siehe Abb. 2.17) und es bildet sich doppelstringige
DNA (dsDNA).

OH
HOHoC_~O~_OH  HOHC_~O~_OH |
HO—Fli—OH
OH OH OH 5

Abbildung 2.15: Von links nach rechts sind die Strukturformeln der Desoxyribose, Ribose
und des Phosphat abgebildet.

NH2

s
HOH,C_-©

Abbildung 2.16: Links ist ein Nukleosid bestehend aus Adenin und Desoxyribose abgebildet.
Rechts findet man ein Nukleotid aus Adenin, Desoxyribose und einer Phosphatgruppe.
Dieses Nukleotid wird auch als dAMP bezeichnet. Hierbei steht d fiir die Desoxyribose,
A fiir das Adenin, M und P fiir 1 (mono) Phosphatrest; ohne d findet sich die Ribose im
Molekiilgeriist, T, G, C und U fiir die entsprechende Stickstoffbase, D (di) und T (tri) vor
P bedeuten 2 bzw. 3 Phosphatreste.

Die Phosphatgruppen der DNA tragen je eine negative Ladung, daher ist die DNA als
Ganzes negativ geladen und kann mit elektrischen Feldern bewegt werden. Zwei sich ge-
geniiberliegende Nukleotide bezeichnet man als Basenpaar. Die Liange eines DNA-Stiicks
wird meist in Anzahl der Basenpaare charakterisiert. Die Grundeinheit ist 1 Basenpaar
(1 bp). Diese Einheit wird auch mit Préfixen versehen wie 1000 bp=1 kbp (Kilobasen-
paar). Die lineare Linge eines Basenpaares betriagt dabei 0,34 nm. Der molekulare Aufbau
der DNA (siehe Abb. 2.17) wird auch als die primér Struktur bezeichnet. Da die DNA
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Name Kurzbezeichnung | Masse in u
Desoxyadenosin-5-monophosphat | dAMP 331,23
Desoxythymidin-5-monophosphat | dTMP 322,21
Uridin-5-monophosphat UMP 340,19
Desoxyguanosin-5-monophosphat | dGMP 347,23
Desoxycytidin-5-monophosphat dCMP 307,20

Tabelle 2.7: Eigenschaften einiger Nukleotide; in DNA besitzt ein tiber Estherbriicken ge-
bundenes Nukleotid, allgemein ANMP genannt, eine durchschnittliche Masse von 308,95 u,
ein einzelnes Basenpaar 617,90 u.

ein sehr grofles Molekiil ist, spielt auch ihr dreidimensionales Aussehen eine Rolle fiir ihre
Eigenschaften. Das bekannteste Bild davon ist die a-Doppelhelix, die zugleich auch die
sekundéar Struktur darstellt. Die Bindungen der DNA lassen auch Drehungen der einzelnen
Molekiilgruppen zueinander zu. Deshalb kann die DNA von linearer bis globulérer Form in
allen Konformationen vorliegen. Die Tatsache dass die DNA Ladung tragt und unterschied-
liches dreidimensionales Aussehen besitzt, macht man sich bei der Trennung verschiedener
DNA-Stiicke zu Nutze.



32 2 Theorie und Grundlagen

Abbildung 2.17: Zweidimensionale Darstellung eines kurzen DNA-Stiicks. Die Pfeile ver-
deutlichen die Orte der Wasserstoftbriickenbindungen. Da Adenin und Thymin je zwei
und Cytosin und Guanin je drei Wechselwirkungsmoglichkeiten fiir Wasserstoftbriicken-
bindungen besitzen, binden diese Paare spezifisch miteinander. Je ein Sauerstoffatom der
Phosphatgruppen triagt eine negative Ladung.
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2.7.3 Gelelektrophorese

Die Auftrennung verschiedener DNA-Strange dient héufig dazu die Funktion und Eigen-
schaften der Strange zu untersuchen oder eine Identifizierung durchzufiihren. Dabei macht
man sich zu Nutze, dass die DNA negative Ladung trégt und somit elektrophoretisch be-
weglich ist.

Bei DNA ist die negative Ladung an den Phosphatgruppen des Riickgrates lokalisiert. Da
jedes Nukleotid eine Phosphatgruppe besitzt, ist die Ladung der DNA direkt proportional
zu ihrer Basenpaarzahl bzw. Lange. Nach Gleichung (2.86) besitzen DNA-Strénge in einer
Losung die elektrophoretische Geschwindigkeit

_ v
"~ 6mRd
Da der Quotient £ fiir alle DNA-Stringe gleich ist, wandern alle Strénge mit der glei-
chen Geschwindigkeit, sofern sie in gleicher Geometrie vorliegen, wie z. B. in linearer oder
globuldrer Form. Dies ist in guter Ndherung der Fall.
Um verschieden lange DNA-Strange trennen zu konnen, bedient man sich der Geometrie
der Strange. Bei Verwendung von Gelen macht man sich zu Nutze, dass lange DNA-Stréinge
mit niedrigerer Beweglichkeit durch ein Gel wandern als kurze. Die Gele bestehen aus
vernetzten Polymeren. Die Vernetzung bewirkt die Bildung von Poren, durch welche die
DNA-Strange bei einer Gelelektrophorese hindurch driften miissen. Befindet sich nun ein
DNA-Strang in einem solchen Netzwerk, bewegt er sich nicht mehr nur entlang des elektri-
schen Feldes, sondern muss auch durch die Poren des Gels gleiten. Die DNA wandert dabei
in linearer Form durch das Gel hindurch. Da die kleineren bzw. kiirzeren Strénge leichter
durch das Gel gelangen, trennen sich verschieden lange Strange auf.

(2.87)

CH20OH 0
0 o}
HO, % HO \
CH2
o)
OH

n

Abbildung 2.18: Darstellung der Strukturformel polymerisierter Agarose; Aufgekochte Aga-
roselosung geliert beim Abkiihlen. Dabei bildet sich ein Netzwerk aus polymerisierter Aga-
rose | | bestehend aus Fiaden zusammengelagerter Doppelhelicies. Das Netz-
werk besitzt Porengréfien zwischen 150 nm bis 500 nm und ist abhéngig von der Konzen-
tration der Agarose in der Losung.

Dadurch erreicht man die Trennung verschieden langer DNA-Stréinge. Das fiir die Tren-
nung verantwortliche Material, hier das Gel, wird auch Matrix genannt.
Das Modell, welches dieses Verhalten beschreibt, nennt man die Reptationstheorie. Dane-
ben gibt es auch noch die Ogston-Theorie, die besagt, dass die DNA in globulédrer Form
vorliegt. Der Radius des Stranges wird von der Anzahl der Basenpaare und der Wéarmebe-
wegung bestimmt. Bewegt sich ein Strang durch die Gelmatrix, so kommt es zu Kollisionen
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zwischen dem Strang und dem Netzwerk des Gels. Je grofler der Radius des Stranges im
Vergleich zur Porengréfie ist, um so hdufiger kommt es zu Kollisionen, die die Bewegung
im elektrischen Feld stéren. Grolere Stréange gelangen so langsamer durch die Matrix als
kleinere und die Strange werden in Abhéngigkeit von ihrer Lénge getrennt.
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Abbildung 2.19: In der linken Skizze ist dargestellt, wie ein globuldrer DNA-Strang nach
der Ogston-Theorie, entlang dem elektrischen Feld durch ein Netzwerk wandert. Dagegen
wandert in der rechten Skizze ein linearer DNA-Strang nach der Reptationstheorie durch
das Netzwerk des Gels.

Reptations- und Ogston-Theorie konnen dazu benutzt werden das Wanderungsverhal-
ten von DNA-Stréngen in einer Gelmatrix zu beschreiben. Allerdings sind beide Theorien
nicht in der Lage alle experimentellen Ergebnisse konsistent zu erklaren. Die wahre Natur
des Wanderungsverhalten wird wohl eher durch eine Mischform dieser beiden Theorien
zufriedenstellend beschrieben. Eine solche Theorie existiert aber bislang noch nicht.

2.8 Eigenschaften der Carbonnanotubes

Bei den Untersuchungen des Einfluss’ der Oberflichenwelle auf Molekiile, wurden grofiten-
teils Carbonnanotubes verwendet. Bei diesen Versuchen wurden einige Eigenschaften der
Nanotubes wie Steifigkeit oder Leitfahigkeit genutzt. Das Zustandekommen dieser Eigen-
schaften lasst sich durch die Geometrie der Nanotubes erkldaren, weshalb an dieser Stelle
darauf eingegangen wird.

Carbon Nanotubes sind gerollte zweidimensionale Kohlenstoffgitter. Sie bilden Rohren. Die
Kohlenstoffatome weisen wie in Graphit eine sp?-Hybridisierung ihrer Atomorbitale auf,
wodurch sich die hexagonale Struktur der Basis und die Steifigkeit der Nanotubes erklart.
Das Gitter wird durch den chiralen Vektor

Chum =na+mpB = (n,m) (2.88)
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mit beiden Vektoren a, B (Def. s. Abb. 2.20) und zwei ganzen Zahlen n, m beschrieben.
Die Linge der beiden Vektoren a, B betrigt a = v3ac_¢ = 0,246 nm, wobei ac_c¢ fiir
den Abstand zwei benachbarter Kohlenstoffatome im Nanotubegitter steht. Die Nanotubes
bestehen aus einwandig gerollten Rohren, man spricht in diesem Fall von singel wall nano-
tubes (SWNT), oder aus mehrwandig konzentrisch gerollten Rohren, multi wall nanotubes
(MWNT). Bei SWNT betriagt der Rohrendurchmesser

Chm 3ac—
d:‘ 7|:\/_ac C V2 + nm + m? (2.89)

™ ™

mit dem chiralen Winkel (s. Abb. 2.20)

2.90
n+m ( )

@zarctan( V3m > ,

der beziiglich der Richtung (n,0) gemessen wird.

Abbildung 2.20: Hexagonale Gitterstruktur der Rohrenwand eines Nanotubes. Im wesent-
lichen entspricht der Aufbau dem des Graphits. Zusétzlich eingezeichnet sind die beiden
Gittervektoren @ und 3 sowie der chirale Vektor C.

Das hexagonale Gitter kann auf drei Arten gerollt werden. Man unterscheidet dabei
zwischen zigzag (© = 0), armchair (© = 30°) und chiral (0 < © < 30°). Die Geometrie des
Rollens (s. Abb. 2.21) hat Einfluss auf die Leitfahigkeitseigenschaften der Nanotubes. Als
Ausgangspunkt der Betrachtung verwendet man Graphit. Durch die Energiedispersionsre-
lation der Bandstruktur wird Graphit als Halbmetall (s. Abb. 2.22) charakterisiert und ist
leitfahig.

Im k-Raum sieht die Bandstruktur wie zwei Zylinderkegel aus, deren Spitzen aufein-
ander stehen. Das Ferminiveau liegt genau im Beriihrungspunkt der beiden Kegel. Die
Fermifldche ist zum Punkt entartet. Fiir Graphit ergibt sich durch Rechnung | ,
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armchair

zigzag

chiral

Abbildung 2.21: Ein Graphitgitter kann auf drei Arten aufgerollt werden. Die beiden
Grenzfille sind armchair und zigzag. Wird die Graphitebene schief aufgerollt, entsteht
ein Nanotube mit chiraler Struktur.

| die Energiedispersionsrelation fiir Graphit zu

E(ka, ky) = 70 {1 + 4cos (\/3;&) cos (%) +4 {Cos <%)} 2}% (2.91)

mit dem Wert des Uberlappintegrals 7o = 2,9 eV. Fiir SWNT erhilt durch das Rollen
des Gitters zusétzliche Randbedingungen, die von der Art der Rollens abhéingt. Es gilt:

k- Cym=o = nak, = 2mv fir Zigzag SWNT (2.92)
k-Cpyn = nak, =2mv fiir Armchair SWNT (2.93)
mit v=0,1,2,...,n

Eine Auswertung der Energiedispersionsrelation ergibt, dass sich die Leitfahigkeitsei-
genschaften der SWNT in metallisch und halbleitend unterscheiden lassen (s. Abb. 2.22).
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Je nach Geometrie liegt die Fermikante im Leitungsband (metallisch) oder in der Mitte
zwischen Leitungs- und Valenzband (halbleitend), die durch eine Energieliicke getrennt
sind. Diese Unterscheidung bedingt auch eine unterschiedliche Polarisierbarkeit von halb-
leitenden und metallischen Nanotubes. Ahnliches gilt auch fir MWNT, die aber meist
metallische Leitfahigkeit zeigen. Gehorcht die Geometrie eines SWNT der Bedingung

2n+m =3l oder dquivalent n—m =3 mit [€{0,1,2,...} (2.94)

gilt im Allgemeinen, dass es metallisch ist.

Ea E

N

EF

Ky ky > ky

kX kX |'<X

Graphit metallisch halbleitend

Abbildung 2.22: links: Bandstruktur von Graphit bei T=0 K, Leitungs- und Valenzband
beriihren sich gerade, die Fermifliche ist zu einem Punkt entartet. Durch die thermische
Anregung befinden sich stets einige Elektronen im Leitungsband. mitte: Im metallischen
Fall liegt das Ferminiveau im Leitungsband, das nicht vollstdndig besetzt ist. Daher liegt
Leitfahigkeit vor. rechts: Bei halbleitenden SWNT befinden sich bei T=0 K alle Elektronen
im Valenzband. Das Ferminiveau liegt in der Mitte zwischen Valenz- und Leitungsband.
Durch thermische Anregung bei endlicher Temperatur (T#0 K) koénnen stets einige Elek-
tronen die Energieliicke FEg iiberwinden und befinden sich im Leitungsband.
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Kapitel 3

Probenpriparation

Zur Herstellung einer akustisch getriebenen Fluidik wurden Chips prépariert. Nach einer
Reinigung der Grundsubstrate Lithiumniobat und Lithiumtantalat wurde zur Erzeugung
der Oberflachenwelle und fiir elektrische Kontakte der Chip mit einer Lackmaske vorstruk-
turiert, mit Metall bedampft und die Struktur anschliefend durch Lift-Off hergestellt. Fiir
eine einheitliche und passivierende Oberfliche wurde der Chip mit Quarz beschichtet. Zur
Erzeugung der fluidischen Strukturen wurde die Benetzungseigenschaft der Chipoberfliche
durch eine weitere Beschichtung moduliert. Diese Schicht wird Sauerstoffplasmaétzen mit
Hilfe einer Lackmaske strukuriert. Zum Abschluss werden der elektrische Kontakt zum
Chip hergestellt.

In diesem Kapitel wird dargelegt, wie das verwendete Probenmaterial hergestellt wurde.
Im ersten Abschnitt werden die physikalischen Griinde und Methoden zu den einzelnen
Rezeptabschnitten beschrieben und motiviert. Darauffolgend im zweiten Abschnitt werden
in einem Rezept die notwendigen Prozessschritte zur Herstellung dargelegt. Anschliefend
wird im dritten Abschnitt darauf eingegangen, wie mit den Proben wahrend eines Experi-
ments umgegangen wurde.

3.1 Hintergrund

Im folgenden Abschnitt werden die Einzelschritte des Gesamtprozesses und Methoden der
Probenpréparation motiviert und dargestellt, die angewandt wurden, um einen Chip fiir
eine akustisch getriebenen Fluidik herzustellen. Der Entwurf fiir das Aussehen des Chips,
seiner spateren Funktion und Beschichtungen ergibt die Abfolge der Prozessschritte.

Reinigen

Die Reinigung der Substrate dient der Entfernung organischer Reste oder Staubpartikel.
Diese stammen meist aus dem Herstellungsprozess der Wafer, von dem die Proben genom-
men werden.

In einem ersten Acetonbad werden organischen Reste entfernt, soweit diese polar sind. Da-
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bei handelt es sich meist um Reste einer Schutzbelackung aus dem Herstellungsprozess des
Watfers. Im Ultraschallbad werden anhaftende Partikel von der Oberflache abgel6st, so dass
sie danach nur noch locker auf der Oberfliache sitzen. Die anschlieende Entnahme der Pro-
ben aus einem ersten Reinigungsbad unter einem Strahl kalten Acetons (s. Abb. 3.1) erfiillt
zwei Zwecke. Zum einen werden die zuvor gelockerten Partikel von der Oberfliche gespiilt
und zum anderen wird das noch warme Aceton durch kaltes ersetzt. Bei der Entnahme
der Probe aus dem Bad bleibt im Allgemeinen ein kleiner Acetoniiberstand auf der Probe.
Wenn das Aceton noch warm ist, verdunstet dieses schneller. Dabei bleibt ein Riickstand'
auf der Probenoberfliche, der nicht mehr nichtinvasiv entfernt werden kann. Durch den
Austausch mit kaltem Aceton verldangert sich so die Zeit bis zur volligen Verdunstung fiir
den Probentransfer ins zweite Bad. Bei der Entnahme aus dem zweiten Bad wird statt des
Aceton- ein Isopropanolstrahl verwendet. Isopropanol ist etwas zidher und setzt sich besser
an noch vorhandene Partikel fest. Beim anschlieSenden Abblasen des Isopropanols von der
Probe werden die Partikel besser entfernt. Auch hinterldsst Isopropanol beim Verdunsten
weniger Riickstdnde als Aceton, wodurch eine groflere Reinheit gewéhrt ist. Eine abschlie-
Bende Reinigung mit Sauerstoffplasma entfernt dann die letzten organischen Reste, da der
atomare, hochreaktive Sauerstoff im Plasma diese verbrennt?.

Abbildung 3.1: Reinigung eines Chips in einem Bad aus heiflem Aceton und anschlieBende
Entnahme unter einem Strahl aus kaltem Losungsmittel.

Lithographie

Bei der Herstellung von Oberflachenwellenbauteilen und akustisch getriebenen Fluidiksy-
stemen, verwendet man zur Herstellung der elektrischen Leitungen, Schallwandler oder
Strukturierung Fotolithographie. Die Fotolithographie (Skizze s. Abb. 3.2) wird genutzt
um kleine Strukturen auf einem Chip zu erzeugen. In einem Schleudervorgang wird Foto-
lack auf die Probe aufgebracht. Mit dem Schleudern erzeugt man eine glatte Lackschicht

'Der Herstellungsprozess bedingt immer eine geringe Verunreinigung des Acetons

2Alternativ zu diesem Rezept kénnen die Proben auch mit sogenannter Pirafia-Losung (75% konz.
Schwefelsiure, 25% Wasserstoffperoxid) behandelt werden. Beim Umgang mit dieser Losung ist hochste
Vorsicht geboten, da die Losung beim Ansetzen zu kochen anfingt und es sich um ein duflerst starkes
Oxidationsmittel handelt.
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definierter Dicke. Der Fotolack dient in weiteren Prozessen als Schutzlack oder Atzmaske.
Mit einem Maskaligner werden die Proben mit Hilfe einer Maske, auf der die gewiinsch-
te Struktur bereits vorhanden ist, belichtet. Dabei werden Maske und Probe mit Hilfe
des Maskaligners zueinander ausgerichtet, so dass die Struktur auf die gewiinschte Stelle
belichtet wird. Bei der Belichtung wird der Fotolack oder einer seiner Bestandteile che-
misch verdndert, so dass er andere Losungseigenschaften als unbelichteter Lack besitzt.
Bei Verwendung eines positiv Lacks bedeutet dies, dass der belichtete Lack sich bei der
Entwicklung von der Probe 16st, wiahrend der unbelichtete Lack auf der Probe bleibt. Die
Spiilung mit Wasser nach der Entwicklung stoppt den chemischen Prozess und die Lack-
maske ist hergestellt. Die Qualitdt der Lackmaske ist vor dem néchsten Prozess unter dem
Mikroskop zu priifen. Dabei ist hauptséchlich darauf zu achten, dass die Maske vollstindig
entwickelt ist und die Kanten klar zu erkennen sind. Bei unvollstédndiger Entwicklung er-
kennt man in den entwickelten Stellen Farbschlieren, die durch Interferenzeffekte zustande
kommen. Sie deuten auf diinnen Lackreste hin, die durch nachentwickeln entfernt werden
konnen. Die Probe wird dazu fiir kurze Zeit nochmals in den Entwickler gelegt. Falls die
Kantenqualitédt durch unscharfe Kanten beeintrédchtigt ist, besteht die Moglichkeit, dass
die optimale Entwicklungszeit iiberschritten ist. Der Entwicklungsprozess sollte an dieser
Stelle beendet werden.

Licht

Maske

y 4

Abbildung 3.2: Bei Durchfithrung der Fotolithographie wird ein Substrat mit einer Lack-
schicht versehen. Der Lack wird belichtet. Dabei wird mit einer Maske, auf der sich die
gewiinschte Struktur befindet, die Struktur in den Lack abgelichtet. Nach der Entwicklung
des Lackes befindet sich eine strukturierte Lackmaske auf der Oberflache des Substrats.

Substrat Lack

Eine Struktur bzw. Lackmaske kann auch durch zwei Entwicklungsschritte hergestellt
werden. Nach der Herstellung des ersten Teils der Struktur, muss die Probe mit der Lack-
maske wieder ausgebacken werden, damit der Fotolack erneut aushértet. Dieser wurde
durch den Entwicklungsschritt wieder weich. Nach dem erneuten Ausbacken kann der zwei-
te Teil der Struktur zur endgiiltigen Herstellung der Lackmaske belichtet werden. Durch
diese Vorgehensweise kann man, ohne neu belacken zu miissen, eine komplexere Struk-
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tur durch Einzelschritte herstellen. Dies bietet sich besonders bei modularem Aufbau der
Strukturen und Masken an.

Metallisieren

Zur Herstellung der elektrisch leitenden Strukturen auf einem Chip wird Metall auf der
Probenoberfliche aufgedampft. Bei einem Fluidiksystem auf Oberflichenwellenbasis sind
dies die Schallwandler, elektrischen Leitungen und Kontakte.

Die zu bedampfende Oberfliche muss mit einem Sauerstoffplasma behandelt sein, da die
Metallisierung sonst nicht fest auf der Oberfliche haftet. Fiir den Fall dass sich auf der
Probe eine Lackmaske fiir den Lift-Off befindet, darf diese durch das Sauerstoffplasma nicht
zerstort werden. Auf der sauberen Oberfliche erfolgt dann der Metallisierungsprozess. Da
nicht alle Metalle auf allen Oberflachen gut haften, muss zuvor meist eine Metallschicht
als Haftvermittler abgeschieden werden, die fiir die notwendige Haftung sorgt. Falls auf
die Metallisierung wiederum eine inkompatible Schicht aufgebracht wird, muss erneut ein
Haftvermittler aufgetragen werden.

Beispielsysteme dafiir sind z.B. Gold auf Lithiumniobat, das nicht haftet und daher Titan
als Haftvermittler benotigt, und Quarz auf Gold, das wiederum Titan zur Haftvermittlung
bendtigt.

Lift-Off

Beim Lift-Off erhélt eine Oberfliche oder Beschichtung eine definierte Struktur.
Die Probe wird hierbei in ein Losemittel fiir die Lackmaske gelegt (s. Abb. 3.3). Die Lack-
maske 16st sich auf und die dariiber liegende Schicht haftet nicht mehr auf der Probe,
sondern hebt sich von der Probenoberfldche ab und wird in der Lésung suspendiert. Eine
Beschichtung direkt auf der Probenoberfliche verliert ihre Haftung nicht und bleibt vom
Losevorgang unbetroffen. Falls diese Vorgehensweise nicht ausreicht, legt man die Probe
fiir kurze Zeit bei niedriger Leistung in ein Ultraschallreinigungsgerit, die Schicht 16st sich
dann schneller ab. Dabei muss vorsichtig gearbeitet werden, da diese Vorgehensweise auch
einen Stress fiir die gewiinschte Struktur darstellt und sich diese ebenfalls ablosen kann.
Nach erfolgreichem Lift-Off muss die Probe abermals gereinigt werden, um Lack- und
Losungsmittelreste von der Oberfliche zu entfernen. Dazu reicht eine Behandlung mit
einem Sauerstoffplasma aus.

Passivieren

Ein Chip fiir biologische Anwendungen kommt fast immer mit Salzen oder aggressiven
Chemikalien in Kontakt. Dadurch nehmen die Metallisierungen Schaden. Eine Schutz-
schicht aus inertem Quarz dient hierbei als Passivierung. Zusétzlich zu diesem Problem
kommt die historische Tatsache, dass biologische Applikationen fast ausnahmslos auf Glas
entwickelt wurden. Daher ist es sinnvoll eine einheitliche Oberfliche zu verwenden. Zudem
zeigen Quarzoberflichen bessere Eigenschaften fiir den Bau eines mikrofluidischen Systems



3.1 Hintergrund 43

Probe mit Metallisierung Losungsmittelbad metallische Leitungen

Lackmaske i

Abbildung 3.3: Beim Lift-Off gibt man eine mit Metall bedampfte Probe in ein Bad. Das
Bad besteht aus einem Losungsmittel, das die Lackmaske auflost. Dadurch wird die me-
tallische Struktur auf der Oberfldche der Probe erzeugt.

als reine Lithiumniobat- oder Lithiumtantalatoberflichen. Aus diesen Griinden wurde die
Oberflache der Oberflichenwellenchips zur Anwendung in der Fluidik mit Quarz beschich-
tet.

Si 0]

N

7L~

Abbildung 3.4: Die Oberfliche der Probe wird mit Quarz beschichtet. Die Glasabdeckung
verhindert, dass der Kontakt mit Quarz bedeckt wird.

In einem PECVD-Prozess (plasma enhanced chemical vapor deposition) werden unter-
schiedliche Gase in eine Prozesskammer eingeleitet. Beim Ziinden eines Plasmas reagieren
diese miteinander und die gewiinschte Schicht scheidet sich auf der Probenoberfliche ab.
Vor dem PECVD-Prozess muss die Probenoberfliche mit einem Sauerstoffplasma behan-
delt worden sein, da sonst organische Reste ein Haften der Quarzschicht verhindern und
sich diese wiahrend des Experiments in kurzer Zeit ablost. Es ist sinnvoll die Quarzschicht
dicker als die Metallisierung zu machen, da sonst aggressive Chemikalien die Metallisierung
von der Seite angreifen. Damit die Quarzschicht auch auf den Metallisierungen hélt, muss
gegebenenfalls zwischen Metallisierung und Quarz wiederum ein geeigneter Haftvermittler
sein. Dafiir ist Titan geeignet und eine 5 nm dicke Beschichtung bereits ausreichend. Der
PECVD-Prozess erfordert eine hohe Temperatur. Dies kann zu Problemen fithren. Legt
man eine Probe mit Raumtemperatur auf den heiflen Probenteller der Anlage, erfihrt sie
einen Temperaturgradienten. Lithiumniobat hat pyroelektrische Eigenschaften, weshalb es
auf den Gradienten mit Funkenschlag reagiert. Dieser Funkenschlag kann die Probe un-
ter Umsténden zerstéren. Dies passiert mit groflerer Wahrscheinlichkeit bei groBflachigen
Proben. Um dies zu vermeiden empfiehlt es sich die Probe vorzuheizen. Nach dem Prozess
tritt das analoge Problem auf. Die Probe sollte daher langsam abkiihlen.
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Die elektrischen Kontakte sollten vom Quarz frei bleiben. Eine Abdeckung der Kontakte
(s. Abb. 3.4) verhindert eine Beschichtung mit Quarz, so dass ein anschlieBender, zeit-
aufwindiger Atzschritt zur Freilegung der Kontakte entfallen kann. Kontaktiert man das
Probenmaterial mittels einer Kaltlotung wie dem Bonden, kann die Passivierungsschicht
vom Bondapparat durchdrungen werden. Dazu muss der Parameter, der die Kraft beim
Lotvorgang definiert etwas erhoht werden. Diese Methode kann bei Schichtdicken bis zu
400 nm angewendet werden.

Alternativ zur Passivierung mit einer PECVD-Anlage kann die Oberfliche auch in einem
Sputter-Prozess passiviert werden. Dabei werden Ionen eines Plasmas auf ein so genanntes
Target geschleudert. Das Target besteht aus dem Material, das aufgebracht werden soll.
Der Tonenbeschuss 16st Teilchen aus dem Target, die sich auf der Probe abscheiden. Auf
diese Weise wird die Probe beschichtet. Die Beschichtung aus einer Sputteranlage zeigt bei
einigen Versuchen eine geringere Qualitéit als das PECVD-Material.

Silanisieren

Die Herstellung eines Kontrasts aus hydrophilen und hydrophoben Oberflachen schafft
mikrofluidische Strukturen | ]. Quarz, Lithiumniobat und Lithiumtantalat
sind von Natur aus hydrophil. Eine Beschichtung mit hydrophoben Charakter erlaubt in
Kombination mit Lithographie die Schaffung mikrofluidischer Strukturen. Zur Herstellung
eines Fluidischen Systems auf einem Oberflachenwellenchip wird die Oberfldche des Chips
beschichtet. Dabei wird in einem Silanisierungsprozess eine Schicht chemisch gebunden,
die eine neue Oberflichenchemie definiert.

Silanbad

A.‘\\\\'\\\\M““‘W
AL

Abstandhalter

Abbildung 3.5: Durch kopfiiber hineinlegen der Proben in ein Silanbad, wird die Oberfliche
des Chips silanisiert. Beim Einlegen des Chips in das Bad wird dieser auf Abstandshalter
gelegt.

Bei der Silanisierung | , | wird eine selbstorganisierende, monomolekula-
re Schicht auf die Probenoberfliche prozessiert. Man spricht daher auch von SAM-Schichten
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(self assembling monolayers). In diesem Prozess wird eine Schicht aus Molekiilen mit einer
reaktiven Kopfgruppe an die Oberflache chemisch gebunden. Diese Klasse von Molekiilen
besitzt meist eine lange Kohlenwasserstoffkette, an deren anderen Ende die sogenannte
Endgruppe sitzt, die in der Folge die neue Oberflichenchemie bestimmt.

CH3 CH3 CH3 CHz
\
§C12H24 +HO — <%C12H24 +HCI <%C12H24 — HO+ <%C12H24
CI\ > HO\ > HO\ > HO\S-/
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_ < 12724 HO\ /\ HO\ /( ?H3
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\ -
D 7 iad HO/Sl\OH

Abbildung 3.6: Links oben wird ein Zwischenschritt bei der Bindung des OTS an die Ober-
fliche verdeutlicht. Die Chloratome werden nach und nach gegen OH-Gruppen substituiert,
dabei entsteht Salzsdure. Wegen der Passivierung greift diese aber nicht die Metallisierung
an. Im zweiten Schritt, rechts oben zu sehen, binden die OTS-Molekiile kovalent iiber
Sauerstoftfbriicken an die Substratoberfliche. Dabei binden sie an OH-Gruppen der Kri-
stalloberfliche. Nach der Silanisierung dhnelt die Situation auf der Probenoberfliche der
im Bild links unten. Die OTS-Molekiile binden entweder direkt an die Oberfliche oder
untereinander, so dass nicht jedes Molekiil direkt an das Substrat gebunden ist. Im Bild
rechts unten reagieren zwei OTS-Molekiile untereinander und bilden ein Dimer. Dies ist
der erste Schritt beim Polymerisieren des OTS.

Bei Beschichtung mit Octadecyltrichlorsilan (OTS) bindet das Molekiil iiber Sauer-
stoffbriicken kovalent an die Oberflache. Die endsténdige CHs-Gruppe ist unpolar, wes-
halb die neue Oberflaichenchemie hydrophob ist. Dieser Vorgang wird auch alkylisieren
genannt. Da die Molekiile untereinander ebenfalls iiber Sauerstoffbriicken Verbindungen
eingehen koénnen, polymerisiert das OTS. Das polymerisierte OTS féllt in der Losung als
kleine Kriimel aus, die die Probenoberfldche gegebenenfalls kontaminieren. Die mikrofluidi-
schen Eigenschaften werden durch die Kontamination nachhaltig gestért. Die Kontamina-
tion verhindert einen gleichméfBigen Transport eines Tropfens durch eine Oberflichenwelle
[ |. Zur Vermeidung der Kontamination der Probenoberfliche verwendet man eine
filtrierte OTS-Losung und héngt die Proben kopfiiber in die Losung (s. Abb. 3.5). Die
Probenoberfliche zeigt dann nach unten und die Kriimel setzen sich auf der Chipriickseite
ab. Die Vorderseite bleibt sauber. Nach der Entnahme der Chips aus dem Silanbad wird
der Chip in Hexan- und Chloroformbédern gereinigt.
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Abbildung 3.7: Definition des Kontaktwinkels

Abbildung 3.8: Tropfen auf verschiedenen Oberflichen — links: Tropfen auf einer mit Plasma
behandelten LiNbO3-Oberfldche. Der Tropfen (schwarz) hat einen sehr kleinen Kontakt-
winkel (Definition s. Abb. 3.7). mitte: Benetzt der Tropfen eine hydrophile Oberfléche ist
der Kontaktwinkel spitz, rechts dagegen benetzt der Tropfen eine hydrophobe Oberfliche
, der Kontaktwinkel ist stumpf. Die Oberfliche im mittleren Bild entspricht einer unbe-
handelten, natiirlichen LiNbO3-Oberfliche im rechten einer silanisierten. Der Unterschied
der Benetzungseigenschaften zwischen linkem und mittlerem Bild ist durch einen Degrada-
tionseffekt begriindet. Auf allen drei Bildern sieht am Reflektionen des Umgebungslichts.
Diese Reflexe konnen zur Beobachtung des Tropfens wéihrend des Experiments genutzt wer-
den. Im rechten Bild sieht man in der Tropfenmitte eine Abbildung des Hintergrunds. Die
gekriimmte Oberflache des Tropfens léasst diesen wie eine Linse wirken. Die Oberflachen-
kriimmung muss bei der Auswertung oder Aufnahme eines Experiments beriicksichtigt
werden.
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Strukturierung der Benetzungsmodulation

Zur Schaffung der mikrofluidischen Strukturen muss die modulierte Oberflichenchemie
strukturiert werden. Durch diesen Schritt werden Fluidische Schienen, Bahnen oder Be-
filllungsstrukturen erzeugt | |, wie sie in einer akustisch getriebenen Fluidik ihren
Einsatz finden.

>
.“\\\\\\\"\\\\\\V

Abbildung 3.9: Die Benetzungsmodulation wird durch Sauerstoffplasma &tzen strukturiert.
Auf der Probe wird eine strukturierte Lackmaske erzeugt, die als Atzmaske dient. Die
Sauerstoffradikale im Plasma verbrennen die Silanmolekiile der Benetzungsmodulation,
die nicht durch Fotolack abgedeckt sind.

Im ersten Schritt werden die Probe mit einer wunschgemaéss strukturierten Lackmas-
ke versehen (s. Abb. 3.9). In diesem Fall dient die Lackmaske als Schutzlack. Die Probe
wird fiir kurze Zeit mit einem Sauerstoffplasma behandelt. Das Plasma verbrennt die OTS-
Molekiile, die nicht vom Lack geschiitzt werden. Nach entfernen der Lackmaske (ohne einen
abschliefflenden Plasmaschritt) hat man eine Probenoberfliche, deren Benetzungsmodula-
tion die gewiinschte mikrofluidische Struktur aufweist. Die mit Plasma behandelten Stellen
weisen einen Degradationseffekt auf | ], der nach 7 Tagen abgeklungen ist. Durch
die Behandlung mit dem Plasma liegt eine unnatiirlich hydrophile Oberfléche vor, die in-
nerhalb in diesem Zeitraum in ihren natiirlichen Zustand zuriickrelaxiert. Die Oberflache
ist in diesem Zeitraum stérker polar als in ihrem natiirlichen Zustand, wodurch Wasser —
ebenfalls polar — ausgepréagter als sonst die Oberflache benetzt. Die Benetzungsmodulation
weist daher bei Benutzung in den ersten Tagen ein zeitabhéngiges Verhalten auf. Finden
sich in der Struktur der Benetzungsmodulation keine zu kleine laterale Kriimmungsradien
verursacht die Oberflachendegradation keine Probleme.

Integration in den Messaufbau

Zur Integration des Chips in den Messaufbau (s. Abb. 2.6) und Herstellung des elektrischen
Kontakts wird die Probe auf einen Probenhalter geklebt (s. Abb. 3.10) oder in einen
vorgesehenen Schacht eingelegt. Der elektrische Kontakt zur Probe wird durch Bonden oder
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Druckkontakte hergestellt. Nach diesem Schritt kann der Chip fiir die Messung verwendet
werden.

Abbildung 3.10: Auf einen TO-Sockel ist eine Lithiumniobatprobe aufgeklebt. Man sieht
deutlich die Bonddréahte, die die Pins mit den elektrischen Kontakten der Transducer ver-
binden.

Beim Bonden handelt es sich um eine Kaltlotung. Dabei wird ein diinner Draht durch
Ultraschall auf eine Metallisierung auf den Chip gelttet, der den elektrischen Kontakt
zwischen den Zuleitungen der Probe und einem Pin des Halters herstellt, an dem ein
elektrisches Signal von auflen angelegt wird. Durch den Ultraschall wird der Draht bei
Kontakt mit der Metallisierung durch Reibung mit der Oberfléche verbunden, weil sich eine
Metallbindung ausbildet. Wird eine Probe, die mit einem Elektrolyten in Kontakt kommt,
gebondet, so sollte man darauf achten, dass der Bonddraht und die Metallisierung des
Chips aus demselben Material sind. Andernfalls kommt es zu Korrosion des unedleren der
beiden Metalle, wenn diese iiber den Elektrolyten leitend miteinander verbunden werden
(s. dazu Tab. 3.1). Dies ist ein elektrochemischer Vorgang, der zur volligen Korrosion des
unedleren Metalls fiihrt.

Beim Bonden mit Druckkontakten (s. Abb. 3.11) werden die Zuleitungen des Chips mit
sogenannten Pogo-Pins kontaktiert, die wiederum mit auffen verbunden sind.
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Redoxsystem Potential in V
Al = AT + 3e™ -1,70
Ti = Ti®T + 2e~ -1,63
Cr =Cr*t 4 3e” -1,00
Ni = Ni?t + 2e~ -0,22
H, + 2H,0 :2H30+ + 2e” 0,00
Au = AT + 3e” 1,30
Pt =Pt*" + 2e” 1,60

Tabelle 3.1: Die Spannungsreihe der Metalle ordnet die Metalle nach dem Potential ihres
Redoxsystem. Die unedlen Metalle haben negative Potentiale, die edlen Metalle positive.
Der edle Charakter eines Metalls nimmt von oben nach unten zu.

Abbildung 3.11: Links liegt die Probe in der Aussparung des Halters. Die Pogo-Pins pressen
auf die Probe und stellen so den elektrischen Kontakt zu auflen her. Zugleich besteht die
Moglichkeit diesen Halter auch fiir optische Untersuchungen zu verwenden. Wird Lithium-
niobat beidseitig poliert, ist es durchsichtig. Der Chip liegt freitragend in der Aussparung,
durch die mit einem Mikroskop geschaut werden kann. Rechts ist die Einlegeplatte mit
der Aussparung abgebildet. Durch austauschen der Einlegeplatte, kann der Halter auch
fiir verschiedene Chipgrofien benutzt werden.
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3.2 Herstellung

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Prozessschritte in Rezeptform dargelegt. Fol-
gende Vorgehensweise wurde gewéhlt:

Reinigen
Proben fiir etwa 5 Minuten in ein heifles Acetonbad geben
Proben im Acetonbad fiir 2 Minuten bei hoher Leistung in ein Ultraschallbad geben

Proben aus dem ersten Bad unter Spiillung mit kalten Aceton nehmen,so dass ein
neuer Acetoniiberstand auf der Probe ist, und in ein zweites Bad mit heiflem Aceton
geben

Proben im zweiten Bad ebenfalls fiir etwa 5 Minuten belassen
Bei der Entnahme der Proben aus dem zweiten Acetonbad mit Isopropanol abspiilen

Proben in ein Sauerstoffplasma geben; am Lab-Ash 100 lauten die Parameter 1 Mi-
nute bei 50 Watt

Lithographie

etwa 1,2 pm dicken Fotolack durch Schleudern aufbringen; mit 1813’er Fotolack der
Fa. Shipley eignen sich die Schleuderparameter 3 Sekunden, 800 min~! und 30 Se-
kunden 5500 min~!

Fotolack 30 Minuten bei 90° C ausbacken

Die belackten Proben durch Kontaktlithographie mit einem Maskaligner 20 Sekunden
lang belichten

anschliefend den belichteten Lack 20 Sekunden lang entwickelen

Metallisieren

Proben zuvor mit Sauerstoffplasma behandeln

Proben zuerst mit einem Haftvermittler bedampfen; hier wurde zwischen 10 und
20 nm Titan verwendet

gewiinschte Metallschicht aufdampfen, z.B. 100 nm Aluminium oder Gold

falls erforderlich eine zweite Schicht Haftvermittler aufdampfen, z.B. 5 nm Titan
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Lift-Off
Probe zum Lift-Off in heifles Aceton legen

gegebenenfalls das heifle Acetonbad bei niedriger Leistung in ein Ultraschallreini-
gungsgerit stellen

Proben nach dem Lift-Off nach Reinigungsrezept auf Seite 50 reinigen

Passivieren

Passivieren der Proben durch Aufbringen einer Quarzschicht mit einem PECVD-
Prozess, beispielsweise 200 nm SiO,

elektrische Kontakte gegebenenfalls abdecken
Proben in der PECVD mit 200 nm SiO, bedecken;

Silanisieren

die Proben fiir 30 Minuten in eine filtrierte Losung aus 30 ml n-Hexan mit 24 nl
Octadecyltrichlorsilan® (SiCl3CigHs; oder OTS) geben; Proben dabei kopfiiber in
die Losung héngen und alles in einen Kiihlschrank stellen

nach der Entnahme aus der Silanlésung, Spiilung der Proben in je zwei n-Hexan- und
Chloroformbédern

Chloroformreste abblasen, wenn diese nicht von selbst abperlen

Strukturierung der Benetzungsmodulation

Belacken, belichten und entwickeln der Probe wie auf Seite 50 beschrieben
Proben fiir kurze Zeit mit einem Sauerstoffplasma behandeln,

reinigen der Probe von der Lackmaske wie auf Seite 50 beschrieben ohne den ab-
schlieBenden Plasmaschritt

Integration in den Messaufbau

Probe in einen geeigneten Halter legen oder festkleben

bonden bzw. kontaktieren der Probe

3Wenn in dieser Arbeit von Silan gesprochen wird, so ist stets das OTS gemeint nicht das Gas SiHj.
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3.3 Probenhandhabung und Ergebnisdokumentation

Die Komplexitét eines Versuchsaufbaus und -ablaufs wird entscheidend von der Handhab-
barkeit der Proben bzw. des Probenmaterials beeinflusst. In diesem Abschnitt wird darauf
eingegangen, wie mit einem Fluidiksystem auf Basis der Oberflichenwelle wihrend und
auflerhalb des Experiments umgegangen wird. Weiter wird auch auf den allgemeinen Ab-
lauf, die Dokumentation und die Vorbereitungen zu einem Versuch dargelegt.

Die Aufbewahrung der Proben nach der Herstellung und zwischen den Experimenten ist
problemlos. Einzig auf staubfreie Aufbewahrung ist zu achten. Meist kann der Staub mit
Druckluft abgeblasen werden, aber wenn dies nicht moglich ist, muss man ihn mit invasiven
Methoden entfernen, die zur Zerstérung der Proben fiihren kénnen.

Zu Beginn des Versuchs muss man die Hochfrequenzeigenschaften des Bauteils kennen. Die
Hochfrequenzeigenschaften eines Bauteils werden mit einem Netzwerkanalysator bestimmt.
Ein Netzwerkanalysator versorgt ein Bauteil mit einem bekannten Hochfrequenzsignal und
misst die Transmissions- und Reflektionsanteile des Signals des Bauteils. Uber mathema-
tische Verfahren werden die Transmissions- und Reflektionswerte ermittelt sowie auch das
Zeitverhalten des Bauteils. Auf diese Weise lernt man die Hochfrequenzeigenschaften des
Bauteils kennen, z.B. die Resonanzfrequenz.

Zur Versuchsdurchfiihrung wird der Chip mit den Messgeriten elektrisch verbunden. Zur
elektrischen Kontaktierung der Proben verwendet man TO-Sockel (s. Abb. 3.10) oder
Druckkontakte. Bei TO-Sockeln handelt es sich um hermetisch abschlieSbare Transistor-
gehduse mit Glasdurchfiihrungen fiir die Pins. Die Herstellung des elektrischen Kontakts
durch Druckkontakte (s. Abb. 3.11) ist eine sehr vorteilhafte Methode. Die Probe wird da-
zu mit Pogo-Pins kontaktiert, die gefedert gelagert sind, um sie nicht zu fest anzupressen.
Daneben ist die Probe leicht austauschbar, wodurch ein schneller Wechsel des Chips oder
Einbau ermdoglicht. Dies fiithrt zu einer Beschleunigung der Versuchsdurchfiithrung durch
eine geringere Riistzeit.

Waihrend des Experiments ist die Temperatur des Halters und so auch der Probe mit
einem Peltier-Element kontrollierbar. Dies erweist sich besonders niitzlich beim Umgang
mit Tropfen deren Volumen kleiner als 1 nl ist. Verwendet man groflerer Tropfen, so ist
eine Kiihlung nicht unbedingt erforderlich, da die Tropfen erst in der Gréf8enordnung von
10 Minuten verdunsten. In dieser Zeit ist ein Experiment meist schon abgeschlossen. Die
Versuche kénnen bei Raumtemperatur durchgefithrt werden. Zur Datenerfassung wurde
eine CCD-Kamera verwendet, die Bilder und Filme aufzeichnete, die mit einem Videore-
korder in einem digitalen Format archiviert wurden. Die gewonnenen Daten stehen somit
fiir eine nochmalige oder spéatere Auswertung zur Verfiigung.
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Akustofluidisches Ordnen

Mit fortschreitender Miniaturisierung elektronischer Bauteile, werden in naher Zukunft die
Strukturgroflen in den Bereich der Gréfle von Molekiilen verkleinert. Wird dieser Punkt
eines Tages erreicht, muss man sich neuen Herausforderungen an die Strukturherstellung
stellen oder es konnen direkt Molekiile als Bauteile verwendet werden. Derzeit werden
Losungsansétze verfolgt, wie Molekiile als Bauteile oder als eine Art Baugeriist zur Struk-
turerzeugung verwendet werden konnen. Dafiir werden Methoden benétigt Molekiile gezielt
auszurichten.

Die Ausbreitung akustischer Oberflichenwellen auf piezoelektrischen Substraten ist neben
der mechanischen Verzerrung des Kristalls von elektrischen Feldern begleitet. Diese Fel-
der konnen beachtliche Feldstirken von bis zu 107 ¥ erreichen. So gilt fiir das elektrische

m

Potential an der Oberfléiche eines Oberflichenwellenchips
KQ
e/ (4.1)
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fiir eine Oberflachenwelle mit Wellenldnge A und der Linienintensitdt I als Quotient
der Oberflichenwellenleistung und der Schallpfadbreite. Fiir die laterale elektrische Feld-
komponente gilt
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Vergleicht man die Feldstérken, die notwendig sind um Molekiile wie Carbonnanotubes
[ | dielektrophoretisch auszurichten | : |, so erkennt man, dass
die Felder der Oberflichenwelle ausreichend grof§ sind.

4.1 Ordnung durch akustisch induzierten Fluss

Um molekulare Schaltkreise aus Nanotubes (NT’s) zu bauen, werden Methoden benétigt,
die ein gezieltes Anordnen der N'T’s erlauben. N'T’s kénnen mit elektrischen Feldern ausge-
richtet werden. Da auf einem Piezoelektrikum die Ausbreitung einer Oberflichenwelle stets
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von einem elektrischen Feld begeleitet ist, wurde der Einfluss dieses Feldes auf Nanotubes
untersucht.

Bewegt man einen Tropfen Lésung mit einer Oberflachenwelle, bleibt von der Losung kein
Riickstand auf der Oberflache | ]. Bevor der Versuch unternommen wurde, NT’s
mit einer Oberflichenwelle auszurichten, wurden 2 Vorversuche unternommen. Eingangs
wurde untersucht wie N'T’s auf einen akustisch getrieben Fluss reagieren. Diese und die
folgenden Versuche mit NT’s wurden in Zusammenarbeit mit C. Schéflein | ]
durchgefiihrt.

Abbildung 4.1: Experimenteller Aufbau fiir die Vorversuche zur Ausrichtung von Nanotu-
bes. Im linken Bild wird ein Tropfen durch die Oberflachenwelle geschoben und fihrt iiber
die Oberflache. Im rechten Bild wird auf den Tropfen abwechselnd von je einer Seite eine
Oberflichenwelle eingestrahlt, ohne dass sich der Tropfen bewegt.

Dazu wurde auf Oberflichenwellenchips Nanotubelosung pipettiert. Diese Losung wur-
de nach folgendem Rezept hergestellt:

e 60 mg NT-Pulver und 60 mg Natriumdodecylsulfat zu 8 ml Reinstwasser geben
e Losung mit Ultraschall behandeln
e Losung mit 10000 g zentrifugieren

o Uberstand als NT-Losung entnehmen

Das Tensid Natriumdodecylsulfat bildet um die N'T’s eine Hiille, &hnlich einer Micelle.
Durch die Zugabe dieses Tensids bringt man mehr NT’s in Losung. Der darauf folgende
Ultraschallschritt 16st die NT's als einzelne Molekiile im Wasser, wobei diese von einer
Tensidhiille umgeben sind. Bei der Zentrifugation werden nicht geléste N'T’s; die noch in
Klumpen vorliegen, fragmentiert und man erhilt als Uberstand eine NT-Lésung, die man
abgief3t.

In den beiden Vorversuchen wurden Tropfen einmal mit der Oberflichenwelle iiber die Pro-
benoberflache bewegt (s. Abb. 4.1 links). Im anderen Fall mit einer Oberflichenwelle gerin-
ger Leistung nur durchmischt (s. Abb. 4.1 rechts). Beide Male wurde der Versuchsaufbau
bis knapp iiber den Taupunkt, der von den Umweltbedingungen des Versuchszeitpunkts
abhing, abgekiihlt, um die Verdunstung des Tropfens zu verzogern. Nach Durchfiihrung der
Versuche wurden die Proben mit Reinstwasser gereinigt um grobe Verunreinigungen, die
aus der NT-Losung stammen, zu entfernen. Die Auswertung beider Versuche zeigte keine
Strukturen oder NT’s auf dem Chip. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass die
mechanische Wechselwirkung dominant gegen andere ist und primér eine Strukturbildung
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auf dem Chip verhindert. Fiir folgende Experimente bedeute dies, dass man zum einen die
mechanische Wechselwirkung verringern musste zum anderen keine spontane Strukturbil-
dung allein durch Aufbringen einer NT-Losung erwartete.

Fiir die folgenden Experimente galt auch, dass eine Probe, auf der NT-Lésung eintrockne-
te, nur einmal verwendet wurde, weil an der Oberfliche gebundene N'T’s sich nicht mehr
ablosen lassen. Die einzige Methode NT’s von der Oberfliche zu entfernen, war eine Be-
handlung mit Sauerstoffplasma, in dem die N'T’s verbrennen.

4.1.1 Fluidik im Fliissigkeitsspalt

Fliissigkeitsfilme

Eine Oberflachenwelle ist in der Lage eine Fliissigkeit zu beeinflussen (s. Tab. 2.4 auf S. 21).
Der Einfluss der Oberflichenwelle &uflert sich durch eine interne Stromung im Tropfen oder
durch eine Schwerpunktsbewegung des Tropfens. Dabei nutzt man aus, dass Schallwellen
bei Ausbreitung in einem fluiden Medium einen Fluss verursachen. Fiir das System Ober-
flichenwellenchip und Wasser bedeutet dies, dass man in einem Tropfen eine Strémung ver-
ursacht. Fiir industrie- und forschungsnahe Anwendungszwecke stellt sich aber vielmehr die
Frage, ob man Fliissigkeitsfilme' mischen kann. Dies ist auch mit akustischen Oberflichen-
wellen moglich | , ]. Dabei treten weitere interessante physikalische
Phénomene auf.

Benotigt man einen Fliissigkeitsfilm mit Volumina im 1 pl Bereich, so muss man beachten,
dass die Oberflichenspannung die dominierende Kraft in der Fliissigkeit ist und sie zum
kugelformigen Tropfen formen will. Daher erzeugt man einen Fliissigkeitsfilm, indem man
die Fliissigkeit in einen Spalt gibt. Der Spalt wurde erzeugt, indem man auf die Probe
eine Abdeckung aufsetzte. Diese Abdeckung wurde vorher so ausgerichtet, dass die beiden
Oberflichen der Probe und der Abdeckung zueinander parallel waren. Die Ausrichtung
erfolgte mit Hilfe eines Lasers (s. Abb. 4.2).

Zum Befiillen des Spaltes mit Fliissigkeit wurden Kapillarkréifte benutzt. Brachte man
mit einer Pipette einen Tropfen zum Spalt, wurde dieser hineingesaugt. Dabei war darauf
zu achten, dass man den Spalt nicht mit zuviel Fliissigkeit befiillte, da diese sonst iiber
den Spalt hinausstand und den Ausgang des Versuchs beeinflusste. War der Spalt befiillt
(s. Abb. 4.3), konnte man mit der Eichung des Spaltabstandes beginnen.

Zur Eichung des Abstandes wurde der Aufbau von der Seite betrachtet und die schein-
bare Grofle eines Gegenstandes mit bekannter Geometrie als Eichgréfie verwendet — hierfiir
war insbesondere die Chipdicke geeignet, weil diese mit einem &duflerst kleinen Fehler be-
haftet war. Der Spaltabstand wurde gegen die Skalierung der Mikrometerschraube der
z-Verfahrung aufgetragen. Im weiteren Verlauf der Versuche wurde der Aufbau von oben

'Ein typisches Beispiel hierfiir ist ein sog. DNA-Chip. In einer Kleinstmenge Fliissigkeit soll eine be-
stimmte DNA-Sequenz nachgewiesen. Auf einem Objekttrager befinden sich eine Vielzahl von Tests mit
einer Mindestgrofle. Damit moglichst viele Test durchgefiihrt werden kénnen, muss die Fliissigkeit eine
moglichst grofie Fliche benetzen. Weshalb die Fliissigkeit mittels einer Abdeckung zu einem Film geformt
wird.
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Laser
Reflexe

Abbildung 4.2: Um einen Spalt fiir einen Fliissigkeitsfilm zu erzeugen, dessen Begrenzungen
zueinander parallel waren, verwendete man einen Laser. Der Laser leuchtete auf die Probe
und die Abdeckung. An den beiden Oberflichen wurde der Laserstrahl teilweise reflektiert.
Diese beiden Reflexe werden unter zu Hilfenahme eines weit entfernten Schirms so aus-
gerichtet, dass die Strahlenverldufe der beiden reflektierten Strahlen parallel waren. Dazu
lief3 sich die Abdeckung kippen. Um den Spaltabstand und -ort zu bestimmen, konnte die
Abdeckung in alle drei Raumrichtungen verfahren werden.

betrachtet und der Spaltabstand reproduzierbar mit der Skala der Mikrometerschraube
kontrolliert.

Um den Mischvorgang zu beobachten wurden im Fliissigkeitsfilm kleine Mengen Kiigel-
chen suspendiert und die Stromung in Abhéngigkeit vom Spaltabstand betrachtet. Mit Ein-
schalten einer Oberflachenwelle erkannte man deutlich eine Stréomung. Die Oberflichenwelle
hatte die Frequenz 114 MHz und eine Leistung zwischen 20 dBm und 32 dBm. Verringerte
man den Spaltabstand, erkannte man eine Abnahme der Stromungsgeschwindigkeit. Un-
terschritt der Spaltabstand eine Distanz von 20 pm, ordneten sich die Kiigelchen zusétzlich
periodisch im Muster einer Stehenden Welle an. Des weiteren gab es auch noch eine Uber-
periode (s. Abb. 4.4). Neben den beiden Periodizitéten verblieb stets eine Stromung.
Kiigelchen, die sich im Stehwellenmuster angeordnet hatten, waren nicht vollig ortsfest. Be-
dingt durch die Stromung konnten sie zur néchsten Knotenlinie gelangen. Dadurch zeigte
sich, dass der Ort eines einzelnen Kiigelchens durch eine Uberlagerung der Kréfte, verur-
sacht durch die Stromung und der Stehwelle, bestimmt wird. Dennoch nahm der Einfluss
der Stromung auf die Kiigelchen deutlich ab, so dass sie eben in den Knotenlinien fiir kurze
Zeit zum Stillstand kamen.

Ursache fiir die Stehwellenmuster ist u. a. eine Druckwelle | |. Diese Druck-
welle entsteht beim Eintritt der Oberflichenwelle in die Fliissigkeit, wobei sich diese als lon-
gitudinale Schallwelle fortpflanzt. Da der Spaltabstand vergleichbar grof zur Oberflichen-
wellenlédnge war, koppelte die Energie der Oberflachenwelle nicht vollsténdig in die Fliissig-
keit ein, sondern erreichte die Unterseite der Abdeckung und wurde dort auch reflektiert.
Dieser Vorgang wiederholte sich mehrere Male (s. Abb. 4.5). Durch diesen Mechanismus
kam die Uberperiode zustande. Die kleinperiodische Struktur entstand dadurch, dass die
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Abbildung 4.3: Links dargestellt siecht man den Versuchsaufbau von oben skizziert. Die
Oberflachenwelle trifft auf den Fliissigkeitsfilm, der sich unter der Glasabdeckung befindet.
Im rechten Bild ist eine Seitenansicht des Aufbaus dargestellt.

Druckwelle wieder ins Substrat einkoppelte und bedingt durch die Symmetrie vorwérts-
und riickwértslaufende Oberflichenwellen erzeugte, die sich dann gegenseitig zur Stehen-
den Welle iiberlagerten. Ungeklért blieb, warum der Abstand zweier Knotenlinien der Fe-
instruktur nicht mit der halben Oberflichenwellenldnge korrespondierte.

Auf diesem Wege ist es moglich in diinnen Fliissigkeitsfilmen Stehende Oberflichenwel-
len zu erzeugen. Ein Phénomen, das bei offenen Tropfen nicht auftritt, weil ein Tropfen
Oberflichenwellen zu stark ddmpft. Bemerkenswert ist auch, dass zur Erzeugung einer
Stehenden Welle nur ein Schallwandler bené6tigt wird.

Tropfenaktorik im Spalt

Durch Verdunsten eines Fliissigkeitsfilm ist man in der Lage, duflerst kleine Fliissigkeits-
volumina (<100 pl) herzustellen, fiir deren Erzeugung sonst ein enormer préiparativer oder
apparativer Aufwand notig ist. Dadurch steht eine Methode zur Verfiigung, Experimente
an Fliissigkeitskleinstmengen herzustellen.
Dafiir wurde oben beschriebener Aufbau modifiziert. Auf dem Substrat befanden sich sog.
Fluidische Schienen. Diese Schienen waren hydrophile Bereiche des Chips, dessen Ober-
flache sonst hydrophob war. Die Schienen befanden sich génzlich im Schallpfad der Probe,
waren 15 pm breit, 400 pm lang und hatten einen Mittelpunktsabstand von 140 pm zu-
einander. Dieses System wurde dazu entwickelt, Tropfen gezielt {iber die Oberfliche eines
Chips fahren zu lassen. Ohne das Prinzip der Anwendung Fluidischer Schienen kann ein
Tropfen mit einer Oberflachenwelle bewegt werden, allerdings ohne Richtungskontrolle Oh-
ne Fluidische Schienen verlidsst der Tropfen an einer zufilligen Stelle den Schallpfad und
kann nicht mehr durch die Oberflichenwelle bewegt werden | -

In dieser Versuchsanordnung wurde die Probe dazu genutzt, dass der verdunstende
Tropfen kleine Tropfchen in den hydrophilen Schienen hinterlédsst. So konnten Trépfchen
mit Volumina im 10 pl bis 100 pl-Bereich erzeugt werden. Zur einfacheren Beobachtung
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Abbildung 4.4: In einem diinnen Fliissigkeitsfilm {iberlagerten sich die Muster einer
Stromung und der Stehenden Welle. Im linken Bild sieht man die Anordnung der Kiigel-
chen im Muster einer Stehenden Welle. Der Abstand zweier Knotenlinien bestimmte sich
zu (19,4 +0,9) pm. Zusitzlich konnte man dieses Bild, wie rechts gezeigt, mit einer Uber-
periode modulieren, deren Knotenlinien einen Abstand von (135 + 1) pm hatten. Eine
Hilfte des Schallpfads war metallisiert, um den Farbkontrast zu erhéhen und um sicher-
zustellen, dass die Ergebnisse auf der mechanischen Wechselwirkung basieren. Bei beiden
Bildern sah man durch die Abdeckung aus Glas hindurch. Der weifle Strich rechts vom
Schallwandler stammte von der Kante des Glases. Die Bilder stammen aus dem Film
dunnSchicht_Kugeln.mpg.

der Tropfchen wurden diese mit einem Fluoreszenzfarbstoff gefarbt. Der Fluoreszenzfarb-
stoff wurde mit einer blauen Leuchtdiode zur Fluoreszenz angeregt. Mit einem Kantenfilter
wurde das Anregungslicht herausgefiltert, wihrend der Filter das Fluoreszenzlicht transmit-
tieren lieB. Das Fluoreszenzlicht verdeutlichte den Ort des Tropfchens, weil man ein helles
Signal gegeniiber dem dunklen Hintergrund hatte. Versuchte man nun die Tropfen mit
der Oberflaichenwelle zu bewegen erhielt man ein Ergebnis, das der bisherigen Erfahrung
widersprach. Die Oberflachenwelle hatte die Frequenz 114 MHz und die Leistung 30 dBm.
Der Spalt hatte die Grofle 20 pm. Begann ein Tropfen zu laufen, so bewegte er sich entge-
gengesetzt zur Ausbreitungsrichtung der Oberflichenwelle. Befanden sich mehrere Tropfen
in der Schiene, so schattierten sich diese nicht und es konnten mehrere hintereinander lie-
gende Tropfen bewegt werden. Diese beiden Befunde lassen sich bei grofien Tropfen in (ca.
100 nl) in halboffener Geometrie nicht beobachten. Liegen zwei Tropfen hintereinander
im Schallpfad, so dampft der Tropfen, der ndher am Schallwandler liegt, die Oberflichen
ganzlich weg [Rathgeber00]. Der zweite Tropfen wird von der Oberflaichenwelle nicht be-
einflusst. Zusétzlich bewegt sich ein grofler Tropfen unter Einfluss einer Oberflichenwelle
mit der Ausbreitungsrichtung der Oberflichenwelle.

Das Verhalten der kleinen Tropfchen dhnelt sehr dem kleiner Festkorper, die mit ei-
ner Oberflichenwelle bewegt werden [Rathgeber00]. Auch zéhe Fliissigkeiten kénnen sich
teilweise dhnlich wie Festkorper verhalten und zeigen ein Ubergangsverhalten zwischen
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Abbildung 4.5: In einem diinnen Fliissigkeitsfilm koppelt die Oberflichenwelle ebenso in
die Fliissigkeit ein, wie sie es bei einem halboffenen Tropfen tut. Dies geschieht aber nicht
vollsténdig. Ein Teil der Energie wird an der Unterseite der Abdeckung reflektiert und
kommt zuriick zum Substrat. Dieser Vorgang wiederholt sich auch mehrmals hintereinan-
der.

Festkorpern und Fliissigkeiten | |. Diinne Filme aus zéhen Fliissigkeiten, wie z.B.
Glycerin, bewegen sich entgegengesetzt zur Ausbreitungsrichtung der Oberflachenwelle.
Dicke Filme hingegen bewegen sich mit der Ausbreitungsrichtung. Die kleinen Tropfen
werden wie Festkorper aufgrund der retrograden Bewegung der Oberflachenatome des Sub-
strat in die entgegengesetzte Richtung bewegt. Die geringen Ausdehnungen der Tropfen
in x3-Richtung war dafiir der Grund. Ein &hnlicher Grund war es auch, dass sich Tropfen
bewegen lieflen, die hintereinander im Schallpfad lagen. Zum einen benetzten sie nur eine
kleine Flache, weshalb die Dampfung der Oberflachenwelle nicht so ausgeprigt war, zum
anderen konnte die Oberflichenwelle wegen der geringen Breite der Tropfen in x5-Richtung
wieder in den Schattenbereich eindringen, weil der Schallpfad einer Oberflichenwelle minde-

stens so breit ist wie ihre Wellenlénge | ]. Dies ist hier moglich, weil die Tropfchen
in xo-Richtung nur 15 pm breit waren, die Wellenldnge der Oberflichenwelle aber 35 pm
betrug.

Die Versuche zeigten, dass eine akustisch getriebene Mikrofluidik mit Deckel aufgebaut
werden kann. Bei Spaltgroflen, die vergleichbar mit der Oberflachenwellenldnge sind tre-
ten weitere Effekte. Es zeigte sich, dass die Transportrichtung einer Fliissigkeit neben der
Viskositét und Frequenz | | auch eine Funktion der Spaltgrofe ist.
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Abbildung 4.6: Trocknet der Fliissigkeitsfilm ein, verdndert der Rand des Fliissigkeitsfilms
seine Position. Damit verbunden ist eine Anderung der Orte der Knotenlinien der Uber-
periode. Bei dieser Ortsdnderung bleibt der Abstand der einzelnen Knotenlinien und der
Abstand d der ersten Knotenlinie zum Tropfenrand konstant.

Substrat
DT (hydrophob) Abdeckung/Glas
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Abbildung 4.7: Aufbau und Ergebnis der Untersuchung des Verhaltens kleinster Tropfen in
einem Spalt. Tropfen, die unter einem Spalt geschoben werden verhalten sich vollig anders
als halboffene Tropfen. Sie bewegen sich entgegengesetzt zur Ausbreitungsrichtung der
Oberflachenwelle. Zu dieser Skizze siehe auch den Film dunnSchicht_Tropfen_rueckw.mpg
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Abbildung 4.8: Befinden sich zwei Tropfen im Schallpfad, so wird von Tropfen 1 die gesam-
te Schallenergie aufgenommen bzw. absorbiert. Tropfen 2 erfdhrt keinen Einfluss durch die
Oberflachenwelle, nur Tropfen 1 wird durch die Oberflichenwelle gemischt bzw. transpor-
tiert.



62 4 Akustofluidisches Ordnen

4.1.2 Nanotubes unter Oberflichenwellen-Einfluss

Bei Verwendung von Carbonnanotubes (NT’s) als elektrische Bauteile oder Leitung in
der Molekularelektronik werden Methoden benétigt N'T's gezielt auszurichten. Will man
geloste N'T’s mit einer Oberflichenwelle ausrichten, so muss man dafiir sorgen, dass die
mechanische Wechselwirkung zwischen Oberflichenwelle und Losemittel — hier Wasser mit
Tensid — die erzeugten Strukturen nicht zerstért. Um dies zu erreichen, wurde der Volu-
menfluss der Fliissigkeit verringert, indem man sie in einen Spalt einbrachte. Zusétzlich
kann man den Effekt ausnutzen, dass sich in einem fliissigkeitsgefiillten Spalt Stehende
Wellen bilden koénnen.

Zur Versuchsdurchfithrung wurde eine Anordnung, wie in den Abbildungen 4.2 auf Seite 56
und 4.3 auf Seite 57 gezeigt, aufgebaut. Die NT-Losung befand sich in einem Spalt, der von
einer Oberflachenwellenprobe und einer Glasabdeckung begrenzt war. Die Oberflachen der
beiden Begrenzungen waren zueinander parallel. Der Aufbau wurde abgekiihlt um ein zu
schnelles Verdunsten der NT-Loésung zu verhindern aber nicht vollstdndig zu unterbinden.
Bei der Durchfithrung wurde eine Oberflichenwelle mit einer Leistung zwischen P=20 dBm
und P=30 dBm erzeugt, die Frequenz betrug 114 MHz. Die Oberflichenwelle wirkte 30 Mi-
nuten auf den Fliissigkeitsfilm ein, der in der Zeitdauer des Versuchs langsam verdunstete.
Nach Ablauf der Zeit wurde die Probe aus dem Aufbau entnommen, mit Reinstwasser
gereinigt um grobe Verschmutzungen zu entfernen und anschlieend mit einem AFM un-
tersucht. Bei der Untersuchung der Probenoberfliche mit dem AFM erhielt man Bilder,
wie in Abb. 4.9 zu sehen.

15,0 nm

7,5 nm

0,0 nm

Abbildung 4.9: Das AFM-Bild zeigt den typischen Ausgang eines Experiments bei dem
eine NT-Losung in einem fliissigkeitsgefiillten Spalt mit der Oberflichenwelle ausgerichtet
wurden. Die Nanotubes weisen alle Hohen von 4-6 nm auf, ein Wert der fiir die verwendeten
Multiwall-Nanotubes zu erwarten war. Die Oberflichenwelle lief in diesem Bild von der
linken zur rechten Seite. Die Lage der NT’s weist eine Vorzugsrichtung auf. Die Kantenlédnge
des Bildes betrigt 5 pm mal 2,5 pm. Die Hoheninformation ist in rechtsstehender Skala
dargestellt.

NT’s, die sich in einem Fliissigkeitsfilm befanden und der Oberflichenwelle ausgesetzt
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wurden, wiesen bei nicht zu grofler anfanglicher Konzentration nach Versuchsdurchfithrung
eine Vorzugsrichtung ihrer Lage auf. War die Konzentration der N'T’s anfangs zu grof3
verklebten diese miteinander und fielen als Konglomerat auf die Oberflache aus, wie man
in Abb. 4.9 am linken Bildrand sehen kann. Bei geringerer Dichte ordneten sich die NT’s in
einem bestimmten Winkel zur Laufrichtung der Oberflichenwelle aus. Dabei ordneten sich
nur die NT’s aus, die Kontakt zur Oberfliche hatten. Lagen NT’s auf anderen NT’s, wurden
diese nicht ausgerichtet, man sieht Beispiele dafiir in der Bildmitte. Bei sehr geringer
Konzentration, so dass einzelne N'T’s auf dem Substrat lagen, wurden nahezu alle N'T’s
ausgerichtet. Ausgefallene NT’s auf der Abdeckung wiesen keine besondere Ordnung auf.
Auffallig war, dass die N'T’s nicht alle mit einem Winkel im gleichen Drehsinn da lagen,
sondern auch viel mit dem gleichen Winkel im negativen Drehsinn (s. Abb. 4.10). Der
Winkel lag dabei zwischen £25° und £45°. Es sieht daher aus, dass die NT’s entlang einer
resultierenden Kraft lagen. Die Anordnung der NT’s auf der Oberfliche erwies sich als
unabhéngig von der y-Position auf der Probe. Im Laufe der Versuchsreihe zeigte es sich,
dass die Versuchsdauer und angelegte HF-Leistung auf 10 Minuten bzw. 10 dBm reduziert
werden konnten, ohne dass es eine Ergebnisverinderung gab. Auch die Verwendung von
Single- und Multiwall-NT’s zeigte keinen Unterschied. Dagegen war die Spaltgrofie von
Bedeutung. War der Spalt grofler als die Wellenldnge, so gelang es nicht mehr die N'T's
auszurichten.
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Abbildung 4.10: Werden NT’s mit einer Oberflichenwelle im Rayleighwellenmodus ausge-
richtet ordnen sie sich in zwei verschiedenen Winkeln, die symmetrisch zur Propagations-
richtung der Oberflachenwelle liegen. Die Kantenléinge des Bildes betrédgt 5 pm mal 2,5 pm.
Die Hoheninformation ist in rechtsstehender Skala dargestellt.

Metallisierte man die Oberfliche des Oberflachenwellenchips, was einen Kurzschluss der
elektrischen Felder bedeutet, beobachtete man keine Ordnung der Nanotubes. Einzig die
mechanische Wechselwirkung zwischen NT-Loésung und Oberflachenwelle war wirksam. Das
elektrische Feld gehort daher zu den notwendigen Elementen, will man den Mechanismus
des Ausrichtens der NT’s beschreiben (s. dazu Abschnitt 4.3 auf S. 65).
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4.2 Scherwellen gestiitztes Ausrichten

Werden zum Ausrichten von Carbonnanotubes Oberflichenwellen der Rayleighmode ver-
wendet, so hat man stets eine dominante Wechselwirkung zwischen der Fliissigkeit der
NT-Losung und der Oberflichenwelle. Will man eine mogliche Auswirkung des elektri-
schen Feldes untersuchen, muss die mechanische Wechselwirkung verringern. Dies kann
man sehr effektiv mit Scherwellen erreichen. Dazu muss nur das Substrat ausgetauscht
werden.

Scherwellen kénnen sich nicht in Fliissigkeiten ausbreiten (s. dazu S. 17). Daher wurde eine
mechanische Wechselwirkung zwischen der Scherwelle und der Fliissigkeit nicht erwartet
und es sollte nur der alleinige Einfluss des elektrischen Feldes auf das System studiert
werden konnen. Dazu wurde ein einfacher Vorversuch durchgefiihrt. Zuerst wurde unter-
sucht, welchen Einfluss eine Scherwelle, erzeugt auf 36°-rot LiTaOs, auf eine Fliissigkeit
auf der Oberfliche eines Scherwellenbauteil hat (Ergebnis s. Abb 4.1). Ein Tropfen, in
dem Kiigelchen suspendiert waren, wurde auf die Oberfliche pipettiert. Mit Anlegen einer
HF-Spannung der Leistung P=30 dBm und der Frequenz {=225,5 MHz erzeugte man eine
Scherwelle. Die Kiigelchen begannen sich darauthin aufgrund einer Stromung im Inneren
des Tropfens zu bewegen. Es entstand ein Stromungsbild das dem aus Experimenten mit
Rayleighwellen entsprach. Anders als bei Rayleighwellen wurde aber eine deutlich hchere
Leistung benotigt, um eine Strémung zu erzeugen. Die Differenz betrug etwa 10 dB. Dieses
Ergebnis steht in Widerspruch zur bisher geltenden allgemeinen Meinung, dass mit Scher-
wellen keine Fluidik aufgebaut werden kann. Das Experiment zeigte, dass es moglich ist
Scherwellen fiir die Fluidik einzusetzen. Darauf soll im Kap. 5.2 weiter eingegangen werden.
Obwohl auf Scherwellenbauteilen doch eine erkennbare Stromung vorhanden ist, konnten
diese dennoch als Testsystem verwendet werden, weil sie im Vergleich zu Rayleighwellen bei
gleichbleibender Leistung deutlich geringere mechanische Wirkung zeigen, das elektrische
Feld aber dasselbe bleibt.

Fiihrt man mit Scherwellen Experimente zur Ausrichtung von Nanotubes aus und ver-
wendet man den Aufbau, wie in Abb. 4.2 skizziert und ldsst die Voraussetzungen des
Experiments im Vergleich zu Rayleighwellenexperimenten unverandert, erhélt man ein un-
terschiedliches Resultat. Bei Auswertung der AFM-Aufnahmen ordnen sich die NT’s nun
parallel zur Ausbreitungsrichtung der Scherwellen an (s. Abb. 4.11).

Da der Einfluss der mechanischen Wechselwirkung stark verringert ist, sieht man auf
den Bildern, den Einfluss der elektrischen Wechselwirkung. Da die NT’s durch die Scher-
wellen parallel zur Ausbreitungsrichtung ausgerichtet wurden, muss der Winkel, der bei
Verwendung von Rayleighwellen entstand, durch den mechanischen Einfluss entstanden
sein. Der mechanische Einfluss wurde dabei durch die Stromung vermittelt. Dies passt zur
Vorstellung, dass sich die NT’s entlang einer resultierenden Kraft ausrichten. Ohne Ab-
deckung zeigte sich keine Ordnung der NT’s.

Bei Betrachtung der Probenoberfliche mit einem Mikroskop sah man ein zweites interessan-
tes Resultat. Der Rest der verdunsteten NT-Losung hinterlief einen schwarzen Riickstand
auf der Oberfliache. In diesem Riickstand konnte man sehr deutlich das ausgefallene Muster
einer Stehenden Welle wiedererkennen (Abb. 4.12). Nicht entscheidend war, ob die zuvor
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15,0 nm

7,5 nm
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Abbildung 4.11: Mit Hilfe einer Scherwelle ausgerichtete NT’s werden parallel zur Ausbrei-
tungsrichtung der Scherwelle ausgerichtet. Die Scherwelle lief in diesem Bild von links nach
rechts. Die Kantenldnge des Bildes betragt 5 pm mal 2,5 pm. Die Hoheninformation ist in
rechtsstehender Skala dargestellt.

benetzte Stelle unter dem Glas war oder nicht. Uberall auf dem Substrat, wo der Film den
Schallpfad benetzte war dieses Muster zu sehen.

Der Abstand der einzelnen Linien des Stehwellenmuster entsprach hier genau der Fin-
gerperiodizitdt. Um Aufnahmen wie Abb. 4.11 zu erhalten musste man die AFM-Nadel
genau in den hellen Bereichen des Musters positionieren. Die Stehwelle entstand hier durch
Reflektion am gegeniiberliegenden Schallwandler, von denen sich zwei auf der Probe befan-
den und in einer Geometrie zur Transmissionsmessung ausgerichtet waren. Da Scherwel-
len von Fliissigkeiten nicht gedémpft werden, konnte diese auch iiber die benetzte Fliche
propagieren und erreichte den gegeniiberliegenden Schallwandler, der nach dem Sender-
Empfinger-Prinzip die Welle reflektierte. Durch Uberlagerung der vor- und riicklaufenden
Welle entstand eine Stehende Welle.

Scherwellen erwiesen sich als gute Testsysteme um Vergleiche mit Rayleighwellen anzustel-
len. Die Erzeugung Stehender Wellen zeigte sich als besonders einfach durchfiithrbar. Neu
war der Effekt, dass sie auch im Bereich der Fliissigkeitsaktorik eingesetzt werden konnen.

4.3 Modellbildung zur Nanotubeausrichtung

NT’s konnen mit akustischen Wellen auf Festkorperoberflichen ausgerichtet werden. Ein
Modell, das erkldren will, wie dies geschieht, muss die Ergebnisse des Experiments konsi-
stent erkldaren. Die Ergebnisse sind zusammengefasst:

1. keine Strukturbildung bei alleiniger Einwirkung einer Strémung
2. Strukturbildung nur nahe der Oberfléiche

3. keine Strukturbildung auf metallisierten Fléchen
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Abbildung 4.12: Nach dem Verdunsten der NT-Losung verblieb auf dem Scherwellensub-
strat ein Stehwellenmuster zuriick. Rechts im Bild sieht man einen der beiden Schall-
wandler, die auf der Probenoberfliche waren. In dieser Aufnahme lassen sich auch die
Fingerperiodizitit und Linienabsténde des Stehwellenbildes sehr schon vergleichen.
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4. zwei Vorzugsrichtungen bei Verwendung von Rayleighwellen

(a) Die Vorzugsrichtung fallt nicht mit der Ausbreitungsrichtung der Rayleighwelle
zusaminen.

(b) Die beiden Vorzugsrichtungen haben vom Betrag her den gleichen Winkel zur
Ausbreitungsrichtung und unterscheiden sich nur durch das Vorzeichen.

5. Bei Verwendung von Scherwellen gibt es eine Vorzugsrichtung entlang der Ausbrei-
tungsrichtung der Scherwelle.

Punkt 1 und 3 bedeuten, dass es zwei Wechselwirkungsarten gibt, eine elektrische und
eine mechanische. Diese Wechselwirkungen addieren sich zu einer resultierenden, womit
Punkt 4(a) erfiillt wird. Das elektrische Feld einer Oberflichenwelle wirkt nur nahe dem
Substrat. Dies geniigt Punkt 2. Punkt 5 zeigt die Wirkung des elektrischen Feldes auf. Fiir
Punkt 4(b) muss man das Modell so gestalten, dass es eine Symmetrie zulésst.

Nach Yamamoto | | wird in Nanotubes in einem elektrischen Wechselfeld ein
Dipolmoment induziert. Korper mit elektrischen Dipolmoment p erfahren in einem elek-
trischen Feld E mit nicht verschwindendem Gradienten VE eine Kraft

F=-VIW=V(pE) . (4.3)

Fluidischer

// Fluss > /
.

Kraftwirkung
auf den Dipol

v 7

=

Abbildung 4.13: In den beiden Reihen zeigen die ersten beiden Bilder in Draufsicht und
Seitenansicht die Anfangssituation nach dem Aufsetzen des NT’s. Der Fluidische Fluss
verursacht eine weitere Kraft, die das Tube wie einen Wetterhahn im Wind dreht. Welchen
Winkel der Drehsinn des ausgerichteten N'T’s hat, entscheidet sich dadurch, mit welchem
Ende das NT aufsetzt. Dadurch entstehen bei sonst gleichen Bedingungen zwei Winkel wie
man in den beiden rechten Bildern sehen kann.
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Diese resultierende Kraft zieht den Dipol in Richtung der hoéheren Feldstédrke. Das
elektrische Feld einer Oberflichenwelle sieht im oberen Halbraum x3 > 0 aus wie

—i
E = Ey - e Fmeilkai=wt) (4.4)
1

(Berechnung s. Anhang A auf S. 128) und besitzt einen Gradienten

9. | 10 i
VE = ( 5 ) = kEge tmseilkai=eti 1 g 0 0 | #£0 (4.5)
Ti/ i i 0 —1

der im Allgemeinen nicht verschwindet (ein weiteres Experiment zum elektrischen Feld
im oberen Halbraum s. Abschnitt 5.3 auf Seite 80). Ein NT erfihrt daher im Feld einer
Oberflachenwelle eine Kraft

B 0
ko ko k Ip|~|E| —2kx
F=V(pE)=V |(pipsps) | B2 || "~ V(EP) =4kEge [ 0 | , (46)
By 1

die es zur Oberfliche zieht. An der Oberfliche bindet das NT mit einem Ende und
erfihrt auch einen Stromungswiderstand. Je nachdem wie das N'T aufsetzt wird durch die
Aufsetzsituation vorgegeben, in welche Richtung die Ausrichtung erfolgt. Ein Nanotube
wird zum Substrat gezogen und bindet mit einem Ende an (s. Abb. 4.13). An einer be-
stimmten Stelle des Substrats bleibt die Richtung des Fluidischen Flusses immer gleich.
Die Wirkung der beiden Drehmomente, verursacht durch den Stréomungswiderstand und
dem elektrischen Feld auf den Dipol, lenkt das Nanotube in einem bestimmten Winkel zur
Ausbreitungsrichtung der Oberflichenwelle aus. Der Aufsetzpunkt entscheidet dabei iiber
den Drehsinn des Winkels. Da diese Situation zwei Winkel zulésst, die auch symmetrisch
sind, ist damit auch Punkt 4(b) erklart.

4.4 Fliissigkristalle unter Oberflichenwellen-Einfluss

Eine Oberflachenwelle ist in der Lage Carbonnanotubes durch Wechselwirkung mit mecha-
nischen und elektrischen Kréften auszurichten (s. Abschnitt 4.3). Nach diesem Modell ist
das elektrische Feld einer Oberflichenwelle in der Lage Molekiile mit permanenten elektri-
schen Dipolmoment auszurichten. Fliissigkristalle sind eine Molekiilklasse, die ein perma-
nentes Dipolmoment besitzen und sich durch ein dufleres elektrisches Feld ausrichten lassen.
Sie besitzen eine fliissige Phase, in der die Molekiile des Kristalls eine Fernordnung auf-
weisen. Diese Eigenschaften werden in jeder Fliissigkristallanzeige genutzt. Da auf einem
piezoelektrischen Substrat eine Oberflichenwelle stets von elektrischen Feldern begleitet
wird, wurde untersucht, ob sich die Molekiile eines Fliissigkristalls von einer Oberflichen-
welle beeinflussen lassen und ob der Verlauf des Schallpfads untersucht werden kann.
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Flussigkristall- Polarisationsrichtung Licht

molekile
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Abbildung 4.14: In einer Fliissigkristallanzeige befindet sich eine diinne Schicht Fliissig-
kristall zwischen zwei gekreuzten Polarisatoren. Wird wie im linken Bild keine Spannung
zwischen den Elektroden angelegt, drehen die Fliissigkristallmolekiile die Polarisationsebe-
ne des Lichts um 90° und das Licht transmittiert durch die Zelle. Legt man wie im rechten
Bild eine Spannung an, werden die Molekiile so ausgerichtet, dass sie die Polarisations-
ebene nicht mehr drehen. Das Licht kann nicht mehr transmittieren. Das hier dargestellt
Arbeitsprinzip entspricht dem einer TN-Zelle | ].

In Fliissigkristallanzeigen oder LCD-Displays nutzt man aus, dass Fliissigkristalle die
Polarisationsebene von Licht drehen kénnen. Dabei befindet sich eine diinne Schicht aus
Fliissigkristall zwischen zwei gekreuzten Polarisatoren (s. Abb 4.14). Mit ihrer natiirlichen
oder aufgezwungenen Ordnung drehen sie die Polarisationsebene des Lichts, so dass die-
ses den zweiten Polarisator passieren kann. Mit einem externen elektrischen Feld werden
die Fliissigkristallmolekiile neu angeordnet und die Polarisationsebene wird nicht mehr
gedreht. Das Licht kann den zweiten Polarisator nicht passieren.

Cl ClI
O O
O
\/\/@_@,CN AN N/\/\/\/ Y\
O
O O
Cl Cl

Abbildung 4.15: Im linken Bild sieht man die Strukturformel des Fliissigkristallmolekiils
5CB | ]. Das rechte Bild stellt ein Farbstoffmolekiil dar, das dem Fliissigkristall
beigemengt ist, um spéter seine Orientierung messen zu kénnen. Der Schmelzpunkt des
Fliissigkristalls liegt bei 23 °C und der Klarpunkt bei 35 °C. Seine Masse betragt 249,35 u.

Zur Durchfithrung der folgenden Versuche wurde von Prof. Dr. H-W. Schmidt, Uni
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Bayreuth, der Fliissigkristall 5CB (s. Abb. 4.15) zur Verfiigung gestellt. Zur Beobach-
tung der Versuche wurde der Aufbau fiir den Oberflichenwellenmessplatz in ein Fluores-
zenzmikroskop (s. dazu auch Abb. 4.16) integriert. Der zum Fliissigkristall beigemengte
Farbstoff wurde durch UV-Licht zur Fluoreszenz angeregt. Mit einem Filter wurde das
Anregungslicht herausgefiltert und man beobachtete nur das emittierte Fluoreszenzlicht
des Farbstoffs. Die Orientierung der Fliissigkristallmolekiile wurde mit einer Messung der
Polarisation des Emissionslichts untersucht. Im Falle einer Polarisierung hatte man den
Nachweis einer Orientierung der Molekiile durch das elektrische Feld.

Abdeckung verspiegelt Zum Milﬁroskop
OFW-Chip
//QEW /// : ~ Polarisator
4+ Abdeckung
A
OFW,
Polarisator v / %’ ///
und A/4-Folie ‘ ‘
$ OFW-Chip 4
Licht Licht
o
Lichtquelle @ Lichtquelle
A\

zum Mikroskop

Abbildung 4.16: Prinzip zum Nachweis einer Orientierung der Fliissigkristallmolekiile un-
ter Oberflichenwelle-Einfluss. Links dargestellt der Aufbau dhnlich zu Fliissigkristallan-
zeigen, reflektives Display oder auch r-TN-Zelle, fiir Taschenrechner oder Fahrradtachos,
der Verwendung bei Nutzung eines Auflichtmikroskops findet. Die riickseitig verspiegelte
Abdeckung reflektiert das emittierte Licht. Rechts abgebildet der Aufbau &hnlich einer IPS-
Zelle | |. Dieser kann in einem Fluoreszenzmikroskop mit Durchlichtoption eingebaut
werden.

Auf der Oberflichenwellenprobe befand sich eine Glasabdeckung, in die ein etwa 10 pm
tiefer Graben geétzt wurde. Die Abdeckung wurde mit dem Graben nach unten auf die
Probe gelegt. Der Graben war iiber dem Schallpfad. Im Spalt befand sich bei der Versuchs-
durchfithrung der Fliissigkristall. Der Spalt hatte die Funktion die Ausbildung Stehender
Wellen zu erméglichen. Schaltete man die Oberflichenwelle ein, sah man ohne Polarisator
die mechanische Wirkung der Oberflachenwelle auf den Fliissigkristall. Die Oberflachen-
welle hatte eine Leistung von 7 dBm und eine Frequenz von 147,5 MHz. Das Chipsubstrat
war beidseitig poliert und durchsichtig. Die mechanische Wirkung der Oberflachenwelle (s.
Abb. 4.17) verursachte im Fliissigkristall eine Stromung, die man sehr gut als wandernde
Schlieren erkennen konnte, und das Streifenmuster einer Stehenden Welle. Liefl man eine
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Oberflachenwelle zu lange auf den Fliissigkristalle wirken, kam es vor, dass beide Muster
verschwanden. Dieser Vorgang nahm seinen Anfang im Zentrum des Fokus des Mikro-
skop. In diesem Moment wurde der Fliissigkristall durch die Oberflichenwelle iiber den
Klarpunkt hinaus erwdrmt und ging in die fliissige Phase ohne Fernordnung {iber. In der
fliissigen Phase zeigt ein Fliissigkristall keine polarisierende Wirkung mehr. Schaltete man
die Oberflichenwelle aus, konnte man den Phaseniibergang zuriick in die nematische Phase
beobachten, der dem Vorgang des Gefrierens dhnelt.

Abbildung 4.17: Die Oberflichenwelle erzeugt in einem Fliissigkristall, der sich in einem
Spalt befindet, ein Stehwellenmuster und eine Stréomung, die man im Bild als Schlieren
erkennen kann. Das Bild wurde mit dem Aufbau fiir ein Auflichtmikroskop aufgenommen.
Die Oberflichenwelle kam von unten. Man erkennt auch sehr gut die Kante, die sich dort
befindet wo sich die Farbe des Bildes von schwarz sprunghaft auf grau dndert. Die Bilder
stammen aus dem Film streifen07dbm.mpg

Um die Wirkung des elektrischen Feldes auf die Fliissigkristallmolekiile zu untersuchen,
wurde der Aufbau vereinfacht. Statt eines Rayleighwellen-Substrats wurde ein Scherwellen-
Substrat verwendet. Da eine Scherwelle durch eine Fliissigkeit auf der Substratoberfiiche
nicht gedampft wird, ist es einfacher Stehende Wellen zu erzeugen. Dazu sendeten zwei
gegeniiberliegende Schallwandler gegeneinander laufende Scherwellen aus?, die sich zu ei-
ner Stehenden Welle iiberlagerten. Zur Beobachtung wurde ein Aufbau wie in Abb. 4.16

?Dazu wurden zwei Hochfrequenz-Generatoren benutzt. Die beiden Generatoren verwendeten eine ge-
meinsame Referenzquelle, wodurch eine feste Phasenbeziehung zwischen beiden Quellen erreicht werden
konnte.
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rechtes Bild verwendet.

Uberpriifte man die mechanische Wirkung der Scherwelle auf den Fliissigkristall, erhielt
man das gleiche Ergebnis wie oben. Da die elektrischen Felder von Scherwellen und Ray-
leighwellen gleich sind, kann man Scherwellen als Vergleichssysteme heranziehen. Mit nur
einer Scherwelle, konnte man die Ausbildung einer Druckwelle beobachten und auch den
Verlauf des Schallpfades (s. Abb. 4.18).

Mit der Erzeugung der zweiten, gegenldufigen Scherwelle, konnte man sehr schon die
Ausbildung eines Stehwellenmusters beobachten. Die Scherwellen hatten dabei die Fre-
quenz 75,5 MHz und die Leistung 23 dBm. Der verwendete Schallwandler war symmetrisch
und hatte die Apertur 600 pm. Daneben konnte man auch die Breite des Schallpfads und
dessen Verlauf erkennen. Brachte man einen Polarisator in den Strahlengang und drehte
diesen, konnte man den Kontrast des Stehwellenmusters ausloschen. Das vom Farbstoff
emittierte Licht wurde vom Fliissigkristall polarisiert. Um die Beobachtung weiter zu ver-
einfachen, wurde die Frequenz einer der beiden Scherwellen um bis zu 10 Hz verstimmt.
Uberlagert man zwei Wellen

u; = Asin(wit —kiz) mit w; =27f (4.7)
ug = Asin(wot — kox) mit wo =27 (f + Af) (4.8)

erhéalt man durch Superposition

. W1 — Ws w1 + wa w1 + w2 W1 — Ws
= =2A t— t— . 4.9
U= Uy + Uy sin ( 5 o x) oS < 5 5 :1:) (4.9)

. J

Einhiﬁlende

Ist der Frequenzunterschied A f nicht zu grof3, erhélt man eine fast Stehende Welle. Die
Einhiillende dieser Welle hat die Frequenz und die Wellenzahl

W= ”1;“’2 (4.10)
und K = wl;;“& . (4.11)

Die Einhiillende wandert mit der Geschwindigkeit

k' wi+two 2f + Af

2c

(4.12)

Verstimmt man bei f =755 MHz eine der beiden Quellen um 2 Hz, so wandern die
Knotenlinien der Stehwelle in 1 Sekunde um genau einen Knotenabstand weiter. Bei Ver-
stimmung von einer der beiden Quellen sah man die Knotenlinien wandern. Durch die
Bewegung waren sie deutlich vom Hintergrundbild zu unterscheiden und konnten leicht
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beobachtet werden. Mit dem Polfilter konnte der Kontrast wiederum ausgeloscht werden.
Die Geschwindigkeit der Knotenlinien entsprach auch der Erwartung.

Da die Fliissigkristalle ein permanentes Dipolmoment besitzen, richten sich diese nach dem
elektrischen Feld der Oberflichenwellen aus. Eine Rechnung weist nach, dass das Molekiil
mit seinem permanenten Dipolmoment dem zeitlichen Verlauf des elektrischen Feldes der
Welle durchaus folgen kann. Durch das elektrische Feld wirkt auf den Dipol ein Drehmo-
ment, das ihn drehen will.

D=L=1I¢= pEsing =1 (4.13)

Zur Abschétzung einer Grenzfrequenz reicht es aus Gl. (4.13) mit der Kleinwinkelnéhe-
rung sin ¢ ~ ¢ zu betrachten. Man erhilt

s _PE
1
Betrachtet man den Fliissigkristall als rotierende diinne Stange, besitzt er das Tréagheits-
moment [ = 1—12ml2. Das Dipolmoment eines Molekiils stammt von der CN-Gruppe und
betrigt 1,41 -1072° Cm. Die Linge des Molekiils betriigt etwa 1,5 nm. Bei der Versuchs-
durchfithrung lagen 23 dBm am symmetrischen Schallwandler an. Das bedeutet in den
600 pm breiten Schallpfad wurde die Leistung 20 dBm=100 mW abgestrahlt. Nach GI.
(4.1) und Gl (4.2) hatte das laterale elektrische Feld die Amplitude E; = 9,8-10° Y. Setzt
man nun Gl. (4.14) ein, erhdlt man als Grenzfrequenz f = 2,1 GHz. Die Fliissigkristall-
molekiile konnen durchaus dem elektrischen Wechselfeld der Welle folgen.
Die Versuche zeigten, dass eine Oberflachenwelle die Molekiile eines Fliissigkristalls aus-
richten kann. Die Polarisation des emittierten Licht zeigte dies. Mit diesem einfachen Mittel
konnte auch der Verlauf des Schallpfads verdeutlicht werden. Dazu zeigte sich auch eine
Struktur der Intensitdatsverteilung im Schallpfad. Man Rand des Schallpfads war die In-
tensitéatsiiberhohung, die durch die Endlichkeit der Apertur begriindet ist, zu erkennen
(vergleiche dazu Gl. (2.36))

w

(4.14)
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IDT sichtbarer Verauf
- des Schallpfads Druckwellenmuster

.

Stehwellenmuster

Abbildung 4.18: Die Intensitét einer Oberflichenwelle zeigt am Rand eine Uberhéhung der
Intensitdt. Dies ist ein Beugungseffekt, der von der endlichen Apertur der Schallwandler

verursacht wird. Im Experiment war dies durch zwei deutliche Linien zu erkennen. Das
Bild ist aus dem Film LCD11.mpg



Kapitel 5

Volumenmoden

Zur Untersuchung des Vorgangs des Ausrichtens von Carbonnanotubes wurden Substrate
verwendet, deren Kristallschnitt bei Erregung einer Welle mit einem Schallwandler eine
Scherwelle erzeugt. Scherwellenbauteile finden ihre Anwendung hauptséichlich im Bereich
der Sensorik | , ]. Sie wechselwirken zum einen mechanisch mit ihrer
Umgebung. Dies trifft dann zu, wenn sie Massenbelége auf der Oberfléiche oder Anderun-
gen der Viskoelastizitdt detektieren. Zum Anderen kénnen Scherwellen auch durch elek-
trische Wechselwirkung Verdnderungen wahrnehmen, wenn sich die Scherwelle auf einem
Piezoelektrischen Substrat ausbreitet. Da sich bei der Verwendung der Scherwellenbau-
teile Effekte zeigten, die noch nicht beschrieben wurden, wurde die Verwendbarkeit der
Scherwellen im Bereich der Fluidik untersucht. Im folgenden wird dargelegt, welche Ver-
suche und Untersuchungen dazu durchgefithrt wurden. Zur Verfiigung stand dabei ein
rot 36°-Y cut X Prop. LiTaO3 Substrat (siehe dazu Tabellen 2.2 und 2.3).

5.1 Bestimmung der HF-Eigenschaften fiir Scherwel-
lenbauteile

Vor der Verwendung eines Hochfrequenzbauteils (HF-Bauteil) miissen dessen Eigenschaf-
ten bekannt sein. Wie fiir alle Bauteile gilt dies auch fiir Scherwellenbauteile. Anhand
einiger Beispielmessungen werden in diesem Abschnitt einige Eigenschaften der Scherwel-
lenbauteile dargelegt, die auch fiir akustisch getriebene Fluidiksysteme Verwendung finden.
Zur Messung des Transmissionssignals eines Scherwellenbauteils wurde ein Netzwerkanaly-
sator verwendet. Als Scherwellensubstrat fand rot 36°-Y cut X Prop. LiTaO3 Verwendung.
Die Messung ergab die Resonanzfrequenz und Transmissionseigenschaften des Bauteils (s.
Abb. 5.1). Verwendet wurde ein 4-Split Schallwandler (s. Abb. 2.4 auf S. 12), der 4 ver-
schiedene Frequenzen anregen kann. Bedingt durch die Geometrie des Wandlers werden
die Grundfrequenz, die 3., 5. und 7. Harmonische als Welle angeregt. Um Signalanteile zu
unterdriicken, die nicht von der Scherwelle stammen, wurde zur Messung des Transmissi-
onssignals ein Zeitfenster gesetzt. Da die Geschwindigkeit der Scherwelle bekannt ist, kann
man sich bei bekanntem Abstand der Schallwandler die ungeféihre Dauer der Schallausbrei-
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tung iiber das Substrat ausrechnen. Um diesen Zeitpunkt herum setzt man ein Zeitfenster
der Messung und filtert alle Signale heraus, die zur falschen Zeit am Empfangsschallwand-
ler ankommen und so zum Rauschen beitragen. Bei einem Netzwerkanalysator erfiillt dies
die Funktion ,, Gate“.
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Abbildung 5.1: Mit einem Netzwerkanalysator wurde die Transmission Sis eines unbe-
schichteten Scherwellenbauteils aufgenommen. Der verwendete Schallwandler hatte eine
4-split Geometrie. Die Grundfrequenz des Schallwandlers lag bei 25,3 MHz und ist in bei-
den Aufnahmen nicht zu sehen. Die linke Kurve wurde ohne Zeitfenster aufgenommen. Sie
zeigt die Resonanzen der drei hoheren Resonanzfrequenzen und ein deutliches Rauschen.
Im rechten Bild wurde ein Zeitfenster (420 ns bis 809 ns) gesetzt. Das Rauschen ist nahezu
vollstdndig unterdriickt und man erkennt klar die Resonanzen des Bauteils, sowie drei wei-
tere Nebenresonanzen bei etwas hoherer Frequenz, die auf Volumenmoden zuriickzufiithren
sind.

Hauptresonanz in MHz H 75,5 ‘ 126,5 ‘ 1779
Nebenresonanz in MHz || 86,7 | 140,4 | 195,2

Tabelle 5.1: Lage der Resonanzen aus dem rechten Bild der Abb. 5.1

Wie man im rechten Bild der Abb. 5.1 sehen kann, beobachtet man neben den erwar-
teten und deutlich ausgeprigten Resonanzen Nebenresonanzen, die von Volumenmoden
herrithren und weniger stark ausgeprigt sind. Diese entstehen direkt am Schallwandler
und tauchen in das Volumen des Substrats hinein ab und werden an der Riickseite des
Substrats reflektiert (s. Abb. 5.3). Propagiert eine Volumenwelle unter einem geeigneten
Winkel, so erreicht sie den Empfangsschallwandler und man kann die Transmission der
Nebenresonanz messen. Da die Volumenmode unter einem Winkel abgestrahlt wird, hat
sie eine etwas verringerte Wellenldnge. Bei Verwendung der Naherung isotroper Schall-
geschwindigkeit und der Annahme, dass die Schallgeschwindigkeit nicht von der Mode
abhéngt, duflert sich dies eine erhohte Frequenz.
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Abbildung 5.2: Darstellung der Zeitantwort des Transmissionssignals des Scherwellenbau-
teils, das auch fiir Abb 5.1 verwendet wurde.

Fiir die Wellenldnge A" der Volumenmode gilt

N = Acosa (5.1)

mit der Wellenldnge A der Scherwelle und dem Abtauchwinkel o der Volumenwelle,
gemessen vom Substrat aus. Unter der Annahme, dass die Schallgeschwindigkeiten der
Volumenmode und der Scherwelle gleich sind, kann man die Resonanzfrequenz f’ der Vo-
lumenmode ndherungsweise zu

[ (5.2)

Cos &
bestimmen. Da das Signal der Volumenmode einen léngeren Weg als die Scherwelle
zuriicklegt, kommt es gegeniiber der Scherwelle zeitverzogert an. Die Scherwelle durchquert

den Schallpfad mit Lange [ in der Zeit

- é (5.3)

wahrend die Volumenmode die Zeit

] (5.4)

bendtigt. Die Reflektion am Grund des Substrats kann durch die Rauhigkeit beeinflusst
werden. Substrate mit polierter Riickseite zeigen deutliche Reflektionen der Volumenwelle,
wohingegen raue Riickseiten geringe oder keine zeigen. Die Reflektionen kann man sehr
gut mit einem Netzwerkanalysator beobachten. Das Zeitsignal des Reflektionskoeffizienten
zeigt periodische Spitzen. Die Scherwelle selbst taucht entlang ihrer Ausbreitung iiber
die Substratoberfliche in das Volumen hinein ab. Dies kann durch eine Fiihrungsschicht
unterbunden werden. Dazu beschichtet man ein Scherwellensubstrat mit einem Material,

v

/12 2 2
t/ ﬂ:t 1_|_(2_d>
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Abbildung 5.3: Vom Schallwandler wird neben der Scherwelle auch eine Volumenmode
angeregt, die durch das Substrat lauft, auf der Riickseite reflektiert wird und am ge-
geniiberliegen Schallwandler ankommt. Die Periodizitdt p der Schallwandler wird auf die
Ausbreitungsrichtung der Volumenmode projiziert, womit man die Periodizitéit p’ der Vo-
lumenmode erhélt und deren Wellenldnge bestimmen kann.

das eine kleinere Schallgeschwindigkeit als das Substrat besitzt. Die Beschichtung sorgt
dafiir, dass die Scherwelle an der Oberfléche | ] gefiithrt wird.

Eine Beschichtung der Proben mit 200 nm SiOs in einer PECVD-Anlage erhohte die

Transmission der Leistung' der Proben bereits um den Faktor 4 (s. Abb. 5.4). Mit einer
200 nm dicken SiOy-Schicht war bereits eine ausreichend grofie Transmission vorhanden,
weshalb der Aufbau an diesem Punkt nicht weiter optimiert wurde. Eine 200 nm dicke
Beschichtung wurde daher als Standart gewahlt.
Setzte man einen Wassertropfen auf die Probenoberfliche, so vergréfierte sich die Hohe
der Transmission der Scherwelle. Dagegen blieb die Transmission der Volumenmode un-
beeinflusst. Da die Scherwelle an der Oberfliche der Probe lduft bzw. gefiithrt wird, wech-
selwirkt sie mit dem fliissigkeitsgefiillten Volumen im oberen Halbraum, wéhrend die im
Volumen laufende Mode davon unbeeinflusst bleibt. Man hat dadurch eine einfache Unter-
scheidungsmoglichkeit zwischen einer Scherwelle und einer Volumenmode.

5.2 Mischen mit Scherwellen

Wie im Abschnitt 2.5.1 auf S. 17 bereits beschrieben, breiten sich in Fliissigkeiten Scher-
wellen nicht aus. Daher finden Scherwellen bei Fliissigkeiten ihren Einsatz im Bereich der
Sensorik. Da bisher davon ausgegangen wurde, dass Scherwellen mit Fliissigkeiten nicht
mechanisch wechselwirken, fanden diese keinen Einsatz fiir Aktorikaufgaben. Im Gegen-
satz dazu steht das Ergebnis aus dem Vorversuch aus Abschnitt 4.2 auf S. 64.

Verwendet man in einem Mischaufbau (s. Abb. 5.5) statt eines Rayleighwellen-Substrat ein

'Ein Gegenversuch wurde mit SizN4 durchgefiihrt. Da die Schallgeschwindigkeit in SizN4 hoher als in
LiTaOs ist, kann diese Beschichtung nicht als Fiihrungsschicht verwendet werden. Die Transmission einer
so préaparierten Probe brach nahezu ganz zusammen.
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Abbildung 5.4: Die Transmission eines Scherwellenbauteils kann durch Massenbelag
verdndert werden. Im linken Bild wurde der Schallpfad des Scherwellenbauteils génzlich
mit Wasser bedeckt, im rechten Bild war das Bauteil mit 200 nm Quarz beschichtet. Bei der
Messung wurde ein Zeitfenster gesetzt, das das Rauschen minimierte aber die Signalanteile
der Scherwelle und Volumenmode beriicksichtigte. Es wurde der gleiche Schallwandler, wie
fiir Abb. 5.1 benutzt.

Scherwellen-Substrat, so erwartete man laut Literatur keine Beeinflussung der Fliissigkeit
durch die Scherwelle. Bei der Versuchsdurchfiihrung wurden auf ein Scherwellensubstrat
ein Tropfen Wasser in den Schallpfad gegeben. In dem Tropfen wurden kleine Kiigelchen
suspendiert, die als Probekorper dienten.

DT

Abbildung 5.5: Versuchsaufbau zum Mischen eines Tropfen mit Scherwellen

Legte man an die Schallwandler eine HF-Spannung der Frequenz 225,5 MHz und ei-
ner Mindestleistung von 10 dBm an, konnte der Tropfen im Schallpfad mit der Scherwelle
durchmischt werden. Das Strémungsbild glich dem aus den Experimenten mit Rayleighwel-
len. Auffallend war der deutlich héhere Leistungsbedarf um ein gleichwertiges Mischen zu
erreichen. Wiederholte man dieses Experiment mit einem besser angepassten Schallwand-
ler, so setzt der Mischvorgang bereits bei 2 dBm ein. Im Vergleich zur Nutzung von Ray-
leighwellen entspricht dies einem etwa um den Faktor 10 bis 20 hoheren Leistungsbedarf
[ ]. Ab 25 dBm Leistung verdnderte der Tropfen wegen starker innerer Stromungen
seine Form. Bei einer Leistung von 31 dBm bewegte sich manchmal auch der Tropfenrand
in Richtung der Ausbreitung der Scherwelle. Dies war auch von einer Tropfchenbildung um
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den Tropfen herum begleitet.

Mit diesem Versuch wurde gezeigt, dass es durchaus moglich ist Mischaufbauten auf Scher-
wellenbasis zu realisieren. Eine Erkldrung fiir das Auftreten des Mischphdnomens liefern
die Versuche zu den beiden Abschnitten des Kapitels 5.4 auf Seite 84.

Da Scherwellen anders als Rayleighwellen nicht durch Fliissigkeiten gedampft werden, wur-
de als néchstes untersucht, ob sich mit Scherwellen auch mehrere Tropfen mischen lassen,
die hintereinander im Schallpfad liegen. Zur Versuchsdurchfiihrung wurde eine Probe ver-
wendet, die nur einen Schallwandler besaf}. Auf die Probe wurden zwei Tropfen pipettiert.
In beide Tropfen wurden kleine Kugeln als Probekorper suspendiert. Mit Erzeugung der
Scherwelle wurden beide Tropfen durchmischt. Beide Tropfen wurden mit der gleichen Effi-
zienz durchmischt. Es zeigte sich an dieser Stelle ein Vorteil des Mischens mit Scherwellen
gegeniiber dem mit Rayleighwellen. Es kann mit nur einem Schallwandler mehr als ein
Tropfen gemischt werden. Es gibt keinen Schatteneffekt, wie es ihn bei Verwendung von
Rayleighmoden gibt (s. dazu Abb. 4.8 auf S. 61).

5.3 Elektrisches Feld der Oberflichenwelle in einer
Fliissigkeit

Oberflachenwellen der Rayleighmode konnen mit Ladungstréagern, die sich in der N&he der
Oberfldche befinden, wechselwirken | ]. Dabei bewirken die Ladungstréger
eine Verringerung der Versteifung des Oberflichenwellen-Substrats. Da Scherwellen von
einem elektrischen Feld mit gleichem Aussehen begleitet werden, wurde untersucht, ob
Salzlosungen Einfluss auf die Ausbreitung einer Scherwelle iiber ein benetztes Substrat
haben.

Der Versuch wurde wie in Abb. 5.5 aufgebaut. An die Probe wurde ein bekanntes, kon-
tinuierliches HF-Signal mit der Leistung P=-8,2 dBm und Frequenz {=225,5 MHz ange-
schlossen. Die Leistung wurde so gewéhlt, dass es keine signifikante Stromung gab. Ein
zweiter Schallwandler auf der Probenoberfldche erlaubte eine Messung der transmittierten
HF-Leistung mit einem Spektrumanalysator?. Bevor die Probe mit Reinstwasser benetzt
wurde, mal man die Transmission der Scherwelle fiir ein trockenes Bauteil. Sie betrug
-36,4 dBm. Gab man 100 nl Wasser in den Schallpfad, erhéhte sich die Transmission auf
-34,0 dBm. Da das Substrat unbeschichtet war, benetzte der Tropfen den 2 mm langen
Schallpfad auf einer Lénge von etwa 1 mm. Dabei wurde darauf geachtet, dass der Tropfen
den Schallwandler nirgends benetzte. Die Erhchung der Transmission war auf das Wasser
zuriickzufiithren, weil dieses eine geringere Schallgeschwindigkeit als LiTaO3 hat und somit
die Scherwelle an der Oberfliche fithrte. Gab man nun Salzlosungen verschiedener Kon-
zentration in den Schallpfad, so musste abermals darauf geachtet werden, dass die Losung
die Schallwandler nicht benetzte. War dies der Fall, so erlitten die Schallwandler bei Ein-
schalten der HF-Spannung Beschédigungen durch Korrosion. Zu erkennen war dies durch
Blaschenbildung an der Metallisierung der Schallwandler. Durch die Benetzung des Schall-

2Ein Spektrumanalysator zeichnet die Stirke eines HF-Signals gegen die Frequenz auf.
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pfads mit Salzlosung verringerte sich die Transmission wieder unter -34 dBm (s. Abb. 5.6).

Gab man Salzlosung mit einer hoheren Konzentration als 0,01 mTOI sank die Transmission

unter den Wert des trockenen Bauteils. Bei 0,1 mTOI erreichte die Transmission ein Mini-
mum und stieg dann wieder an. Zwischen zwei Messpunkten wurde die Salzlosung wieder
entfernt. Es musste dabei darauf geachtet werden, dass das trockene Substrat wieder seine
urspriingliche Transmission erreichte, um den folgenden Messpunkt nicht zu verfilschen.
War dies nicht der Fall befanden sich noch Salzreste im Schallpfad. Diese waren durch eine

Reinigung mit Reinstwasser leicht zu entfernen.

Transmissionsanderung in dB

%

-16 T T T T 1
0,00001 0,0001 0,001 0,01 0,1 1

NaCl-Konzentration in mol/l

Abbildung 5.6: Benetzt eine Salzlosung die Oberflache eines Scherwellensubstrats, &ndern
sich die Transmissionseigenschaften. Aufgetragen ist die Differenz der transmittierten Lei-
stung gegeniiber der trockenen Oberflache gegen die NaCl-Konzentration. Bei einer be-
stimmten Konzentration erreicht die Dampfung durch eine Salzlosung ein Maximum und
nimmt dann wieder ab.

Die betrachteten experimentellen Ergebnisse wurden mit Hilfe des Relaxationsmodells
ausgewertet | |. Dabei wird davon ausgegangen, dass die Ionen der Salzlosung
das elektrische Feld der Scherwelle beeinflussen und so eine Wirkung auf die Steifigkeit
das Materials haben. Da das Relaxationsmodel zweidimensionale Ladungstrigerverteilung
annimmt, muss an dieser Stelle zuerst eine Annahme dariiber gemacht werden, welche
Ladungstriager aus der Losung mit der Oberfliche wechselwirken. Nach Gl. (4.4) fallt das
elektrische Feld in x3-Richtung exponentiell ins Volumen hinein ab. Das bedeutet die Welle
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sieht nur Ladungstriger, die sich in einer Schicht der Dicke

d=Fk" (5.5)

befinden (s. Gl. (4.4)). Um mit der zweidimensionalen Leitfahigkeit rechnen zu koénnen,
betrachtet man die dreidimensionale Ladungstriagerverteilung als zweidimensionale Projek-
tion auf die Substratoberfliche und rechnet so die Leitfdhigkeit o in eine Flachenleitfahig-
keit 04 um. Es gilt

op=o0-d (5.6)

Will man die Gleichungen (2.37) und (2.38) anwenden, muss die Transmissionsédnderung
AP des mit Salzlosung benetzten Bauteils gegeniiber eines mit Reinstwasser benetzten
Bauteils umgerechnet werden. Es gilt

1-107 =T-L (5.7)

mit dem Dampfungskoeffizienten I' und der Lange L, die fiir die Linge des benetzten
Teils des Schallpfads steht. Werden die Gleichungen (5.5) und (5.6) auf Gleichung (2.37)
angewandt und das Ergebnis auf beiden Seiten mit L multipliziert, erhélt man

g

I'L = LKZ kOmaa 5
0-12nax + (0' + O'max%)

(5.8)

mit 0, = Oz - d. Der Anteil der Dampfung am Messergebnis darf als verschwindend
betrachtet werden, weil Dkopwv ™ /= 1077 gilt. Um die Daten an eine Kurve der Form

Wl

= 5.9
S (5.9)

zu fitten, muss man die Salzkonzentration in Leitfdhigkeit umrechnen. Da die Leitfahig-
keit einer Salzlosung nach Abschnitt 2.6 nicht wie in Gl. (2.66) linear zusammenhéngt,
wurde die Konzentration mit den Gleichungen (2.68) bis (2.78) in die Leitfahigkeit umge-

rechnet. Wurden die Daten mit Gl. (5.9) gefittet, erhielt man als Fitwerte

Parameter ‘ Fitwert
wWo (4,47 £0,44) Sm™!
W (3,31 +£0,56) S%m—2

Tabelle 5.2: Fitwerte zu Abb. 5.7

Der Fitparameter w; gibt das direkte Ergebnis fiir 62,,,. Rechnet man nach Gl. (5.6) um,
erhilt man eine kritische Flichenleitfihigkeit von o, = 0pnae - d = (5,340,5)-107% S. Der
theoretische Wert ermittelt sich nach Gl. (2.39) zu 0, = cgo(Em,0 +€LiTa0;) = 4,8-107° S.
Da der Theoriewert innerhalb des Fehlerbereichs des Messwerts liegt, kann davon ausge-

gangen werden, dass das modifizierte Relaxationsmodell die Ergebnisse richtig interpretiert
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Abbildung 5.7: Fit eines Relaxationsmodells an die Transmissionsmessung eines mit Elek-
trolyt benetzten Scherwellenbauteils; fiir den Fit wurde das Programm Igor Pro 4.02A
genutzt.

und auch die Annahme fiir den Verlauf des Elektrischen Feldes im oberen Halbraum (s.
Gl. (4.4) richtig sind. Der Fitwert wg = LK le k0 maz kann als Kontrolle verwendet werden.
In diesem Fall wird die Lange L des benetzten Schallpfades berechnet. Mit den erhaltenen
Werten ergibt sich L = (0,2 £ 0,03) mm. Dieser Wert gibt die Verhéltnisse des Experi-
ments um einen Faktor 5 zu klein wieder aber in der richtigen Groflenordnung. Auch kann
man nicht davon ausgehen, dass beim Aufpipettieren des Tropfens immer eine gleich grofie
Fléache benetzt wurde. Daher kann eine iibereinstimmende Gréflenordnung als ausreichen-
de Kontrolle erachtet werden. Unberiicksichtigt blieb, dass eine benetzte Oberfliache gela-
den ist. Gerade auf oxidischen Oberflichen wie LiTaO3 dissoziieren die OH-Abséttigungen
der Oberflichenatome, wodurch die negativ geladenen Sauerstoffatome an der Oberflache
zuriickbleiben und in einer diinnen Schicht sich H3O*-Tonen bilden. Deren Leitfihigkeit
wurde bei der Auswertung nicht berticksichtigt.

In einer zweiten Messung konnte bei Verwendung des Netzwerkanalysators auch eine Lauf-
zeitverzogerung der Scherwelle gemessen werden. Bei der Messung der Eigenschaften des
Bauteils im Frequenzraum wurde der Messbereich auf £1 MHz um die Resonanz des Schall-
wandlers eingeschrinkt. Bei Transformation dieses Signals in den Zeitraum erhielt man den
Ankunftszeitpunkt der transmittierten Scherwelle. Das trockene Bauteil hatte bei 415,5 ns
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ein Maximum des Transmissionssignals. Gab man 100 nl einer 5 molaren NaCl-Losung in
den Schallpfad, benetzte dieser ihn auf der Lange d=730 pm. Das benetzte Bauteil zeigte
reproduzierbar ein Transmissionsmaximum bei 419,3 ns. Fiir das unbenetzte Bauteil ergibt
sich eine Laufzeit von

t=— (5.10)

Fiir ein teilweise benetztes Bauteil dndert sich die Laufzeit und ergibt sich zu

; _l—d+ d
2Ty v+ Av

Fasst man die beiden letzten Gleichungen zusammen, erhélt man eine relative Ge-
schwindigkeitsdnderung

(5.11)

Av_ _(h=h)g (5.12)
v 1-— (tl — tg) s
die nach Gl. (2.17) ein direktes Maf} fur Kfff ist. Man erhélt mit den Messwerten
K fff = 0,044. Dieser Wert passt sehr gut zum Literaturwert von 0,047.
Man kann mit Scherwellenbauteilen die Wirkung des elektrischen Feldes auf eine benetzte
Oberfliache und dem dariiber befindlichen Volumen untersuchen. Dabei kann das Relaxati-
onsmodell benutzt werden. Fiithrte man die Messreihe bei verschiedenen Frequenzen durch,
so stellte man keine signifikante Abhéngigkeit der kritischen Leitfahigkeit von der Frequenz
fest. Da man weif}, wie weit das elektrische Feld in das Volumen effektiv reicht, bekommt
man die Moglichkeit ein Volumen schichtweise abzutasten, in dem man die Frequenz der
detektierenden Welle dndert. Dies ist besonders fiir Prozesse interessant, die an Oberflichen
ablaufen und z.B. einen bestimmten pH-Wert benotigen. Da hier die Leitfdhigkeit gemessen
wurde, kann man mit dem gleichen Aufbau auch anderen Gréflen wie Salzkonzentration
oder den pH-Wert eines Losung messen.

5.4 Modenkonversion

Bei Erzeugung einer Scherwelle wird nicht nur alleine die Scherwelle angeregt, sondern
auch Volumenwellen, wie man in der Messung zu Abb. 5.1 auf S. 76 sehen kann. Die Volu-
menmoden breiten sich im gesamten Kristall aus. Daher treffen sie auch auf die Unterseite
des Substrats. Es stellte sich die Frage, ob man diese Schwingungsmoden auskoppeln und
zum Mischen einer Fliissigkeit auf der Chipunterseite nutzen kann.

5.4.1 Volumenmoden der Scherwellenbauteile

In Scherwellenbauteilen breiten sich neben der Scherwelle selbst auch noch Volumenmoden
aus. Im folgenden wurde untersucht, ob sich diese Moden nutzen lassen, einen Tropfen zu
mischen.
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Zur Versuchsdurchfithrung musste die Unterseite eines Chips zugénglich sein. Da die Pro-
ben zur Integration in den Messaufbau auf einen Sockel (s. Abb. 3.10) geklebt werden
mussten, wurde die Probe nicht zentriert aufgeklebt. Ein Teil der Probe ragte iiber den
Sockel hinaus (s. Abb. 5.8), so dass die Unterseite teilweise frei zugénglich war. Als Pro-
benmaterial wurde ein unbeschichtetes Scherwellensubstrat mit rauer Riickseite und zwei
gegeniiberliegenden Schallwandlern verwendet. Der Schallwandler regte eine Scherwelle mit
der Frequenz 177,7 MHz resonant an. Die Leistung der angelegten HF-Spannung betrug
zwischen -10 dBm und 20 dBm. Auf die Unterseite des Chips wurde mit einer Pipette ein
Tropfen gesetzt. In den Tropfen wurden zur Verdeutlichung einer Strémung Kiigelchen als
Probekorper suspendiert.

Abbildung 5.8: Im linken Bild ragt Teil des Substrat iiber den Sockel hinaus. Auf der
Chipunterseite sitzt der Tropfen. Im rechten Bild der Aufbau seitlich von oben betrachtet.
Unter dem linken Schallwandler sitzt ein Tropfen auf der Unterseite sowie in der Bildmitte
ein zweiter Tropfen auf der Oberseite. In beiden Tropfen sind Kiigelchen suspendiert. Am
rechten Bildrand erkennt man den Schallwandler, der das System anregte. Zu den Bildern
siehe auch den Film Tropfen_rueckseite.mpg

Ab einer Leistung der HF-Spannung von -8 dBm konnte man eine Stromung anhand ei-
ner Bewegung der Kiigelchen wahrnehmen. Erhohte man die Leistung stromten die Kiigel-
chen schneller. Dabei zeigte sich ab 6 dBm ein Differenzierungsprozess. Die Kiigelchen
ordneten sich im Tropfen in bestimmten Bahnen an. Dabei wurde die Ordnung augen-
scheinlich von der Grofle der Kiigelchen bestimmt. Ab einer Leistung von 10 dBm lésten
sich die Bahnen auf und der Tropfen durchmischte sich vollstandig. Setzte man auf die
Oberseite des Chips einen Tropfen, zeigte dies keine Auswirkungen auf den Mischvorgang
des Tropfens auf der Unterseite. Die Mischeffizienz war in beiden Tropfen augenscheinlich
gleich grof3. Die Position des Tropfens auf der Oberseite zeigte ebenfalls keinen Einfluss auf
den Mischvorgang unten.

Der Versuch zeigte, dass Volumenmoden, die in einem Scherwellenbauteil auftreten, eben-
falls zur Fliissigkeitsaktorik genutzt werden kénnen. Die Nutzbarkeit der Chipunterseite
zum Mischen gibt die Moglichkeit zur Trennung der elektrischen Anschliisse von der Flui-
dik. Die Schallwandler miissen nicht in unmittelbarer Néhe der Fliissigkeit sein. Es entfillt
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in einem derartigem Aufbau die Notwendigkeit die Schallwandler und elektrische Zuleitun-
gen vor Korrosion zu schiitzen. Dies ist besonders dann vorteilhaft, wenn mit aggressiven
Fliissigkeiten umzugehen ist. Weil das Substrat den Ort des Mischens und der Wellenan-
regung voneinander rdumlich trennt. Die Tatsache, dass die Mischeffizienz auf Ober- und
Unterseite gleich waren, kann ein Hinweis darauf sein, dass der Mechanismus des Mischens
mit Scherwellen (s. Abschnitt 5.2) mittelbar funktioniert. Eine Scherwelle wandelt sich in
eine Volumenmoden um, die die Aktorik verursacht. Da sich die Volumenmode durch den
gesamten Kristall ausbreitet, kann auf Ober- und Unterseite gemischt werden.

5.4.2 Volumenmoden in Rayleighwellensubstraten

Mit Volumenmoden auf Scherwellenbauteilen kann ein Tropfen auf der Chipunterseite ge-
mischt werden. Es dréngt sich in diesem Zusammenhang die Frage auf, ob man auch der
Unterseite eines Rayleighwellensubstrats mischen kann.
Fiir die Versuchsdurchfithrung wurde eine Probe wie in Abb. 5.8 hergestellt. Der Ober-
flachenwellenchip ragte bei der Versuchsdurchfithrung iiber den Sockel hinaus. Die Un-
terseite des verwendeten Rayleighwellensubstrats war rau. Mit einer HF-Spannung der
Frequenz 114 MHz und einer Leistung zwischen -10 dBm und 20 dBm wurde eine Ober-
flachenwelle erzeugt. Auf der Probenoberseite befanden sich zwei gegeniiberliegende Schall-
wandler. Auf der Unterseite des Chips wurde ein Tropfen gesetzt, in dem Kiigelchen als
Probekorper suspendiert waren. Ab einer HF-Leistung von -8 dBm zeigte sich eine Bewe-
gung der Kiigelchen aufgrund einer Stromung. Erhohte man die Leistung der angelegten
HF-Spannung erhohte sich auch die Stromungsgeschwindigkeit im Tropfen. Setzte man auf
die Oberseite des Chips einen Tropfen verringerte sich die Strémungsgeschwindigkeit im
unteren Tropfen augenblicklich und wurde erst dann wieder grofier, wenn der obere Tropfen
entfernt wurde. Der obere Tropfen dagegen war unbeeinflusst davon, ob ein Tropfen auf der
Unterseite war oder nicht. Dies lédsst darauf schlieffen, dass der Mischvorgang im unteren
Tropfen im Zusammenhang mit der Ausbreitung der Rayleighwelle auf der Oberseite steht.
Verglich man die Mischeffizienz beider Tropfen, zeigte sich eine deutlich gréfere Effizienz
beim Tropfen auf der Oberseite.
Die Energie einer Oberflichewelle der Rayleighmode ist durch die Randbedingungen im
Wesentlichen auf die Oberflache beschréankt. Es stellte sich daher die Frage, woher die
Schallenergie kommt, mit der auf der Unterseite gemischt werden kann. Um die Beobach-
tungsmoglichkeiten zu verbessern wurde ein Chip freitragend (s. Abb. 5.9) in den Aufbau
integriert. Der Chip wurde hierfiir seitlich an ein Deckglas geklebt, damit Ober- und Unter-
seite frei zuginglich waren. Die Schallwandler wurden mit Kupferdrahtlitzen® und Bahnen
aus Leitsilber kontaktiert. Beide Methoden der Kontaktierung erwiesen sich als ausreichend
hochfrequenztauglich.

Auf beiden Seiten des aufgehéngten Chips waren Deckgliser angeklebt, die dafiir Sorge
trugen, dass eine ausreichend grole Wassermenge (etwa 10 pl) auf die Chipunterseite ge-

3Bei den Litzen wurde darauf geachtet, dass sie nicht zu lang waren, damit sie moglichst gute HF-
Eigenschaften besitzen
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Abbildung 5.9: Zur Beobachtung des Mischvorgangs auf der Chipunterseite, wurde ein Chip
freitragend an ein Deckglas geklebt. Die Schallwandler wurden mit Kupferdrahtlitzen und
einer Bahn aus Leitsilber mit den Pins des Sockels verbunden. Zu diesem Bild siehe den
Film QuelleUnterseitenmischenl.mpg

geben werden konnte und dass der Tropfen seitlich eine ebene Berandung hatte, damit die
Beobachtung nicht durch den Linseneffekt einer gekriimmten Tropfenoberfliche erschwert
wurde. In das Wasser wurden Kiigelchen suspendiert, die als Probekorper die Stromung
verdeutlichen sollten.

Erzeugte man eine Oberflichenwelle, setzte im Wasser augenblicklich eine Strémung ein.
Es zeigte sich an Hand der Kiigelchen sofort, dass der Ort fiir die Entstehung der Stromung
direkt unterhalb der beiden Schallwandler lag. Die Kiigelchen bewegten sich vom auf die
Unterseite projizierten Ort des Schallwandlers mit hoher Geschwindigkeit weg. Besonders
gut konnten die Kiigelchen beobachtet werden, wenn man den Aufbau von unten durch
das Substrat beobachtete und den Schattenwurf der Kiigelchen verfolgte. Setzte man auf
den Empfangsschallwandler oder in den Schallpfad einen Tropfen, horte der Mischvorgang
auf dieser Seite des Aufbaus sofort auf. Die suspendierten Kiigelchen wurden vom Ort des
Empfangschallwandlers nicht mehr weggestrémt. Das Stromungsbild im Wasser dnderte
sich und wurde nur noch vom Sendeschallwandler bestimmt, der das gesamte Wasservolu-
men durchmischte. Die Kiigelchen gingen aufgrund des neuen Stromungsbildes nun beim
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Empfangsschallwandler nieder und strémten am Substratboden entlang zum Sendeschall-
wandler zuriick. Mit der Entfernung des Tropfens setzte die Stromung am Empfangsschall-
wandler wieder ein.

Erklaren lasst sich dies dadurch, dass die Schallwandler auf der Oberseite nicht nur Ray-
leighmoden anregen, sondern auch Volumenmoden, die das Wasser auf der Unterseite
durchmischen. Begriindet ist dies durch den Massenbelag, den der Schallwandler durch sei-
ne Eigenmasse verursachte | ]. Wobei in diesem Experiment dies fiir beide Schall-
wandler galt. Der Sendeschallwandler erzeugte neben der Oberflichenwelle zusétzlich eine
Volumenmode, die auf ihrer Seite das Wasser mischte. Die Oberflachenwelle propagier-
te iiber die Oberseite zum Empfangsschallwandler. Dort regte sie den Schallwandler nach
dem Sender-Empfanger-Prinzip zur Schwingung an, was dort wiederum eine Quelle fiir eine
Volumenmode schuf, die ihrerseits ebenfalls das Wasser mischte. Der Ubertragungsmecha-
nismus konnte mit der Unterbrechung der Schallausbreitung iiber die Oberseite durch den
Tropfen auf der Oberseite gestoppt werden. Mit der Entfernung des Tropfens konnte die
Oberflichenwelle wieder Energie zum Empfangsschallwandler iibertragen und der Misch-
vorgang setzte erneut ein.

Mit den beiden Versuchen zeigte sich, dass eine Trennung des Mischens von den elektrischen
Zuleitungen moglich ist. Dafiir kann auch ein Rayleighwellensubstrat verwendet werden,
weil sich neben der Rayleighmode auch Volumenmoden im Kristall ausbreiten. Die Ober-
flichenwelle kann dabei durch Energieiibertragung mehrere Quellen fiir einen Mischvorgang
antreiben.

5.5 Hybride Mischaufbauten

Im Verlauf dieser Arbeit wurde bereits gezeigt, dass mit Volumenmoden Fliissigkeiten
gemischt werden konnen. Neben Oberflaichenwellenbauteilen finden auch Volumenschwin-
ger Verwendung um mit Schallwellen Fliissigkeiten zu mischen. Auf einen solchen Volu-
menschwinger setzt man eine fliissigkeitsgefiillte Kammer. Zwischen Kammer und Schwin-
ger befindet sich eine Fliissigkeit als Kopplungsmedium. Im folgenden wurde untersucht,
ob man Oberflachenwellenchips auf die gleiche Weise verwenden kann.
Zur Versuchsdurchfithrung wurde auf die Unterseite des Chips statt eines Tropfens ein
Stiick eines Silizium-Einkristall befestigt (s. Abb. 5.10). Dazu wurde auf das Si-Stiick ein
kleiner Tropfen Wasser gegeben und das Si-Stiick auf die Unterseite angedriickt. Kapil-
larkréfte lielen das Si-Stiick am Chip haften. Auf die andere, freie zugéngliche Seite des
Silizium wurde ein Tropfen Wasser mit suspendierten Kiigelchen gegeben.

Die Wasserschicht zwischen den beiden Festkérpern iibernahm hier zwei Funktionen,
zum einem sorgte sie fiir die Haftung des Siliziums am Chip zum anderen glich sie die
akustischen Impedanzen an. Fiir die akustische Impedanz Z gilt

Z =wp (5.13)

mit der Schallgeschwindigkeit v und der Dichte o des Ausbreitungsmedium. Da sich die
beiden Substrate nicht aufeinanderlegen lieflen ohne einen Luftspalt zu bilden, musste Was-
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Abbildung 5.10: Hybrider Mischeraufbau auf Chipunterseite; siehe dazu den Film SAW-
durchSi_mischen_Rueckseite.mpg

ser dazugegeben werden. Da Luft eine zu niedrige Impedanz hat, wird der Schall aus den
Festkorpern nicht transmittiert und iibertragt sich nicht zwischen den beiden Festkorpern.
Dabei gilt fiir den Reflektionskoeffizienten zwischen zwei Medien

27

R =
Z+ Zo

(5.14)

mit den beiden akustischen Impedanzen Z; und Z; der beiden Medien. Wasser dagegen
besitzt eine zu den beiden Festkoérpern vergleichbare akustische Impedanz, weshalb es eine
Ubertragung der Schallenergie zulisst.

Wurde am Schallwandler des Oberflachenwellensubstrats eine HF-Spannung der Leistung
P=20 dBm und der Frequenz f=114 MHz angelegt, konnte man im Tropfen auf dem
Silizium einen Mischvorgang beobachten. Die suspendierten Kiigelchen zeigten eine deut-
liche Bewegung und der Tropfen wurde von der Stromung vollstdndig durchmischt. Die
Volumenmoden des Oberflachenwellenchips konnten somit ausgekoppelt und in ein zweites
Substrat iibertragen werden, wodurch ein hybrider Aufbau geschaffen wurde.

Zum Vergleich wurde das Experiment wiederholt und das Silizium auf die Oberseite des
Chips gelegt (s. Abb. 5.11). Wiederum wurden die beiden Festkorper durch eine Wasser-
schicht aneinander gekoppelt.

Wurde am Schallwandler eine HF-Spannung der Leistung P=20 dBm und der Fre-
quenz f=114 MHz angelegt, konnte man im Tropfen wiederum einen Mischvorgang beob-
achten. Das Stromungsbild glich dem Bild eines mit Rayleighwellen gemischten Tropfens
auf einem Oberflachenwellenchip. Die suspendierten Kiigelchen zeigten eine Bewegung, die
bedeutend schneller war als bei der Versuchsdurchfithrung auf der Unterseite. Bei der Ver-
suchsdurchfithrung zum Hybridmischer zeigte sich, dass man eine optimale Menge Wasser
zwischen die beiden Festkorper bringen musste, um eine effiziente Mischung im Tropfen zu
erhalten. An Stelle des Wassers konnte man auch vakuumtaugliches Pumpendl als Kopp-
lungsmedium verwenden. Dabei war die Kopplung nicht so effektiv, aber deutlich vorhan-
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Abbildung 5.11: Auf einen Oberflichenwellenchip wurde mit einem Wasserfilm ein Stiick-
chen Silizium akustisch gekoppelt. Auf dem Silizium wurde ein Wassertropfen pipet-
tiert, in dem Kiigelchen suspendiert waren. Das Bild ist aus dem Film SAWdurch-
Si_mischen_Vorderseite.mpg

den. Auf das Silizium konnte man auch zwei Tropfen setzen und beide wurden gemischt
ohne, dass beide Tropfen voneinander beeinflusst worden wiéren, ein deutlicher Hinweis auf
ein Mischen durch Volumenmoden. Die Lage der Kante des Kristalls im Schallpfad hatte
keinen Einfluss auf den Mischvorgang.

Um den Einfluss des Spaltabstands zu untersuchen, wurde ein Aufbau wie in den Abb. 4.2
und 4.3 aufgebaut. Bei der Versuchsdurchfiihrung wurde der Spaltabstand variiert. HF-
Leistung, HF-Frequenz und Wassermengen blieben unverédndert. In den Spalt wurde Was-
ser gegeben, so dass er bei einem Abstand von 50 pm gefiillt war. Auf die Abdeckung wurde
auf die Oberseite ein Wassertropfen pipettiert. In beiden Fliissigkeiten wurden Kiigelchen
suspendiert um die Stromung zu beobachten. Erzeugte man eine Oberflichenwelle, begann
das Wasser im Spalt zu mischen. Der obere Tropfen zeigte bei einem Spaltabstand von
1 mm keine Verdnderung. Verringerte man den Abstand auf etwa 200 pm bis 100 pm,
setzte im oberen Tropfen ein Mischvorgang ein. Das Wasser im Spalt mischte weiter, wo-
bei sich die Strémungsgeschwindigkeit verringerte. Mit immer kleiner werdenden Abstand
erhohte sich die Stromungsgeschwindigkeit im oberen Tropfen, wiahrend sich die im Film
weiter verringerte. Dabei blieb die Stromungsgeschwindigkeit im Spalt stets grofler als im
Tropfen. Es zeigte sich mit diesem Versuch, dass bereits bei einem groflen Spaltabstand die
Kopplung erfolgt. Ein wellenmechanischer Effekt konnte somit ausgeschlossen werden.
Mit dem gleichen Aufbau wurde der Weg der Schallenergie untersucht. Der Versuchsaufbau
wurde dazu im Vergleich zu vorher unverandert gelassen. Setzte man auf den Schallwandler
oder in den Schallpfad einen Wassertropfen, so stoppte im Spalt und dem oberen Tropfen
augenblicklich der Mischvorgang. Der Tropfen dampfte die Oberflaichenwelle vollsténdig
und unterbrach den Ubertragungsweg fiir die Schallenergie. In beiden Fliissigkeiten setzte
die Stromung erst wieder ein, als der Tropfen vom Schallwandler oder aus dem Schallpfad
entfernt wurde. Somit kann davon ausgegangen werden, dass die Oberflichenwelle selbst
zur Ubertragung der Schallenergie (s. Abb. 5.12) notwendig ist.
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Abbildung 5.12: Die Oberflichenwelle propagiert iiber die Oberfliche des Oberflachenwel-
lechips und wird am Ort des Fliissigkeitsfilms in eine Volumenmode konvertiert, die durch
die Fliissigkeit und das Silizium hindurch propagiert. Ein Tropfen auf dem Silizium kann
mit dieser Volumenmode gemischt werden.

Tropfen

____— Volumenwellen

L Flussigkeit

Die Oberflichenwelle wurde am Ort des Fliissigkeitsfilm in eine Volumenmode konver-

tiert. Diese Volumenmode durchquerte den Film und den Siliziumkristall um schliellich im
Tropfen eine Stromung zu induzieren. Da ein Wassertropfen im Schallpfad die Mischung
unterband, kann ein Weg der Schallenergie durch das Volumen des Substrat hindurch aus-
geschlossen werden.
Mit dem gezeigten Aufbauprinzip hat man die Mdoglichkeit einen hybriden Mischer oder
Oberflichenwellenantrieb zu gestalten. Interessant an dieser Stelle war die Kombination
der Oberflichenwellentechnik mit Silizium. Weil Silizium verschwindende piezoelektrische
Konstanten besitzt, kann auf diesem Material iiber den Anti-Piezoeffekt keine Oberflachen-
welle erzeugt werden. So bietet sich hier die Moglichkeit das Standardmaterial der Halblei-
terindustrie effizient mit der Oberflichenwellentechnik zu kombinieren. Im weiteren kann
ein Oberflichenwellenantrieb wunschgeméf fiir ein zweites System entworfen werden, so
dass eine gemeinsame abgestimmte Entwicklung entfallen kann und die eigentliche Ab-
stimmung erst bei Herstellung von einem der beiden Systeme vorgenommen werden muss.
Weiter zeigt sich die Moglichkeit die Trennung von Schallerzeuger und Mischgefafl derart zu
nutzen, dass der Schallerzeuger zu einem festen Aufbau wird und mit einer austauschbaren
Mischkammer versehen wird.
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Kapitel 6

Elektrophoretische Separation

Elektrisch induzierte Transportphénomene werden héufig zum Trennen oder Sortieren ge-
ladener Teilchen oder Molekiile verwendet. Dabei wird mit elektrischen Feldern eine Be-
wegung erzeugt, geladene Teilchen bewegen sich entlang der Feldlinien. Fiir das folgende
Kapitel wurde untersucht, wie man diese Methode des Antriebs fiir akustisch getriebene
Fluidik verwenden kann.

Mit elektrischen Feldern werden in der Bioanalytik Teilchen nach ihrer Ladung oder Po-
larisierbarkeit getrennt oder charakterisiert. Diese Eigenschaften werden dazu genutzt um
Gemische zu trennen oder Bestandteile einer Probenlosung zu analysieren. Die Verwendung
der Elektrophorese als Anwendung stellt eine der zentralen Methoden der Bioanalytik dar.
Aus diesem Grunde wird in den folgenden Abschnitten die Verwirklichung einer Elektro-
phorese auf einem Chip durch Planartechnologie betrachtet. Zudem eroffnet sich durch
diese Betrachtungen die Basis fiir eine Anwendung auf einen Chip mit akustisch getriebe-
ner Fluidik.

6.1 Anreicherung

Befinden sich geladene Teilchen gel6st in einer nichtleitenden Fliissigkeit, kann man diese
durch Anlegen eines dufleren elektrischen Feldes bewegen. Man spricht dann von Elektro-
phorese | |. Will man den Einfluss eines duflieren elektrischen Feldes auf Teilchen
im akustisch getriebenen Strom untersuchen, muss man erst abschétzen wie grof§ dessen
Einfluss im Vergleich zum akustisch angetriebenen Fluss sein wird. Dies fiihrt auf ein Ef-
fizienzproblem.

Die Separation einer Substanz aus einer Losung mittels Anlegen einer elektrischen Span-
nung ist eine hiufig verwendete Methode einen Analyten zu gewinnen. In einem mikroflui-
dischen System stellt sich die Frage wie ein solcher Separator effektiv verwirklicht werden
kann, da die Trennstrecken durch die Ausmafle des Systems beschrankt sind. Um auf einem
Oberflichenwellen getriebenen Fluidikchip eine Separation zu erreichen wurde ein Aufbau
gewihlt, der es erlaubt eine elektrophoretisch bewegliche Substanz beliebig oft durch eine
Trenneinheit laufen zu lassen.
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Abbildung 6.1: Links die Skizze eines Separationschips, schwarz die Metallisierungen des
Chips, grau die planare durch lithographische Methoden definierte Fluidische Bahn (hy-
drophil) des Chips, die restliche Fliche des Chips war hydrophob. Bei diesem Chipdesign
wurde nach der Metallisierung die gesamte Oberfliche mit Quarz passiviert. Man hatte
damit eine einheitliche Oberflache, die génzlich mit OTS silanisiert werden konnte. Ohne
die Quarzschicht héitte das OTS die metallisierten Stellen nicht silanisiert und ein zweiter
Silanisierungsschritt wire notwendig gewesen. Rechts das Bild eines Separationschips fiir
das Experiment. Die Abmessungen des Chips betrugen 17,5 mm mal 17,5 mm.

In Abb. 6.1 ist ein Chipdesign abgebildet, wie es zur Anreicherung einer elektropho-
retisch beweglichen Substanz verwendet wurde. Die Anreicherung geschah dabei in einem
Teilbereich der Fluidischen Bahn. Die Fluidische Bahn besafl die Form einer Acht und
stellte damit zwei Wasserkreisldufe dar, die einen gemeinsamen Riickflussast hatten. In je-
dem der beiden Kreislaufe wurde der Fluss durch eine Oberflichenwelle angetrieben. Dies
geschah in den beiden jeweiligen Auflenédsten. Die Fliissigkeit stromte im oberen Kreislauf
im Uhrzeigersinn im unteren entgegen. Am rechten T-Stiick der Bahn trafen die beiden
Strome wieder aufeinander. Eine erneute Durchmischung der beiden Fliissigkeitsstrome
im Riickflussast fand nicht statt!, weil die Stréomung im System einen streng laminaren
Charakter hatte. Die Reynoldszahl | ]

_ web
U]

mit der Stromungsgeschwindigkeit v, der Dichte ¢ des stromenden Mediums, der cha-
rakteristischen Ausdehnung b und der Viskositdt n des Mediums, war kleiner als 1. Die
Bedingung fiir eine laminare Stromung (Re<2000) war damit erfiillt. Allgemein gilt, dass
der laminare Charakter einer Stromung um so stérker ausgeprigt ist, je kleiner das System
ist. Bei Fluidiksystemen auf Chips ist dies wegen der Kleinheit des Chips von vornherein
gegeben. Die Laminaritéit der Stromung die bei Mischvorgéingen ein massives Problem ist,
war bei diesem Aufbau von dulerstem Nutzen. Am linken T-Stiick trennten sich die beiden

Re

!Das wohl beeindruckenste Beispiel fiir ein Nebeneinanderfliesen zweier Stromungen im gleichen Becken
ist wohl der Zusammenfluss von Amazonas und Rio Negro bei Manaus, Brasilien. Dort fliefen die Wasser
der beiden Fliisse bis zu 5 km nebeneinander her ohne zu vermischen.
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Strome wieder. Weil ein Fluidischer Chip mit Quarzbeschichtung bessere Oberflécheneigen-
schaften zeigt, als eine Lithiumniobatoberfliche, wurde der Chip standardméfig beschich-
tet. Dies brachte einen zweiten Vorteil. Weil sich die Struktur der Fluidischen Bahn an
einigen Stellen mit der Metallisierung kreuzte, hétte im Falle eines unbeschichteten Chips
die Fluidische Struktur auf der Metallisierung der Elektroden und Zuleitungen durch einen
zweiten Beschichtungsschritt ergénzt werden miissen. Da OTS auf Aluminum- oder Tita-
noberflachen nicht bindet, wire eine zweite Beschichtung auf der Metallisierung von Noten
gewesen.

Im Riickflussast war eine planare Elektrodenstruktur integriert. Mit Hilfe dieser Struktur
konnte senkrecht zum Fluidischen Fluss ein elektrisches Feld angelegt werden. Eine sich
im Fluidischen Fluss elektrophoretisch bewegliche Substanz konnte damit eine zusétzliche
Bewegungskomponente erhalten. Die Ablenkung erfolgte senkrecht zum Fluidischen Fluss.
Eine anfangs iiber beide Kreisldufe gleichméfig verteilte Substanz konnte so in einem der
beiden Kreislaufe abgereichert werden und im anderen Kreislauf zugleich angereichert. Eine
erneute Vermengung und damit verbundene Aufhebung der Entmischung trat wegen des
laminaren Charakters der Strémung nicht auf. Falls die senkrechte Ablenkung zur Tren-
nung nicht ausreichte, konnte die Ablenkung durch die Trenneinheit mehrmals erfolgen,
da die Substanz die Trenneinheit beliebig oft durchstromen konnte. Ein Effizienzproblem
wurde auf diese Weise ausgeschlossen. Eine nur teilweise erreichte Auftrennung wurde ge-
wissermaflen , eingefroren“und konnte bei einem weiteren Durchlauf verbessert werden.

OH
Br. Br
Br
OH
S/O
20N Br
O/ \O

Abbildung 6.2: Strukturformel von Bromphenolblau; die molare Masse M des Bromphenol-
blau betréigt 669,69 —£: und es hat eine Schiittdichte von 730 £ | ]

Bei der experimentellen Durchfithrung wurde in die Fluidische Bahn Wasser mit Brom-
phenolblau (s. Abb. 6.2) gegeben. Bromphenolblau ist ein Salz, das Wasser intensiv blau
farbt und tragt im gelosten Zustand eine Elementarladung pro Molekiil. Im gelésten Zu-
stand ist es elektrophoretisch beweglich. Erzeugte man mit den Schallwandlern eine Ober-
flaichenwelle, setzte der akustisch getriebene Fluss ein und trieb die beiden Kreisldufe an.
Lag an der Trenneinheit keine Spannung an, verteilte sich das Bromphenolblau gleichméfig
in beiden Kreislaufen. Bei Anlegen einer Spannung von 4 V an die Trenneinheit beobachte-
te man als erstes eine gering ausgepragte Neigung zur Blasenbildung, die durch Elektrolyse
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Abbildung 6.3: Geometrie der Trenneinheit des Separationschips aus Abb. 6.1, die Breite
der Fluidischen Bahn betrug b=0,84 mm und der Elektrodenabstand war d=0,40 mm.

verursacht wurde. Die Quarzbeschichtung der Chipoberfldche verlangsamte dabei die Kor-
rosion der Elektroden der Trenneinheit, verhinderte diese aber nicht — auf diesen Punkt
wird im Abschnitt 7.3 auf S. 110 genauer eingegangen. Nach einigen Minuten erkannte
man eine Anreicherung des Farbstoffs in dem Teilkreislauf, der der positiven Elektrode
zugewandt war. Dies duflerte sich in einer unterschiedlich starken Blaufdrbung der beiden
Teilkreislaufe, die auch mit dem blolen Auge erkannt werden konnte. Die Anreicherung
des Farbstoffes war dabei von einer allgemeinen Entfiarbung der Losung iiberlagert. Diese
Entfiarbung konnte auf eine elektrolytische Zersetzung des Bromphenolblaus zuriickgefiihrt
werden. Dabei entstand auch ein blauer Niederschlag, der in den Fluidischen Bahnen aus-
fiel, das Experiment aber nicht weiter beeinflusste. Nach fast 7 Minuten war die Trennung
ausreichend vollzogen. Polte man die Spannung um, konnte man die Verteilung des Farb-
stoffs in den beiden Teilkreislaufen austauschen.

Um zu iiberpriifen, ob es sich bei diesem Ergebnis tatséchlich um eine elektrophoretische
Trennung handelte, wurde aus den experimentellen Daten der Molekiilradius des Brom-
phenolblaus berechnet. Im ungiinstigsten Fall musste ein Bromphenolblaumolekiil den Weg
Ax = 0, 5b zuriicklegen. Dazu benétigte das Molekiil nur einen Bruchteil der Gesamtdauer
des Experiments, weil es sich nicht wahrend der gesamten Zeit in der Trenneinheit aufhielt.
Der Anteil der Verweildauer ¢, in der Trenneinheit wird aus der Zeitdauer t, eines Um-
laufs berechnet. Die Umlaufzeit setzt sich aus den einzelnen Beitrédgen der Teilwege eines
Umlaufs zusammen. Es gilt dabei

[ l [ 5l
ty=—+2 - —+—-=— 6.1
2v + 2v * v 20 (6.1)
mit der Lange [ des Riickflussastes und der mittleren Strémungsgeschwindigkeit v. Da
nicht der gesamte Mittelast der Acht von der Trenneinheit begrenzt war, sondern nur zu

einem Drittel, wurde die Trenneinheit in der Zeit

l
te = 6.2
3-2v ( )
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Abbildung 6.4: Bildsequenz eines Versuches mit dem Separationschip; das Bromphenolblau
der Losung reichert sich mit der Dauer des Experimentes im Kreislauf mit der positiven
Elektrode - hier unten - an. Zu den Bildern siehe auch den Film Anreich _Zeitraffer_divx.avi
im Zeitraffer, Faktor 10.

durchlaufen. Setzt man fiir den Bruch den Ausdruck fiir ¢, ein, erhélt man die Verweil-
dauer in der Trenneinheit in Abhéngigkeit von der Versuchsdauer, es gilt

ts = —tu 6.3
IE (6.3)

und gleichzeitig hat man damit eine Abschitzung fiir den Anteil der Zeit im Vergleich
zur Gesamtversuchsdauer von 403 s, die ein Bromphenolblaumolekiil in der Trenneinheit
verbrachte. Ein Bromphenolblaumolekiil hatte somit senkrecht zum Fluidischen Fluss die
zusétzliche Geschwindigkeitskomponente

b

Ve = —
2t

(6.4)

die gleich der elektrophoretischen Geschwindigkeit war. Mit Gl. (2.86) berechnet sich
der Molekiilradius zu

R = = 6,8 nm (6.5)

Mit der Berechnung des Volumen pro Molekiil kann man den tatséchlichen Molekiilra-



98 6 Elektrophoretische Separation

v

[
-

I;O,SVI > 12,7 mm ", JI;O,SV

B X
li2v 41 mml

Abbildung 6.5: Darstellung der Teilwege in einem der beiden Teilkreisldufe und die dazu-
gehorigen Geschwindigkeiten

dius angeben. Dabei gilt
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hierbei stehen M4 fiir die Molare Masse, N4 fiir die Avogadrokonstante und p fiir die
Dichte. Die beiden Werte fiir den Molekiilradius® unterscheiden sich um eine Gréfenord-
nung. Dieser Unterschied kann darauf zuriickgefithrt werden, dass zum einem nach Au-
genschein entschieden wurde, wann die Trennung vollstdndig war, zum anderen traten an
den Eintrittsstellen der Oberflichenwelle in die Fliissigkeit Wirbel auf, die ein Molekiil aus
seiner Bahn warfen. Ein erreichter Fortschritt der Trennung konnte damit zum Teil wieder
riickgingig gemacht werden. Da es gleich wahrscheinlich war, dass der Trennungsfortschritt
verbessert oder verschlechtert wurde, ist es sinnvoll einen Faktor p = 0,5 einzufiihren, der
diese Wahrscheinlichkeit beriicksichtigt. Weiter vereinfacht die Annahme eines homogenen
elektrische Feldes das Problem zu sehr.

tatsachliche Partikelbahn

o fr

Abbildung 6.6: An Stelle des Eintritts der Oberflichenwelle, wird die Bahn eines Partikels
von der vorherrschenden Stréomung und vom Wirbel der eintretenden Oberflichenwelle
bestimmt.

vorherrschende
Strémungsrichtung

2Der abgeschitzte Radius des Bromphenolblaus ist sicher zu grofl, da zur Abschitzung nur die Schiitt-
dichte zur Verfiigung stand. Aus der Strukturformel (Abb. 6.2) ergibt sich ein Molekiilradius zwischen
0,52 nm und 0,4 nm. Zum Vergleich die Grofle eines Benzolrings betrigt 278 pm.
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Abbildung 6.7: Simulation des elektrisches Feld im Separator iiber eine Querschnittsfliche
senkrecht zur Trenneinheit. Die Elektroden liegen entlang der Strecken [(-6/0),(-4/0)] und
[(6/0),(4/0)]. Die Simulation wurde mit der Software FEMLAB 2.3 durchgefiihrt und zeigt

das Vektorfeld.

Da die Form des Wasserkanals rund war, gab es kein homogenes elektrisches Feld (s.
Abb. 6.7). Die Bromphenolblaumolekiile folgten in der Trenneinheit aber dem Verlauf
der Feldlinien. Eine Simulation der Versuchsverhéltnisse zeigte, dass ein Bromphenolblau-
molekiil, das am Punkt (-5,8/0,2) startete fiir den projizierten Weg Az 3.4 mehr Zeit
benoétigte als ein Molekiil, das in einem fiktiven Aufbau mit geradliniger Berandung in
einem homogenen Feld lief, aber den gleichen Startpunkt hatte. Dieser Faktor muss als
Proportionalitétskonstante 7 mit der Funktion eines Geometriefaktors beriicksichtigt wer-
den. Unter Beriicksichtigung dieser Konstante gibt obige Rechnung die Verhéltnisse im
Rahmen ihrer Moglichkeiten richtig wieder und es handelte sich bei diesem Versuch um
eine elektrophoretische Trennung. Zur Berechnung des Molekiilradius muss somit die Zeit
t' = pr~'t, verwendet werden und es ergibt sich der Molekiilradius R’ = pr~'!R = 1 nm,
ein Wert der gut zum geschétzten Radius passt und die Groflenordnung eines Molekiils
richtig widergibt.

Um die Effizienzfrage zu klaren, war auszurechnen, wie oft ein Bromphenolblaumolekiil die
Trenneinheit durchlaufen musste, damit es von einem Teilkreislauf in den anderen wechselt.
Die Anzahl n der Schritte, die ein Molekiil ben6tigt um den Weg Ax = 0, 5b zuriickzulegen

ergibt sich aus
Ax b

=— = 6.7

" T 20,1, (6.7)

mit der Weglédnge z eines Einzelschritts und der elektrophoretischen Geschwindigkeit
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ve. Mit Gl. (2.86) folgt fir die Anzahl der Schritte unter Verwendung des vereinfachten
Modells

3mnbd
n >
— Ugts

Mit den Werten fiir das durchgefiihrte Experiment ergab sich, dass ein Bromphenolblau-

molekiile 14 Schritte benotigte bevor es von einem Kreislauf in den anderen wechselte.
Unter Berticksichtigung des Geometriefaktors 7 und der Wahrscheinlichkeit p erhélt man
als n’ = p~'rn = 83 Schritte.
Bei diesem Versuch konnte gezeigt werden, dass ein akustisch getriebenes System mit kon-
tinuierlichem Fluss aufgebaut werden kann. Die Verwendung externer elektrischer Felder,
die Einfluss auf Inhalte des System nehmen ist moglich. Dazu wurden planare Elektroden
definiert, die in-situ im Fluidischen Fluss arbeiteten. Bemerkenswert ist hier die Verwen-
dung der Charakteristik des Systems. Der laminare Strémungscharakter ist bei diesem
Versuch von duflerstem Nutzen, ganz im Gegensatz zu Mischaufbauten, wo man bemiiht
ist moglichst Turbulenz zu erzeugen, was bei kleinen Systemen nicht einfach ist. Zur Erwei-
terung der Funktion des Separators, kann statt der geradlinigen Berandung der Elektroden
auch eine Elektrodenstruktur verwendet werden, die einen Feldgradienten erzeugt, so dass
mit Anlegen einer elektrischen Wechselspannung eine Dielektrophoreseeinheit entsteht und
eine Trennung aufgrund der Polarisierbarkeit moglich ist.

R und ne{l,2,3,...} (6.8)

6.2 Elektrolyte im akustisch getriebenen Fluss

In Gegenwart elektrischer Felder kénnen in Elektrolyten die geladenen Bestandteile be-
wegt werden. Von Oberflachenwellen auf piezoelektrischen Substraten ist bekannt, dass sie
Elektronen mittels das sie begleitenden elektrischen Feldes bewegen kénnen | ].
Der Transport ganzer Molekiile durch die Oberflichenwelle wurde auch schon beobach-
tet | |. Bei Verwendung akustisch getriebener Fluidiksysteme stellt sich daher die
Frage, wie die Bestandteile eines Elektrolyten auf das elektrische Feld reagieren, das die
Oberflachenwelle begleitet.

Mit Gl. (2.83) kann man die Beweglichkeit eines Molekiils abschétzen, die es mindestens
benoétigt, um der Oberflichenwelle zu folgen. Die Ausbreitung der Oberflichenwelle auf ei-
nem piezoelektrischen Substrat wird von einem elektrischen Feld begleitet, dass sich wie die
Welle selbst mit Schallgeschwindigkeit v = 3980 m -s~! ausbreitet. Die typische Feldstirke
einer Oberflichenwelle, die eine ausreichend grofle Amplitude besitzt um Fliissigkeiten zu
mischen oder zu transportiert, liegt bei bis zu £ = 10 V-m~!. Aus diesen beiden Werten
ergibt sich eine Grenzgrofle der elektrophoretischen Beweglichkeit

m2

v
imit = — =4-107° — | 6.9

Hiimit E Vs (6.9)

die ein Molekiil besitzen muss, um dem elektrischen Feld der Welle mit Schallgeschwin-

digkeit folgen zu kénnen. Ein Molekiil mit dieser Beweglichkeit besitzt nach Gl. (2.86) den
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der kleiner als der Bohrradius ag ist. Das bedeutet, dass ein Molekiil kleiner als ein Atom
sein muss, was ein Widerspruch ist. Dieser Widerspruch heifit, dass die Bestandteile eines
Elektrolyten mit dem elektrischen Feld der Oberflichenwelle nicht derart wechselwirken
konnen, dass sie durch das elektrische Feld der Oberflichenwelle transportiert werden.
Diese Aussage wurde experimentell nachgepriift. Da mit einer geringen Transporteffizienz
zu rechnen war, wurde der Aufbau aus Abb. 6.1 verwendet und die Trenneinheit modifiziert.

R =2-100"m<529-10" m=

=Qay , (610)

Abbildung 6.8: Skizze des Chips zum Test des Oberflichenwelle induzierten Molekiiltrans-
ports, schwarz die Metallisierungen des Chips, grau die planare durch lithographische Me-
thoden definierte Fluidische Bahn. Im Vergleich zu Abb. 6.1 wurde die Trenneinheit durch
eine Oberflichenwelle-Laufstrecke ersetzt.

In Abb. 6.8 ist der Chip abgebildet, der dazu genutzt wurde. Auf dem Chip wurde durch
Oberflichenwellen ein Fluss induziert. Die Fluidischen Bahn bildete die Form einer Acht.
In der Mitte der Acht, befand sich eine Oberflichenwellen-Laufstrecke, die als Trennein-
heit diente (Details zum Aufbau s. Abschnitt 6.1). Erzeugte man einen Fluidischen Fluss
und verwendete eine Bromphenolblaulésung, konnte man den gesamten Inhalt der Bahn
gleichméBig blau farben. Schaltete man die Oberflichenwelle der Trenneinheit ein, beob-
achtete man am Ort des Welleneintritts einen Wirbel. Nach iiber 1 Stunde Versuchsdauer
zeigte sich keine Konzentrationsénderung in einem der beiden Kreislaufe.

Um die Transporteffizienz moglicherweise zu steigern, wurde der Versuch mit einem Scher-
wellensubstrat wiederholt. Da Scherwellen anders als Oberflichenwellen im Rayleighwellen-
modus von Fliissigkeiten nicht gedampft werden, bestand die Moglichkeit, dass diese einen
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Transport besser induzieren kénnen. Die Versuchsdurchfithrung zeigte aber auch hier ein
negatives Ergebnis.

Zur weiteren Verbesserung eines moglicherweise vorhanden Transportphénomens, wurde
in der Trenneinheit eine fast stehende Welle erzeugt. Da die Molekiile eine geringe Be-
weglichkeit besaflen, durfte die Geschwindigkeit der Stehenden Welle nicht zu hoch sein.
Bei einer typischen Feldstirke der Oberflichenwelle von 10° Vm ™" und einer Beweglichkeit
von 7,2 - 10° m2V~1s7!, darf die Geschwindigkeit der Knoten der fast Stehenden Welle
nach Gl. (2.83) nicht groer als 7,2 ms™! sein. Nach Gl. (4.12) darf die Frequenz von einer
der beiden Quellen bei einer Grundfrequenz von 67 MHz um maximal 242 Hz verstimmt
werden. Fiihrte man den Versuch mit einer fast Stehenden Scherwelle durch, zeigte sich
abermals kein Transport.

Die theoretische Vorbetrachtung und die Versuche zeigten, dass eine Oberflichenwelle nicht
in der Lage ist durch ihr elektrisches Feld, in Fliissigkeit befindliche geladene oder pola-
risierbare Molekiile zu transportieren. Dies bedeutet, dass man Ergebnisse die man mit
Wasser macht, auf Elektrolyte iibertragen darf. Den einzigen Einfluss, den Elektrolyte auf
die fluidischen Eigenschaften ausiiben konnen, beruhen auf einer geanderten Dichte (s. Gl
(B.11)) und Schallgeschwindigkeit (ein Beispiel fir NaCl s. Gl. (B.12)). Ein Einfluss ei-
nes elektrisch induzierten Transportphdnomens auf die Fluidik und anderer Versuche kann
ausgeschlossen werden.

6.3 Akustischer Konzentrator

Bei der Durchfithrung der Versuche zur Untersuchung des Einfluss’ des elektrischen Feldes
einer Oberflachenwelle auf Elektrolyte, wurde statt der erwarteten Konzentrationsénde-
rung des Farbstoffes, eine nicht erwartete Konzentrationséinderung an anderer Stelle in
der Trenneinheit beobachtet. Im folgenden wurde untersucht, welche Bedingungen zu einer
Konzentration in akustisch getriebenen Fluss fiihren.

Oberflachenwellen sind nicht in der Lage durch ihr elektrisches Feld in Losung befindliche
Molekiile zu transportieren. Der Versuch aus dem vorhergehenden Abschnitt zeigte dies.
Bei der Versuchsdurchfithrung zeigte sich in der Trenneinheit selbst eine lokale Konzentra-
tionséinderung. Die Anderung duBerte sich durch eine Intensivierung der Blaufirbung der
Losung, die Konzentration des Farbstoffs erhéhte sich. Im Laufe des Versuchs wurde es
zugelassen, dass die Losung bei der Versuchsdurchfithrung verdunstete. Wurde durch die
Trenneinheit eine Oberflachenwelle erzeugt und die Losung verdunstetet, war zu sehen, wie
sich die Menge der Losung auf dem Chip verringerte. Ab einem kritischen Volumen, war
die Bahn nicht mehr vollstédndig befiillt. Zwei Fliissigkeitsmenisken zogen iiber die Bahn.
Verringerte sich das Volumen weiter, war die Bahn nur noch in der N&he der Trenneinheit
teilweise befiillt (s. Abb. 6.9). Zu diesem Zeitpunkt zeigte sich bereits eine Intensivie-
rung der Blaufirbung der Losung im Bereich des Schallpfads. Auflerhalb des Schallpfads
blieb die Farbintensitit augenscheinlich konstant. Beobachtete man den Verdunstungsvor-
gang weiter, zogen sich die beiden Menisken immer weiter in Richtung zum Schallpfad
der Trenneinheit. Sobald einer der beiden Menisken den Rand des Schallpfads erreichte,
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stoppt dieser seine Bewegung und verblieb am Rand des Schallpfads. Der zweite Menis-
kus bewegte sich weiter in Richtung zum Schallpfad. Die Blaufdrbung nahm im Bereich
des Schallpfads weiter zu. Sobald der zweite Meniskus ebenfalls den Rand des Schallpfads
erreichte, begann auch der erste Meniskus sich wieder zu bewegen. Im Schallpfad hatte
die Blaufarbung deutlich zugenommen. Die beiden Menisken bewegten sich aufeinander
zu bis die Losung génzlich verdunstet war. Nach dem Verdunsten der Losung befand sich
in der gesamten Bahn ein blauer Niederschlag, der vom Bromphenolblau verblieb. Genau
im Schallpfad der Trenneinheit blieb ein deutlich stérkerer Niederschlag zuriick. Weitere
Versuche zeigten, dass es keinen Einfluss hatte, ob man Rayleighwellen oder Scherwellen
zur Versuchsdurchfithrung verwendete. Auch war es unerheblich, ob man nur eine Welle
erzeugte oder zwei, die im Falle einer Scherwelle auch eine Stehende Welle bildeten. Me-
tallisierte man den Schallpfad der Trenneinheit mit einer 20 nm dicken Titanschicht, die
das elektrische Feld der Oberflachenwelle kurzschloss, blieb das Ergebnis wiederum un-
verdndert, wie auch bei Verwendung von Reinstwasser. Die Erzeugung einer Welle in der
Trenneinheit dagegen war eine notwendige Bedingung, um die Konzentration des Farb-
stoffes am Ort des Schallpfads zu erhohen. Erzeugte man durch die Trenneinheit keine
Oberflachenwelle und lies man die Losung verdunsten, zeigte sich am Ort des Schallpfads
keine Konzentrationserhohung. Der Ort der Verdunstung des letzten Rests der Losung war
auch nicht mehr im Schallpfad, sondern war zufillig iiber die Bahn verteilt.

Eg Farbstofffleck
Bewegungsrichtung

OFW
)
des Flussigkeitsrandes Eg

Abbildung 6.9: Der Fliissigkeitsmeniskus iiberstreicht die gesamte Breite der Fluidischen
Bahn bis er den Rand des Schallpfads erreicht. In der Kreuzung zwischen Schallpfad und
Bahn bildet sich ein Farbfleck. Zur Skizze siehe auch den Film Konzentrator.mpg

i

Die Versuche zeigten, dass ein Einfluss des elektrischen Feldes auf die ionischen Be-
standteile der Losung ausgeschlossen werden kann. Es muss daher eine mechanische Wech-
selwirkung sein. Die zeitliche Abfolge der experimentellen Befunde ldsst darauf schlieflen,
dass die Losungseigenschaften des Salzes Bromphenolblau das Ergebnis verursachen. Ver-
dunstete die Losung, verblieb das Salz in der Losung. Da die Losung nicht geséttigt war,
konnte sich die Konzentration des Salzes erhohen, ohne dass es ausfallen musste. Die Kon-
zentration des Salzes in der Losung nahm wéhrend des Verdunstungsvorgangs zu, wodurch
die Zunahme der Blaufirbung gegeben war. Am Ort des Schallpfads wurde die intensivste
Blaufarbung bzw. auch der stédrkste Niederschlag wahrgenommen, weil an dieser Stelle die
Losung zuletzt eintrocknete.

Der Grund warum man am Ort des Schallpfads eine Konzentrationserhhung erreichen
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konnte, lag daran, dass man durch die Oberflichenwelle den Verdunstungsvorgang beein-
flusste. Eine Oberflichenwelle kann bei ausreichend grofler Amplitude die Oberfliche einer
Fliissigkeit verformen (s. Tab. 2.4 und Abb. 2.12). Die Oberflachenwelle hat den Losungs-
rest an der Stelle des Schallpfads verformt. Dadurch hat sich lokal der Kriimmungsradius
der Fliissigkeit verdndert. Da der Kriimmungsradius auflerhalb des Schallpfads kleiner war
als im Schallpfad, zog sich der Fliissigkeitsrest derart zusammen, dass sich die Menisken
hin zum Rand des Schallpfads bewegten. Wenn einer der beiden Menisken den Rand des
Schallpfads und damit den Bereich gréfieren Kriimmungsradius erreichte, verblieb der Me-
niskus dort, wiahrend der andere sich weiter Richtung Schallpfad bewegte. Erst wenn beide
Menisken den Bereich des grofleren Kriimmungsradius erreicht hatten, bewegten sich wie-
der beide Menisken und der Tropfen verdunstet. Der Einfluss der Oberflichenwelle auf die
Morphologie der Fliissigkeitsoberfliche bzw. den Kriimmungsradius beeinflusste den Ver-
dunstungsvorgang, der wiederum die Konzentrationsverteilung beeinflusste.

Mit diesem Ergebnis bietet sich als Anwendungsmoglichkeit eine akustische Steuerung fiir
die Eintrocknung eines Analysezwischenresultats an. Da die Position durch die Bestim-
mung des Kreuzungsortes einer Bahn und eines Schallpfads bestimmt werden kann, kann
die Positionierung der Eintrocknung beliebig gewéhlt werden. Die Eintrocknung kann zu
einem spaterem Zeitpunkt wieder fiir Analysezwecke gelost werden.



Kapitel 7

Gelelektrophorese

Die Methode der Gelelektrohorese ist eine der meistangewendeten Methoden der Bioana-
lytik. Bei Durchfiihrung einer Gelelektrophorese werden die Bestandteile eines Analyten
mit einem elektrischen Feld in Bewegung versetzt. Dabei miissen sie ein Medium, dass
Trennmatrix genannt wird, durchqueren. Aufgrund von Wechselwirkung zwischen der Ma-
trix und den Bestandteilen des Analyten entsteht ein Reibungseffekt, der die Bestandteile
nach ihrer Beweglichkeit trennt. In den folgenden Abschnitten wird darauf eingegangen,
wie die Funktionen einer Gelelektrophorese miniaturisiert werden kénnen und das System
auf Chip als Anwendung verwirklicht werden kann.

7.1 Prozessieren eines Milligels

Zur Trennung verschieden langer DNA-Stiick werden Gele als Trennmatrix verwendet. In
diesen Gelen besitzen DNA-Stiicke unterschiedlicher Lénge verschiedene Beweglichkeiten.
Dabei gilt, dass ein DNA-Stiick umso geringere Beweglichkeit besitzt je langer es ist. Ubli-
cherweise fithrt man Gelelektrophoresen in Kammern durch, deren typische Ausdehnung
im Bereich von 10 cm ist. Die Untersuchung mittels Gelelektrophorese ist eine der zentralen
Methoden der Bioanalytik. Daher wird die Gelelektrophorese eine der Anwendungen sein,
die man vornehmlich auf einem lab-on-a-chip finden wird.

7.1.1 Standardprozessierung eines Agarosegels

Zur Durchfithrung eines Gelelektrophoreseprozesses muss man auf einem Chip ein Gel als
Trennmatrix aufbringen. Um ein Gel herzustellen, werden verschiedene Materialien verwen-
det. Zur Trennung von DNA ist Agarose | ], ein Zucker der aus Algen gewonnen
wird, ein geeigneter Stoff. Agarose wird nach einem Standardrezept zu einem Gel gegossen.
Vor der Herstellung eines Agarosegels muss man abschétzen, welche Langen die zu trennen-
den DNA-Stiick in etwa haben, da der Gewichtsprozentanteil der Agarose am Gel dariiber
entscheidet, ob das Gel zur Trennung geeignet ist.

Zum Gieen eines 1,5%igen Agarosegels, gibt man z.B. 0,3 g Agarosepulver zu 20 ml
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Agarosekonzentration | DNA-Fragmentldnge
in Gewichtsprozent in kbp
0,3 5-60
0,5 1-30
0,7 0,8-12
1,0 0,5-10
1,2 0,4-7
1,5 0,2-3
2.0 0,1-2

Tabelle 7.1: Ubersicht iiber den Zusammenhang zwischen DNA-Fragmentléinge und der
notwendigen Agarosekonzentration bei Trennung der Fragmente in einem Agarosegel.

Wasser. Diese triibe Suspension wird solange gekocht, bis die Losung klar ist. Die heife
Losung wird in den Spalt zwischen zwei Platten gegossen, wo die Losung solange verbleibt,
bis sie geliert und fest wird. Nach vorsichtigem Entfernen der Platten hat man ein Agaro-
segel.

Fiir die alltégliche Verwendung im Labor finden derzeit Gel mit einer Grofie von etwa 10 cm
mal 10 cm ihren Einsatz. Zur Durchfithrung einer Gelelektrophorese auf einem Chip sind
dies viel zu grofle Dimensionen. Um kleinere Gele zu erhalten, wurde ein grofles Agarose-
gel gegossen und dieses bei Bedarf mit einem scharfen Messer in geeignete kleine Stiicke
zurecht geschnitten. Das grofie Vorratsgel konnte man unter Wasser fiir mehrere Wochen
aufbewahren, so dass man vor einem Versuch nicht stets ein neues Gel gielen musste. Die
Aufbewahrung unter Wasser war notwendig, da sonst das Wasser im Gel verdunstete und
sich dieses mit der Zeit d&nderte bzw. austrocknete und unbrauchbar wurde. Eine neuerliche
Erhohung des Wassergehalts des Gels ist nicht moglich. Bei der Durchfiihrung von Experi-
menten konnte dies zu Problemen fithren oder &nderte zumindest die Versuchsbedingungen
und fiihrte in letzter Konsequenz dazu, dass die Versuche nicht reproduzierbar waren.
Bei der Durchfithrung langer dauernder Experimente erwies es sich als sehr zweckméfig
diese in einer geséttigten Atmosphére durchzufithren. Dabei wurde in geringer Entfernung
zum Experiment ein Wassertropfen platziert und das Experiment abgedeckt. Der Was-
sertropfen sorgte fiir eine ausreichend hohe Luftfeuchtigkeit, so dass das Gel wihrend der
Versuchsdauer keine signifikante Verdnderung erfuhr. Diese Methode eignete sich auch dazu
Gele bei 25°C Umgebungstemperatur fiir bis zu 24 Stunden zu lagern.

7.1.2 Milligele zur Anwendung auf einem Chip

Bei der Herstellung eines Milligels ist das Zuschneiden eines Gels keine elegante Methode.
Deutlich eleganter ist es das Gel direkt in die geeignete Form zu gieflen. Da die Grofen-
ordnung fiir Gele fiir einen Chip unter 1 cm liegen soll, miissen die Werkzeuge und auch
die Herstellungsweise daran angepasst sein.

Zum Herstellen klein dimensionierter Gele wurde eine Agaroselosung vorbereitet und diese
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auf einer Heizplatte unter rithren bei 75°C warm gehalten. Die Losung war dabei abgedeckt,
damit das verdunstende Wasser nicht entwich und die Agarosekonzentration der Losung
konstant blieb. Das Substrat, auf welches das Gel gegossen werden sollte, wurde ebenfalls
auf die Heizplatte gelegt und erwiarmt. Auf das Substrat wurden Abstandshalter gelegt und
darauf ein Glas, so dass ein Spalt entstand, in den das Gel eingespritzt wurde. Zum Ein-
spritzen des Gels wurde eine Pipette verwendet, welche zuvor in einem Wasserbad erwarmt
wurde'. Mit der erwirmten Pipette wurde Agaroseldsung aufgenommen und am Spaltende
pipettiert, das abgedeckte Substrat verblieb dabei auf der Heizplatte. Die Losung wurde
durch Kapillarkréfte in den Spalt gezogen. Dabei war darauf zu achten, dass keine Luftbla-
sen eingeschlossen wurden. Es wurde solange Agaroselosung in den Spalt hinzugegeben bis
der Spalt vollsténdig gefiillt war. Wenn der Spalt wie gewiinscht vollstdndig mit Losung
gefiillt war, wurde das Substrat mitsamt der Abdeckung von der Heizplatte genommen und
auf einen Kiihlkorper gestellt, bis es abgekiihlt war. Dabei war darauf zu achten, dass auch
das Gel im Inneren ausreichend abkiihlte, da sonst das Gel beim anschliefenden Abziehen
des abdeckenden Glases noch nicht vollstandig geliert war und zerlief. Beim Entfernen der
Abdeckung wurde zuerst das Glas vorsichtig heruntergezogen. Dabei konnte es passieren,
dass das Gel zerriss, weil es zu stark an der hydrophilen Oberfliche des Glases haftete.
Wurde ein hydrophobes Glas verwendet, konnte diese Gefahr deutlich reduziert werden.
Nach dem Entfernen des Glases wurden die beiden Abstandshalter seitlich weggezogen.
Das Substrat mitsamt dem Gel wurden bis zur Durchfithrung des Versuches unter Wasser
aufbewahrt.

Als Gussform fand auch ein gefréster Plexiglaskorper Verwendung, weil eine Plexiglasober-
flaiche von Natur aus hydrophob ist. Dabei wurde wie zuvor die Form des Gels negativ in
den Plexiglaskorper gefrist. Beim Entfernen der Gussform musste diese ebenfalls vorsich-
tig abgezogen werden. Ein Abheben der Form war nicht moglich, da dabei ein Unterdruck
entstand, der das Gel vom Substrat mit herunterzog oder zerriss. Bei dieser Vorgehensweise
konnte man sehr gut Gele in linearer Geometrie herstellen.

Beim Gieflen des Gels wurde ein Teil davon durch Kapillarkrifte auch in den engen Spalt
zwischen Form und Substrat gesaugt. Beim Gieflen eines Gels auf ein kaltes Substrat konnte
dies durch eine hydrophobe Oberflichenbeschichtung verhindert werden. Das Benetzungs-
verhalten eines Agarosegels ist dhnlich zu dem von reinem Wasser. Eine mit Octadecyltri-
chlorsilan (OTS) silanisierte, hydrophobe Oberfliche wird von einer Agaroselosung nicht
benetzt. Dies konnte durch ein einfaches Experiment verdeutlicht werden. Zwei Gléser
wurden nebeneinander gelegt. Auf einem der beiden Glaser wurde die Agaroselosung pi-
pettiert bis die Losung die Oberfliche groBflichig benetzte und sich bis zu dem Ubergang
der beiden Gléser ausbreitete. Es wurde dann das Verhalten der Agaroselosung an der
Grenzlinie zwischen den beiden Gléasern beobachtet. In Tabelle 7.2 sind die Beobachtungen
zusammengefasst.

Das Benetzungsverhalten einer Agaroselosung auf einem kaltem Substrat entsprach
dem von Wasser. Auf einem erwidrmten Substrat verschwand dieser Kontrast teilweise.

!Bei Verwendung einer kalten Pipette und Substrat besteht die Gefahr, dass die Agaroselsung zu friih
geliert und der Herstellungsprozess scheitert.
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Benetzungseigenschaft || Beobachtung
Glasa | Glasb

hydrophil | hydrophil || Es wurde auf Glas a pipettiert. Beim Erreichen
der Grenzlinie passierte die Agaroselosung. Der
schmale Spalt zwischen beiden Glédsern wurde
iiberspannt.

hydrophil | hydrophob || Die Lésung wurde wiederum auf Glas a pipettiert.
Als die Losung die Grenzlinie erreichte, stoppte die
Ausbreitung in Richtung zu Glas b. Wahrenddes-
sen sich an der Grenzlinie der beiden Gléser eine
gerade Benetzungslinie des Agarosetropfens aus-
bildete, breitete sich die Agaroselosung nur auf
Glas a aus.

hydrophil | hydrophob || Die Losung wurde auf Glas b pipettiert. Die
Losung breitete sich auf Glas b aus und erreich-
te die Grenzlinie zu Glas a. Bei FErreichen der
Grenzlinie {iberschritt die Losung die Grenzlinie.
In diesem Augenblick floss die gesamte Losung fast
vollstandig von Glas b nach Glas a.

Tabelle 7.2: Zusammenfassung der Beobachtung zum Benetzungsverhalten von Agaro-
selosung verschiedener Oberfléchen.

Die hergestellten Gele konnten zur Lagerungen von den Substraten gelost werden. Die Gele
wurden dann unter Wasser gelagert und bei Verwendung wieder auf das Substrat gelegt.

7.2 Physikalische Bedeutung der Gelelektrophorese-
komponenten

Bei der zur Zeit iiblichen Vorgehensweise fiir eine Gelelektrophorese finden Gelelektropho-
resekammern (s. Abb. 7.1) Verwendung. In einer solchen Kammer befindet sich ein Gel
in einer stromdurchflossenen Pufferlosung. Seitlich angebrachte Elektroden erzeugen ein
Feld und verursachen einen Stromfluss im Puffer. Im felddurchsetzten Puffer und Gel wird
in das Gel in vorbereitete Taschen die DNA-Losung pipettiert. Unter Einfluss des Feldes
wandert die DNA entgegen des Feldverlaufs zur positiven Elektrode. Wegen der unter-
schiedlichen Beweglichkeit verschieden langer DNA-Fragmente trennen sich diese im Gel
auf. Das Verstédndnis fiir den Nutzen der einzelnen Komponenten ist notwendig, um das
System fiir eine akustisch getriebene Fluidik auf einen Chip zu verkleinern.

In einer Gelelektrophoreskammer finden Platindréhte als Elektroden Verwendung, weil
sich diese durch Elektrolyse nicht zersetzen. Die Pufferlosung erméglicht den Stromfluss
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Abbildung 7.1: Querschnitt durch eine Gelelektrophoresekammer; das Gel liegt vollstandig
in der Pufferlésung. Die Tasche wird mit DNA-Losung beladen, die aufgrund hoherer Dichte
im Puffer auf den Boden der Tasche absinkt. Legt man eine Spannung an den beiden
Platindréahten an, entsteht ein Feld in welchem die DNA wandert. Zugleich fliest Strom im
Puffer. Durch das Pufferreservoir vermeidet man zu grofle lonenkonzentrationséinderungen,
welche das Feld abschwéchten.

zwischen beiden Elektroden. Ohne einen flieenden Strom wiirden die Elektroden pola-
risieren. Dabei sammeln sich an jeder Elektrode die entgegengesetzt geladenen Ionen der
Losung und bauen ein Gegenfeld auf, bis das anliegende Feld aufgehoben ist. Dies motiviert
auch die Pufferreservoire, die sich bei jeder Elektrode befinden. Eine grofle Menge des Puf-
fers dient dazu die Konzentrationsédnderungen aufgrund der elektrophoretischen Drift der
Ionen klein zu halten. Der Polarisierung der Elektroden wird damit teilweise entgegenge-
wirkt. Die DNA befindet sich in einer Losung aus Salzen — unter anderem Bromphenolblau
und Xylencyanol — und Glycerin. Das Glycerin erhoht die Dichte der Losung, damit die
DNA-Losung in die Geltasche hinabsinkt und sich nicht diffusiv mit dem Puffer mischt. Die
beiden genannten Salze sind intensiv blau farbende Salze, die elektrophoretisch beweglich

sind. Sie bieten einem wéhrend der Elektrophorese Orientierungspunkte, wo im Gel die
DNA liuft.

Agarosekonzentration Beweglichkeit
in Gewichtsprozent umgerechnet in Fragmentldnge fiir
Bromphenolblau in bp | Xylencyanol in kbp
0,5 1000 10
0,7 700 6
1,0 300 3
1,2 200 1,5
1,5 120 1
2,0 <100 0,8

Tabelle 7.3: Beweglichkeiten der Farbstoffe Bromphenolblau und Xylencyanol umgerechnet
in die entsprechende Fragmentlidnge in Abhéngigkeit von der Agarosekonzentration.
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7.3 Planare Geometrie der Gelelektrophorese

Fiir die Verwirklichung einer Gelelektrophorese auf einem Chip wurde als erstes unter-
sucht, wie eine Elektrophoreseeinheit planar verwirklicht werden kann. Durch diese Unter-
suchung gewinnt man Einblick, ob Chipstrukturen fiir eine Gelelektrophorese auf einem
Oberflachenwellenchip ohne Technologiebruch erzeugt werden kénnen.

Dazu wurden auf einem Glas Elektroden aufgedampft. Die Elektroden bestanden aus 80 nm
Titan und 40 nm Gold. Dabei erfiillt die Titanschicht zwei Funktionen. Zum einen als Elek-
trode und auch als Haftvermittler fiir die Goldschicht. Die Goldschicht wiederum wurde
auch als Elektrodenmaterial verwendet und schiitzte aufgrund seines edlen Charakters zu-
gleich das Titan, da reine Titanelektroden durch Elektrolyse schnell zersetzt werden.

Auf das Substrat mit den Elektroden legte man ein Agarosegel. In das Gel wurde ein klei-
nes Loch geschnitten, das die Funktion der Geltasche iibernahm oder man nahm ein Gel
bei dem bereits durch den Herstellungsprozess eine Tasche vorhanden war. Auf das Gel
kam TBE-Puffer. Beim Anlegen einer Spannung an die Elektroden setzte sofort Blasen-
bildung an beiden Elektroden ein. Die blaue Farbe der DNA-Losung begann ebenfalls in
Richtung zur positiven Elektrode zu wandern. Bei einem Elektrodenabstand von 2 cm und
einer angelegten Spannung von 32 V konnte man spétestens nach 6 Minuten eine Trennung
der beiden blauen Salze erkennen. Nach 14 Minuten hatte das Bromphenolblau das Gel
fast vollstdndig durchlaufen und der Versuch wurde beendet. Die beiden Salze waren deut-
lich voneinander getrennt. Die positive Elektrode wurde in der Zeit als Spannung anlag
deutlich angegriffen. Bei Wiederholung des Versuchs mit einer ldngeren Trennstrecke von
8 cm konnten auch die DNA in der Losung deutlich aufgetrennt werden. Die DNA-Banden
wurden mit Silberfarbung sichtbar gemacht. Das Rezept zur Silberfarbung lautet:

Gel drei mal mit Reinstwasser waschen

5 Minuten in 1%ig AgNOj3-Losung/0,1%ig Formaldehydlésung legen
Gel drei mal mit Reinstwasser waschen

mit NaOH /Formaldehydlosung entwickeln, bis die Banden sichtbar sind
Gel drei mal mit Reinstwasser waschen

Es zeigte sich, dass die Verwendung planarer Elektroden in der Gelelektrophorese
moglich ist. Physikalisch interessant, ist die Ausbreitung des elektrischen Feldes zwischen
den beiden Elektroden.

Die Berechnung des Verlaufs des elektrischen Feldes in einem linearen Gel ergab, dass
sich zwischen planaren Elektroden im Gel ein homogenes elektrisches Feld (s. Abb. 7.2)
ausbreitet, damit standen prinzipiell alle Komponenten zur Verfiigung eine Gelelektropho-
reseinheit auf einem Oberflachenwellenchip mit der Fluidik zu vereinigen. Zur Steigerung
der Qualitdt wurde untersucht, ob eine Passivierung der Elektroden mit Quarz die Korro-
sion der Elektroden verhindern kann. Die Quarzschicht passivierte die Elektroden teilweise
und verringerte die Auswirkungen der Elektrolyse. Es war auch moglich die Qualitéit der
Quarzschicht derart zu erhéhen, dass sie vollig dicht wurde. Dies unterband aber den Strom-
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Abbildung 7.2: Darstellung des elektrischen Feldes in einem Gel bei Seitenansicht, links
die Feldlinien, rechts das Vektorfeld; das Gel liegt auf planaren Elektroden, die sich mit
den Stecken [(-12/0);(-8/0)] und [(12/0);(8/0)] decken. Das elektrische Feld im Inneren des
Gels ist bereits bei geringer Entfernung zu den Elektroden homogen. Die Berechnung des
Feldes wurde mit der Software FEMLAB 2.3 durchgefiihrt.

fluss und die Elektroden polarisierten, wodurch die Elektrophorese zum Erliegen kam. Beim
Vorgang der Polarisierung lagern sich entgegengesetzt geladene Ionen an den Elektroden
an, bis sich ein zum externen Feld E.,; gleich grofles Gegenfeld E;,q aufgebaut hat. Die
beiden Felder heben sich gegenseitig auf und die Elektrophorese kommt zum Erliegen. Ein
Abbau der Gegenionen ist nicht moglich da die Isolierung der Elektrode eine Rekombinati-
on verhindert. Zur Abschéitzung einer Zeitkonstante der Polarisierung betrachtet man das
resultierende Feld E,..4, in dem sich die Tonen bewegen. Dabei gilt

v D U Q@)
d eo d Aegg

mit der angelegten Spannung U, dem Elektrodenabstand d und der dielektrischen Kon-
stanten ¢ des Gels. Das resultierende Feld verursacht einen Strom

Eres = Legt — Eind - (71)

j=0FE. . (7.2)

Fiir einen Aufbau mit planaren Elektroden gilt, wenn der Abstand der beiden Elek-
troden grofl im Vergleich zu ihrer Ausdehnung ist, dass die Feldlinien senkrecht zur Quer-
schnittsflache des Gels verlaufen. Fiir den Stromfluss gilt somit

| Q(t)
I =jA= EresA Eres = —+ ) .
J o = > (7.3)
womit man die Differentialgleichung
. A
Q) —oUS + 2Q(t) = 0 (7.4)

d egg
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mit der Losung

Ot) = 550U§ (1 - e*%t) (7.5)
Qo

erhilt. Als Zeitkonstante ergibt sich
S9N
=— . 7.6
r=% (76)
Fiithrt man die Leitfahigkeit fiir einen 1:1-Elektrolyten auf die Beweglichkeit zuriick,
gilt

o= Naec(us +p_) . (7.7)

Mit typischen Werten eines 1 molaren 1:1-Elektrolyten und gy + pu_ = 1077 $—z gilt
fiir die Zeitkonstante 7 = 73 ps. Diese Zeitkonstante ist so klein, dass man bei typischen
Versuchsdauern in der Gréfenordnung von Minuten sagen kann, dass die Polarisierung in-
stantan stattfindet und man einen bestédndigen Stromfluss benétigt. Bei flieBendem Strom
konnen {iber Redoxreaktionen, die Ionen der elektrolytischen Losung rekombinieren und
ein Aufbau eines Gegenfeld wird unterbunden. Um einer Polarisierung der Elektroden ent-
gegenzuwirken, braucht man den Stromfluss und muss eine Korrosion der Elektroden durch
Elektrolyse hinnehmen. In einer Vielzahl anderer Arbeiten, die sich mit Elektrophoresen
und Elektrolyse beschéftigen, wird die Elektrolyse als Problem angesehen. Dabei wird
iibersehen, dass sie der Grund fiir eine erfolgreiche Durchfiihrung einer Elektrophorese ist.
Dagegen stort die begleitende Blasenbildung einen Versuch bedeutend stérker. Dies kann
in einem geschlossenem Fluidischen System zu Fehlfunktionen fithren. Bei einem akustisch
getriebenen System, das halboffen ist, ist dies aber nicht der Fall, weil die entstehenden
Gase entweichen konnen.

Die Richtung des Stromflusses hat ebenfalls einen Einfluss auf die Ausbreitung des
elektrischen Feldes. Mit einem einfachen Versuch lie sich dies zeigen. Anstatt eines Gels
in linearer Geometrie wurde ein Gel mit einem Knick verwendet (s. Abb. 7.3. Auf das Gel
wurde der Puffer gegeben, so dass bei der Versuchsdurchfithrung nur das Gel benetzt war. In
das Gel wurde ein Tropfen Bromphenolblau-Losung gegeben. Mit Anlegen einer Spannung
an die Elektroden, lief das Bromphenolblau von der negativen Elektrode weg. Am Knick
angekommen, zeigte sich eine deutliche geradlinige Bande und das Bromphenolblau folgte
dem Verlauf des Gels, obwohl es nicht der kiirzeste Weg zwischen den Elektroden war und
blieb innerhalb des Gels. Im Zeitraum der Drift der Bande um die Ecke des Knicks, verlor
sich die geradlinige Geometrie der Bande und verénderte sich zu einer langgezogenen Kurve.
Das Bromphenolblau konnte auf diese Weise um die Ecke des Knicks gelenkt werden. Es
zeigte sich, dass mit dem Puffer die Ausbreitung des elektrischen Feldes definiert werden
kann.

Bei der Durchfithrung einer planaren Gelelektrophorese ist auch die Position der Tasche
entscheidend, ob der Versuch erfolgreich durchgefiihrt werden kann. Wie man in Abb.
7.2 sehen kann, ist das elektrische Feld im Gel an den Stellen nahe der Elektroden nicht
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Abbildung 7.3: Versuchsaufbau zur Untersuchung der elektrophoretischen Bewegung in
einem nicht geradlinigen Gel, die Ausbreitung des Feldes bleibt durch die Pufferlésung
auf den Ort des Gels beschrinkt. Ahnlich wie Elektronen in einem gebogenen Draht, der
die Richtung des Stromfluss definiert, folgen die ionischen Bestandteile der Elektrophorese
dem Gel/Puffer-System. Da es an der Innenecke des Gels zu einer Feldiiberhéhung kommt,
lauft die Bande in der Innenkurve dem Teil der Bande in der Auflenkurve voraus, weil es
auf dem kiirzeren Weg auch noch das stirkere Feld sieht. Die Skala rechts neben dem Bild
gibt das Maf fiir das elektrische Potential im Gel an.

homogen. Dies warf die Frage auf, an welcher Stelle im Gel die Tasche platziert werden
darf, so dass die DNA-Banden in guter Qualitit erzeugt werden kénnen.

Wie man anhand der Simulation zu Abb. 7.4 sehen kann, darf die Position der Tasche
nicht mit dem Ort der Elektroden identisch sein. Befindet sich die Tasche hingegen in ge-
ringer Entfernung zu den Elektroden, lauft die DNA in einem homogenen Feld und man
erhélt bei der Versuchsdurchfiithrung scharfe, geradlinige Banden. All die durchgefiihrten
Betrachtungen miissen beriicksichtigt werden, wenn eine Gelelektrophorese fiir die Anwen-
dung auf einem Chip miniaturusiert werden soll.

7.4 Chip-Gelelektrophorese

Zur Untersuchung einer Losung auf einem Chip, deren Bestandteile elektrophoretisch
trennbar sind, muss die Anordnung fiir eine Gelelektrophorese auf eine Groéflenordnung
unter 1 ¢cm miniaturisiert werden. Im folgenden wurde untersucht, wie sich eine Gelelek-
trophorese in dieser Groflenordnung verhélt.

Die Miniaturisierung bringt es mit sich, dass die Metallisierung eines Chips kleiner und
so auch empfindlicher gegeniiber Elektrolyse wird. Um die Auswirkungen der Elektroly-
se zu mildern wurde als Elektrodenmaterial ein Edelmetall verwendet. In konventionelle
Gelelektrophoreskammern handelt es sich dabei um Platindrédhte. Auf der Oberfliache ei-
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Abbildung 7.4: Mit der Software FEMLAB 2.3 und MATLAB 6.5 wurde die Bewegung der
DNA im Gel berechnet. Man sieht im seitlichen Querschnitt durch das Gel den Laufweg
(weil) der DNA entlang der Feldlinie. Dazu sind mit schwarzer Farbe die Orte gleicher Zeit
eingezeichnet, die auch das Aussehen und die zeitliche Entwicklung einer DNA-Bande wie-
dergeben. Die Elektroden lagen bei dieser Simulation entlagen der Strecken [(-12/0);(-8/0)]
und [(12/0);(8/0)] . Im oberen Bild wurde die Startposition bei x=-8 vorgegeben. Die DNA
bewegt sich immer im Berech des homogenen Feldes. Es ergeben sich geradlinige Banden.
Im unteren Bild, wurde die Startposition bei x=-10 vorgegeben. Die DNA wird bei dieser
Konfiguration erst an die Oberfliche des Gels gedrangt werden und die Banden verbreitern
sich massiv, konnen sich sogar iiberlappen, so dass eine Trennung nicht beobachtet werden
kann. Die Skala rechts neben den Bildern gibt das Maf§ fiir das elektrische Potential im
Gel an.

[N
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nes Oberflichenwellenchips aus Lithiumniobat wurden Goldelektroden aufgebracht. Da
mit Gold ebenfalls die Schallwandler fiir die Oberflichenwellenerregung prozessiert werden
konnten, ergab sich die Moglichkeit eine Gelelektrophorese- und Oberflichenwellenstruktur
ohne Technologiebruch im selben Prozessschritt herzustellen.

Abbildung 7.5: Darstellung eines Gelektrophoresechips mit akustisch getriebener Fluidik
auf Oberflichenwellenbasis. Die schwarzen Flichen stellen die Metallisierungen dar, hell-
grau schraffiert das Gel, dunkelgrau schraffiert die hydrophilen Bereiche der Chipoberfléche,
die restliche Oberfliche war hydrophob.

Weil der Chip zum Schutz der Elektroden mit Quarz beschichtet wurde, hatte man
einen weiteren Vorteil. Die Oberflaichenchemie des Chips war nach dem Passivierungs-
schritt wieder einheitlich. Bei der Herstellung der Fluidischen Strukturen, mit deren Hilfe
ein Tropfen zum Gel gefahren werden soll und so das Gel beladen wird, konnten mit einem
Beschichtungsschritt mit OTS hergestellt werden?.

Auf die Elektrophoreseeinheit wurde ein 2%-iges Agarosegel gelegt, das eine Aussparung
hatte, die die Funktion der Tasche ibernahm. Auf das Gel wurde eine Pufferlésung (TBE)
gegeben, die den Stromfluss aufrecht erhielt. Die gleiche Pufferlosung wird auch bei kon-
ventionellen Gelelektrophoresen verwendet. Damit sich die Pufferlosung nicht {iber die
gesamte Chipoberfliche ausbreitete, war eine virtuelle Wanne durch eine Modulation des
Benetzungswinkels definiert. In dieser Wanne benetzte die Pufferlosung beide Elektroden
und einen Rand des Gels.

Zur Versuchsdurchfithrung, wurde auf den Chip ein Tropfen einer wissrigen Losung aus
Bromphenolblau und Xylencyanol pipettiert. Anschlieend wurde der Tropfen durch eine
Oberflichenwelle angetrieben iiber Fluidische Schienen zum Gel in die Tasche und so das
Gel beladen. Damit der Tropfen nicht durch Kapillarkréfte zwischen das Gel und den Chip
gesaugt wurde, war die Oberflache des Chips, auf der das Gel lag, hydrophob beschichtet.
Im Gegensatz dazu war die Oberflache am Ort der Tasche hydrophil, wodurch der Tropfen

2Hatte die Chipoberfliche aus Lithiumniobat und Gold bestanden, hitte man mit zwei Beschichtungen
arbeiten miissen. Da OTS auf Goldoberflichen nicht bindet, hétte ein zweiter Beschichtungsschritt mit
einem Thiol erfolgen miissen.
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in der Tasche fixiert und die Ausgangsposition der Gelelektrophorese definiert war. Zur
Durchfithrung der Gelelektrophorese wurde die Oberflichenwelle, die den Tropfen in die
Taschen geschoben hatte wieder ausgeschaltet und an die Goldelektroden eine Gleichspan-
nung angelegt. Mit Anlegen der Gleichspannung bildeten sich Blasen und der Farbstoff
des Tropfens driftete in das Gel. Da die salzigen Bestandteile der Losung in Wasser eine
hohe Beweglichkeit besitzen, drifteten die Farbstoffe zeitgleich in das Gel. Zum Beginn der
Trennung lagen scharfe geradlinige Banden vor. Im Gel drifteten die Farbstoffe weiter und
trennten sich aufgrund ihrer unterschiedlichen Beweglichkeit. Die Trennung erfolgte dabei
im Zeitraum von 1 Minute und das Gel war nach spétestens 5 Minuten vom Bromphenol-
blau vollsténdig durchlaufen. Das Xylencyanol blieb erwartungsgeméf etwas zuriick. Beide
Farbstoffe waren zu deutlichen, geradlinigen Banden getrennt.

Bromphe-
nolblau

Abbildung 7.6: Ergebnis einer Auf-Chip-Gelelektrophorese mit den beiden Farbstoffen
Bromphenolblau und Xylencyanol. Das Bromphenolblau ist dem Xylencyanol deutlich vor-
ausgelaufen und es ergab sich eine Trennung der beiden Komponenten. Siehe dazu auch
den Film OnChipElektrophorese00.mpg

Das Ergebnis zeigt auf, dass eine Auf-Chip-Gelelektrophorese ohne Technologiebruch
auf einem Chip fiir akustisch getriebene Fluidik verwirklicht werden kann.

WEeil ein Chip im wesentlichen eine zweidimensionale Struktur aufweist, sind die M6glich-
keiten fiir ein Design eines Chips eingeschrinkt. Ein mogliches Problem an dieser Stelle
kann die Kreuzung einer Leiterbahn mit der Trennstrecke der Gelelektrophorese sein oder
die Integration eines Nachweissystems. Kreuzt oder befindet sich eine metallische Leiter-
bahn in der Trennstrecke, beeinflusst dies den Verlauf des elektrischen Feldes im Gel. Ist die
laterale Ausdehnung der Leiterbahn parallel zum elektrischen Feld klein gegen die Dicke
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Abbildung 7.7: Befindet sich eine Leiterbahn unterhalb des Gels, verzerrt sich dadurch
das elektrische Feld im Gel. oben: In der Seitenansicht sieht man, dass sich eine Storung
besonders ausgepragt auswirkt, wenn sie sich nicht mittig zwischen den Elektroden befin-
det. In der oberen Geometrie befanden sich Stérungen auf den Strecken [(-16/0);(-15/0)]
und [(15/0);(16/0)]. In der unteren Geometrie befand sich die Stérung auf der Strecke
[(-1/0);(1/0)]. unten: Die Feldlinien werden durch Stérungen zum Substrat hingebogen. In
diesem Beispiel befinden sich auf der Strecke [(-6/0);(6/0)] gleich 6 Stérungen symmetrisch
verteilt. Die Feldlinien werden nicht nur zum Substrat hingebogen, sondern enden zum Teil
auch dort.
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und die Lénge des Gels bleibt der Storeinfluss gering. Dabei muss die Bedingung erfiillt
sein, dass die Storung das Gel in der Mitte kreuzt. Andernfalls wird das elektrische Feld
massiv abgeschwicht (s. Abb 7.7). Die Stérung der Leiterbahn duflert sich dabei durch
eine Verbiegung der Feldlinien hin zur Leiterbahn. Fiir einen elektrophoretische Trennung
bedeutet dies, dass an der Stelle der Leiterbahn kein homogenes Feld herrscht.

Eine leitfahige Storung beeinflusst das Feld so, dass sich die substratnahen Feldlinien hin
zur Storung verbiegen. Fiir ein Teilchen, das sich entlang einer solchen Feldlinie bewegt,
bedeutet das, dass es nicht mehr die Trennstrecke durchlduft (s. Abb. 7.8). Bewegt sich
ein Teilchen entlang einer verbogenen aber durchgéngigen Feldlinie, 1auft es gegebenenfalls
Teilchen hinterher, die entlang einer weniger gekriimmten Feldlinie laufen.

20  -10 0 10 20

Abbildung 7.8: Die Teilchen bewegen sich entlang der Feldlinien (weif}). Zu gleichen Zeiten
(schwarze Linien) haben sie das Gel unterschiedlich weit durchlaufen. Bei Beobachtung der
Trennung von oben, siecht man eine Linienverbreiterung. Die Skala rechts neben dem Bild
gibt das Maf fiir das elektrische Potential im Gel an.



Kapitel 8

Ausblick

8.1 Oberflichenwelle und Molekiile

Die Versuche zum Ausrichten von Carbonnanotubes (NT) zeigten, dass es moglich ist sie
mit einer Oberflichen- oder Scherwelle auszurichten. Zudem wurde mit dieser Methode
eine grofe Anzahl N'T’s gleichzeitig ausgerichtet.

Derzeit finden NT’s keine Verwendung in elektronischen Schaltkreise auf Molekiilbasis,
weil es bisher keine geeigneten Methoden die Position von NT’s gezielt zu beeinflussen.
Dies stellt zum jetzigen Zeitpunkt das grofite Hindernis fiir ihre Verwendung dar, obwohl
sie so hervorragende Leitungseigenschaften besitzen, wie kaum ein anderes Material. Das
Ausrichten von NT’s mit Oberflichen- oder Scherwellen bietet an dieser Stelle einen viel
versprechenden Ansatz.

So wurden bereits Versuche an NT’s unternommen, die zuvor mit einer Oberflichenwelle
gezielt angeordnet wurden. Bei diesen Versuchen wurden einzelne N'T’s zuerst ausgerichtet
und anschlieflend elektrisch kontaktiert | |. Die kontaktierten NT’s wurden dar-
auf an ein Strommessgerat angeschlossen und es wirkte erneut eine Oberflichenwelle auf
das NT. Ein Teil des Impulses der Oberflachenwelle iibertrug sich auf die Elektronen des
NT, wodurch sich ein Strom messen lies (s. Abb. 8.1). Durch die Wahl einer geeigneten
Geometrie, bei der die Kontakte genau eine halbe Wellenldnge der Oberflachenwelle von-
einander entfernt waren, konnte erreicht werden, dass nur ein Elektron pro Periode durch
das NT geleitet wurde (s. Abb. 8.2). Mit einem derartigen Aufbau ist die Realisierung eines
Stromnormals mdoglich.

An Stelle von Nanotubes ist es auch denkbar DNA zu verwenden, um diese zu strecken.
Dabei sollte die DNA mit einem Ende am Substrat gebunden werden. Mit der akustisch
getriebenen Stromung soll dann eine Streckung der DNA erfolgen.

Die Wirkung einer Oberflachenwelle auf einen Fliissigkristall deutet bereits die Mdoglich-
keit an eine Oberflichenwelle in situ abzubilden. Mit erweiterten Methoden die Spaltdicke
zu definieren, sollte es durchaus moglich sein den Kontrast, den die Wirkung der Ober-
flichenwelle auf einen Fliissigkristall zeigte, stiarker zu verdeutlichen, so dass eine Anzeige
der Anwesenheit der Oberflichenwelle moglich ist. Mit derart verbesserten Methoden ist es
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Abbildung 8.1: Im linken Bild ist die Abhéngigkeit eines akustisch induzierten Stroms
von der HF-Leistung dargestellt. Im rechten Bild sieht man die Abhéngigkeit von der HF-
Frequenz. Weil mit dem Bauteil die Grundfrequenz und die 3.Harmonische angeregt werden
konnten, sieht man zwei Peaks. Die Anregung der 3.Harmonischen war nicht so effektiv
wie bei der Grundfrequenz, wodurch sich die unterschiedlichen Peakhohen erklaren lassen.

auch vorstellbar, dass die Amplituden- oder Intensitéitsverteilung im Schallpfad untersucht
werden kann.

Von A. Miiller | ] wurden bereits Messungen begonnen, mit denen die Anwesenheit
eines Ferroelektrikums in der Nahe der Oberflichenwelle detektiert werden kann. Bei diesen
Untersuchungen wurde auch der Phaseniibergang des Ferroelektrikums in den paraelektri-
schen Bereich untersucht. Ahnliche Untersuchung kénnen sind auch mit Fliissigkristallen
denkbar, da auch ferroelektrische Fliissigkristalle existieren.

8.2 Fluidik mit Scherwellen

Scherwellenbauteile finden ihre hauptséchliche Verwendung fiir sensorische Aufgaben. Dass
Scherwellenbauteile auch fiir fluidische Aufgaben verwendet werden kénnen war neu.

Es bietet sich an dieser Stelle an, beide Eigenschaften zu kombinieren. Man hat dadurch die
Moéglichkeit eine Verdnderung eines Fluids wahrend eines fluidischen Vorgangs zu beobach-
ten. Da wire einmal die Beobachtung des Ablaufs eines chemischen Vorgangs, der durch
Mischen unterstiitzt wird. Veréndern sich die Konzentration der Edukte und Produkte mit
einer Auswirkung auf die Leitungseigenschaften, pH-Wert oder Schallgeschwindigkeit der
Losung kann dies im Verlauf des Mischens beobachtet werden und der Ablauf des Mischens
gesteuert werden. Da die Aufnahme des Detektionssignals von einem Messaufbau iibernom-
men werden kann und nur eine Grofle beinhaltet ist es durchaus denkbar, dass ein solcher
Mischprozess automatisiert ablaufen kann ohne, dass ein Eingriff von auflen notwendig ist.
Die sensorischen Eigenschaften ermoglichen es auch einen Massenbelag zu detektieren. Er-
ste einfache Versuche zeigten, dass eine Vesikellosung auf der Oberfliche eine Membran
bilden, die die Propagation der Scherwelle beeinflusst. Dieser Einfluss kann mit einem
Netzwerkanalysator gemessen werden und es zeigte sich auch die Méglichkeit, diesen Ober-
flichenprozess zeitaufgelost zu beobachten. Damit kénnen Fragestellungen an die Dyna-
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Abbildung 8.2: Wie fiir die Messkurven aus Abb. 8.1 wurde der akustisch induziert Strom in
Abhéngigkeit von der HF-Leistung gemessen. Die Lange des Nanotubes entsprach der halb-
en Wellenlénge der Oberflichenwelle. Das Aussehen der P-I-Kennlinie &ndert sich deutlich.
Es bildet sich ein Niveau aus, wo die Stromstérke unabhéngig von der HF-Leistung ist. In
diesem Fall verursacht das elektrische Feld der Oberflachenwelle eine Bandmodulation im
Nanotube. Durch diese Modulation wird ein einzelnes Elektron transportiert | ]

mik des Membranbildungsprozess’ beantwortet werden. Zur Zeit wird die Dynamik des
Membranbildungsprozess’ von M. Schneider und T. Bartusch an der Universitit Augsburg
genauer untersucht.
Im weiteren kann mit frequenzabhéngigen Messungen der pH-Wert nahe einer Oberfliche
vermessen werden, wodurch man ein pH-Abstand-Gesetz erhalten wiirde. Ein solches Ge-
setz wiirde auch Eingang in die Betrachtungen zur Membranbildung finden, weil dieser
Prozess einen bestimmten pH-Wert benotigt | |. Zur Bildung einer Membran
werden bestimmte Umweltbedingungen bendtigt, der pH-Wert ist einer der Parameter.
Derzeit wird pH-Wert fiir das Volumenmaterial bestimmt und eingestellt. Dabei ist aber
nicht sicher gestellt, dass an der Grenzfliche Fliissigkeit/Substrat die gleichen Bedingun-
gen herrschen. Verursacht wird dies durch die Dissoziation der Silanolgruppen der Sub-
stratoberfliche, wodurch Hydroniumionen' H3O% gebildet werden. Mit der Bildung der
Hydroniumionen #ndert sich der pH-Wert in der N#he” des Substrats. Zudem #ndert sich
der Deprotonierungsgrad der Silanolgruppen mit dem pH-Wert. Aus diesen Griinden kennt
niemand die wahren Bedingungen bei der Membranbildung auf einer Oberflédche. Eine Mes-
sung mit Scherwellenbauteilen kann dabei Aufschluss bringen.
Sehr interessante Eigenschaften besitzt der 36°-Schnitt des Lithiumtantalat. In der orthogo-
nalen Richtung zur kritallographischen x-Achse lésst sich eine reine Rayleighmode anregen
[ ]. Hier bietet sich eine Verbindung der Fluidik mit Rayleighmoden mit der Sen-
sorik mit Scherwellen an. So kann die Dynamik einer biochemischen Reaktion wéhrend
des Mischens untersucht und gesteuert werden. Im weiteren kann angedacht werden, die
Scherwelle zur Energieiibertragung zur Rayleighwellenerzeugung zu verwenden.

Auf YZ-LiNbOs kann die Ubertragung auch mit einer Rayleighwelle vorgenommen wer-

lauch Oxoniumionen genannt
2in etwa der Debyeldinge
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Abbildung 8.3: Moglichkeit der Energieiibertragung mit Scherwellen; Die Scherwelle wird
mit einem Schallwandler (links) erzeugt, eine Reihe von Schallwandlern empfangt die Scher-
welle und setzt sie wieder in ein elektrisches Signal um. Mit planaren Leitungen wird das
Signal zu weiteren Schallwandlern gegeben, die um 90° gedreht sind. Diese erzeugen dann
Rayleighwellen.

den. Durch einen solchen Aufbau kann mit einer angesteuerten Quelle eine Vielzahl von
Mischerkammern aktiv betrieben werden. Eine weitere Mdéglichkeit ist vorstellbar, wenn
man die Welle an der Kristallkante reflektieren ldsst, die im 45° Winkel im Schallpfad
liegt. Die Mode, der um 90° abgelenkten Welle, miisste sich &ndern.

Die Verwendung eines Scherwellenbauteils als Sensor, wird z.Z. ebenfalls an der Universitét
Augsburg durchgefiihrt. M. Schneider und D. Steppich untersuchen, wie mit Scherwellen
die Viskoelastizitdt einer Membran untersucht werden kann. Ein moglicher Aufbau und
Versuchsablauf wird so aussehen, dass man mit einem kurzen Puls einer Scher- oder Ray-
leighwelle die Membran stért und mit einer zweiten Scherwelle, deren Schallpfad senkrecht
zur ersten Welle verlduft, das Verhalten der Membran untersucht. Durch das Relaxations-
verhalten der Membran lédsst Riickschliisse auf ihre Elastizitat zu.

8.3 Fluidiksysteme mit kontinuierlichen Fluss und Se-
paration

Die Trennung verschiedener Stoffe in einer Losung ist eine der Hauptaufgaben, die ein
Chip-System bewiltigen kénnen muss.

Der Separationschip ist in der Lage in einem laufenden fluidischen Fluss eine Trennung
vorzunehmen. Bei der Versuchsdurchfithrung wurde das Hauptaugenmerk darauf gelegt,
elektrisch geladene Teilchen zu trennen. Verwendet man eine nicht geradlinig begrenz-
te Elektrodenstruktur, kann man eine planare Dielektrophorese realisieren und Teilchen
aufgrund ihrer Polarisierbarkeit trennen. Ein besonders schones Beispiel dafiir ware die
Trennung halbleitender und metallischer Nanotubes. Ein Vorteil bestiinde darin, dass im
Vergleich zu bisherigen Versuchen | |, die Ausbeute einer Trennung deutlich iiber
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100 pg liegen sollte.

In einem vollig anderem Zusammenhang kann der gleiche Aufbau dazu verwendet werden,
das Verhalten eines bei der Blutgerinnung essentiellen Proteins, dem von Willebrand-Faktor
[ |, zu untersuchen. Der von Willebrandfaktor-Faktor ist ein globuléres Protein, das
sich unter Einwirkung eines Scherflusses aufwickelt. Im menschlichen Kérper erfiillt es die
Funktion an der Stelle eines verletzen Blutgefiafies ein Netzwerk zu bilden, an dem die Blut-
pléttchen haften konnen, wodurch die Blutgerinnung initiiert wird und der Wundverschluss
einsetzen kann. Erste einfache Versuche, wie er auch in Abb. 5.5 auf Seite 79 skizziert ist,
zeigen ein Aufrollen des Proteins im akustisch getriebenen Fluss. Dazu wurde ein Trop-
fen einer Losung mit dem von Willebrand-Faktor auf einen Oberflichenwellenchip gegeben.
Die Oberflichenwelle mischte den Tropfen, wodurch auch der notwendige Scherfluss erzeugt
wurde. Nach dem Mischvorgang wurde das trockene Substrat mit einem AFM untersucht.
Die AFM-Aufnahmen ergaben eine Strukturbildung des Proteins, das nicht mehr in seiner
globulédren Form vorlag, sondern ausgerollt war. Um die Flussbedingungen genauer zu kon-
trollieren findet ein akustisch getriebenes Fluidiksystem Einsatz, das die Verwendung eines
kontinuierlichen Flusses ermoglicht. Das Chiplayout dhnelt dabei dem Separatorchip aus
Abb. 6.1 auf Seite 94. Diese Arbeit wird zur Zeit von S. Nuschele und M. Schneider an der
Universitdt Augsburg durchgefiithrt und hat das Ziel herauszufinden, welche Bedingungen
und Kréfte fiir das Aufrollen des Proteins verantwortlich sind.

Eine weitere Anwendung akustisch getriebener Fluidiksysteme mit kontinuierlichen Fluss
in Kombination mit der Separation liegt im Sortieren biologischen Materials. Als Versu-
che dienen hierzu zuerst fluoreszenzmarkierte Vesikel. Vesikel sind micellenartige Gebilde,
die aus Lipiden bestehen. Die Lipide kénnen je nach Art geladen sein. Da bei Herstel-
lung der Vesikel definiert werden kann, woraus die Vesikel bestehen, kann die Ladung,
Zusammensetzung und Grofe eines einzelnen Vesikels gezielt definiert werden. Durch die-
se Moglichkeit eignen sich Vesikel hervorragend als Testsysteme. Im Versuche gibt zwei
unterschiedlich geladene Vesikel mit unterschiedlicher Fluoreszenzmarkierung in die Flui-
dische Bahn des Separators (s. Abb. 6.1 auf S. 94). Nach Durchfithrung der Separation
sollten, die unterschiedlich geladenen Vesikel in beiden Kreisldufen getrennt sein, was man
an den unterschiedlichen Farben des Fluoreszenzsignals sehen kann. Weil Vesikel auch fiir
natiirliche Zellen Testobjekte sind, kénnen die Versuche auf Zellen ausgeweitet werden.
Rote Blutkorperchen kénnen von einer degenerativen Krankheit befallen werden. Dabei
finden sich in der Zellmembran statt der negativen Lipide einer gesunden Zelle positive
Lipide. Mit dem gleichen Aufbau sollte es daher moglich sein gesunde und kranke Zellen
voneinander zu trennen.

8.4 Elektrophorese von PCR-Produkten

Die Gelelektrophorese ist eine der zentralen Anwendungen der Bioanalytik. In dieser Ar-
beit wurde gezeigt, dass eine Gelelektrophorese auch auf einem mikrofluidischen System
auf Oberflichenwellenbasis verwirklicht werden kann. Eine weitere Anwendung aus dem
Bereich der Bioanalytik ist die PCR-Reaktion.
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Die Durchfiihrung einer PCR (Polymerase-Ketten-Reaktion) auf einem Oberflichenwellen-
chip wurde von der Fa. Advalytix AG, Brunnthal, gezeigt. Die PCR wird dazu genutzt um
DNA zu vervielfiltigen. Das Produkt einer PCR wird meist mit einer Gelelektrophorese
untersucht. Eine Kombination der beiden Anwendungen auf einem Chip wire ein weite-
rer Schritt in Richtung selbsténdig arbeitendes Labor auf einem Chip (Lab-on-a-chip).
Der Ablauf einer Untersuchung sieht so aus, dass man zuerst die PCR durchfiihrt. Bei
Durchfithrung der PCR (Abb. 8.4) gibt man zu einer Losung, die die zu kopierende DNA
enthélt, alle vier ANMP’s hinzu, das Enzym Polymerase, einen Puffer und zwei sog. Primer.
Die Primer sind kurze DNA-Stiicke, die zu bestimmten Stellen der zu kopierenden DNA
komplementér sind und bestimmen Anfang und Ende des zu kopierenden DNA-Abschnitts.
Zur Durchfithrung der PCR werden bis zu 40 Temperaturzyklen durchgefahren. Dabei wird
der Tropfen auf bis zu 95°C erhitzt. Damit der Tropfen nicht verdunstet, wird er mit Ol
abgedeckt. Beim Durchfahren der Zyklen wird die zu kopierende DNA aufgeschmolzen (der
Doppelstrang zerfillt zu zwei Einzelstriangen). Die Polymerase bindet an die Einzelstréinge.
Fiigt aus den ANMP’s entlang der 5’ nach 3’-Richtung einen neuen komplementéren Strang
an. Die Anzahl der DNA-Abschnitte hat sich nach einem Zyklus verdoppelt.

Nach Durchfithrung der PCR wird das PCR-Produkt vom Oltropfen getrennt. Das
PCR-Produkt wird durch eine Oberflichenwelle von der PCR-Einheit zur Gelelektropho-
rese-Einheit transportiert. Dort wird das Produkt elektrophoretisch getrennt und kann
untersucht werden.
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Abbildung 8.4: Schematischer Ablauf einer PCR, DNA wird durch Polymerase ver-
vielfaltigt. Die DNA wird wiederholt aufgeschmolzen, Primer angelagert und durch die
Polymerase ein komplementérer Strang geschrieben. Nach n Zyklen gewinnt man im Ide-
alfall 2" Kopien des DNA-Abschnitts, der durch die beiden Primer definiert wurde.
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Anhang A

Konstanten und Berechnungen

Konstanten

Elementarladung e = 1,602176462(63) - 10~ C

Avogadrokonstante N = 6,02214199(47) - 1023 mol "

Faradaykonstante F' = e - N4 = 96485, 3415(39) Cmol

elektrische Feldkonstante des Vakuum ey = 8, 854187817 - 10712 AsV 'm™!
Bolzmannkonstante kg = 1,3806503(24) - 10723 JK*

molare Gaskonstante R = kp - Ny = 8,314472(15) Jmol 'K~*

atomare Masseneinheit v = 1073 - N;' - kg - mol ™' = 1,66053873(13) - 107" kg
Erdbeschleunigung g = 9, 80665 ms™*

fiir rot 128°-Y cut X Prop. LiNbOj3
longitudinale Wellengeschwindigkeit: v, = 6,97 kms ™"
transversale Wellengeschwindigkeit: v, = 4,22 kms™!

Schallgeschwindigkeit in Wasser bei 20°C: ¢ = 1483 ms™!
Oberflichenspannung von Wasser bei 20°C: ¢ = 0,0729 Nm ™!

Dichte von Wasser bei 20°C: ¢ = 998 kgm ™*

Viskositéit von Wasser bei 20°C: n = 1,025 -10~*Nsm >

Spezifische Warmekapazitdt von Wasser bei 20°C: ¢, = 4186 Jkg K1
Dielektrische Konstante von Wasser: ¢ = 80, 1

Schallgeschwindigkeit in SiO, bei 20°C: ¢ = 3158 ms~!
Dichte von Natriumchlorid: o = 2165 kgm *
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Rayleighwellengeschwindigkeit

Die Losung zu Gl. (2.28) lautet:

{/45@1113 — 170} + 3v/3v/—64v,5 + 107v,* ;2 — 620,2v,* + 11,

_ g _
VR 3 (v
3
—6 2 2
12— ] 124 (A1)
v \/451let2 — 1703 4+ 3v/3v/=640,5 + 107v,%0,2 — 620,202 + 110,

Berechnung des OFW-E-Felds im oberen Halbraum

Zur Berechnung des Feldes einer Oberflichenwelle im oberen Halbraum wurde folgende
Vorgehensweise gewahlt. Die Oberflichenwelle erzeugt an der Oberfliche nach Gl. (2.30)
das Feld

0
E=-V® = kb, Frm=wb . | (A.2)
b

Fiir einen Punkt auflerhalb des Festkorpers sieht das dquivalent zu einer periodischen
Oberflachenladungsdichte aus. Formel schreibt sich dies zu

:/dE:/ rdQ :/deA :/dex’ldx’Qz
4dregrs 4degrs degrs

oot i(k:c’ —wt) / /
/ Dye'\"1 ‘ (1 —2))er + (o — x}) ea + x3€3

—daidxl, (A.3)

Ameg [(z1 — )+ (zy — ab)* + x3]?

—00 —00

—dr 2 4

mit f 2+R2) ~dr = 0 und f ($2+R2)2 7= gilt nun

400 00 0y

D z(k:tlfwt) A
El = / 0647T€ . 5 1 1 dllf dil:Q
—00 —00 0 [(.’L’1 - xll) + (112 - 1’2) + .%’3]
D kxl—wt o
/ ¢ o) g (a)
2meg (xy — )" + 23

und
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erhélt man bei Integration nach z/,. Analog zu F; nun

400 00 (b —w
= N
= : 10Ty =
Sl A (= ) (- ) 3]
D kx1 wt
/ a . :(;32 dry (A.6)
2meg (xy — )" + 23

Die beiden verbleibenden Integrale 16st man mit Hilfe des Residuums. Es gilt hierbei

400 n
—iks S o . —tiks S —
/e -82+22ds——2m~ ; Res (e .52+z2) S:Sk—
o Im(sj,) <0
. - 1 dmk_l iks S
— 271 - Z SILI‘ISII@ = D1 ag {e e (s —sk)| (A7)
Im?s:k%<0
Die Singularitéten liegen an den Stellen s; = ¢z und sy = —iz und haben jeweils die
Ordnung m; o = 1. Fiir das Integral ergibt sich so
“+o0o
—iks S . : —iks S . - —kz
S ds = —27i - Sl_l)r_nize A (s +iz) = —mie (A.8)
Das zweite Integral wird auf dhnlichem Wege gelost.
+00 n
—iks < _ . iks < o
/e 32+22d8 2mi - ; Res (e 52—1—22) S_Sk—
—oo Im(s;,) <0
. - . 1 dmk_l —iks <
27 - Z shl?k e [6 P2 (s —sk)| (A9)
Im](fs:k)<0
Die Singularitdten liegen an den Stellen s; = ¢z und sy = —iz und haben jeweils die
Ordnung m; 2 = 1. Fiir das Integral ergibt sich so
+oo
/ e ks a5 22 ds = 2mi - sgrgz e ks 524—% (s +iz) = —me ** (A.10)

— o0
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Angewandt auf das Integral fiir die x-Komponente des E-Feld heifit das bei Verwendung
der Substitution u = z; — 2}

—+00
, i(kz1—wt)
B, TET Poc” /e_ik“ Y du=— Do jeilkm—wt) g=hes (A.11)
2meg u? + 22 20
o S~~~
Eo

Fiir die z-Komponente des E-Feld wird die gleiche Substitution u = x; — 2y angewandt
und man erhélt

+00
u=z—z’ D i(kz1—wt) ; Dy
i, vz Doc / oiku__F g 0 ik —wt) ks (A.12)
2meo u? + 22 2¢eg

Das Vektorfeld sieht aus wie

E = EO X e—kxgei(kxl—wt) .

o

Losung zum Physikalischen Pendel

Wird ein Dipol in einem inhomogenem elektrischen Feld zur Drehung gebracht vollzieht
sich diese in mit der Periodendauer T. Bei beliebig Auslenkung um den Winkel o hat
der Dipol anfangs die Energie W = —pF cosa, zu einem beliebigen anderen Zeitpunkt
die Energie W = —pE cos ¢ + 0,5I1¢%. Setzt man nach dem Energiererhaltungssatz beide
Energien gleich, erhédlt man eine Bewegungsgleichung

JEE g — de (A.13)
I \/Cos o — cos

Lost man diese Bewegungsgleichung und sucht nach der Periodendauer erhélt man

2

e ﬁ 2i
T:27q/—- 1+ [ -(sin%) (A.14)
i=1 H

k=1



Anhang B

Weitere Informationen zu den
Experimenten

Verwendung von Elektrolyten im Experiment

Herstellen verschieden konzentrierter Losungen

Benotigt man zur Durchfiihrung einer Messreihe eine gréffere Anzahl verschieden konzen-
trierter Losungen, so ist es niitzlich sich zuerst eine Stammldsung grofler Konzentration
c anzusetzen. Von dieser Stammlésung entnimmt man einen Teil Vg und verdiinnt diesen
zur gewiinschten Konzentration ¢’. Es stellte sich hier die Frage, wieviel Losungsmittel AV
gibt man zu Vs hinzu? Berechnet man AV erhélt man als Losung

AV = Vs (CE - 1) (B.1)

Dichteinderung einer Salzl6sung

Gibt man Salz in ein Losemittel, so dissozieren die ionischen Bestandteile des Salzes. Dabei
andert sich die Dichte p; des Losemittels zu p,. Fiir die Dichte des Losemittels gilt

m
p= (B.2)
wohingegen fiir das Losemittel mit Salz gilt
my -+ myg
= —" B.3
p v (B.3)

Die Masse des Salzes bestimmt sich bei Konzentration ¢ zu

ms = cV Mg (B.4)
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mit der molaren Masse des Salzes M,. Fasst man die drei Gleichungen zusammen.
Erhalt man als Dichte des Losemittels

ps = p1 + cM, (B.5)

Leitfahigkeit von NaCl-Lésungen

Die Leitfahigkeit einer NaCl-Losung kann durch alleinige Kenntnis der Salzkonzentration
nur bedingt errechnet werden.A an dieser Stelle hilft man sich mit Tabellen oder Diagram-
men weiter, in denen Messwerte aufgetragen sind.

Konzentration in mol-17! | 0,0001 0,001 0,01 0,1 0,2 0,3 0,4
Leitfahigkeit in ST | 0,00107 0,006 0,102 0,9 1,7 24 3.1

Konzentration in mol-17! | 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0 1,2 1,4
Leitfihigkeit in S-m™! 3,9 4,6 5,3 6,1 6,6 7,3 8,7 9,7

Konzentration in mol-17! | 1,6 1,8 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 5,0
Leitfahigkeit in S-m™! 11,0 119 13,0 152 17,1 188 20,1 21,8

Tabelle B.1: Gleichstromleitfahigkeit einer NaCl-Losung bei 20°C

Héaufig findet man statt der Konzentration die Gewichtsprozente angegeben. Die Ge-
wichtsprozente berechnen sich nach

-1

ms 01

— 1 =1 -1 B.
00% ( 2 ) 00% (B.6)

ms+ml s

um. Dabei stehen my fiir die Masse des Salzes, m; fiir die Masse des Losemittels, g
fiir die Dichte des Losemittels, ¢ fiir die Losemittelkonzentration und M, fiir die molare

Masse des Salzes. Beim Produkt ¢M; macht die Einheit keine Probleme, da gilt [cM;] =

mol g _ 1 ke
1 1 mol_1m3

Temperaturabhiingigkeit der Aquivalentleitfihigkeit

Die Aquivaler}.tleitféihigkeit A einer Losung ist temperaturabhéngig. Der Zusammenhang
zwischen der Aquivalentleitfihigkeit einer Bezugstemperatur 6, und einer zweiten Tempe-
ratur 0y wird mit

Ao, = Ao, [1+ K (61 — 0)] (B.7)

angegeben. Fiir k gelten die Werte
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Elektrolyt | k in K—!
Salze 0,023
Sauren 0,0154
Wasser 0,058
Basen 0,018

Dichtednderung einer Salzlésung

Gibt man Salz in ein Losemittel, so dissozieren die ionischen Bestandteile des Salzes. Dabei
andert sich die Dichte g; des Losemittels zu p,. Fiir die Dichte des Losemittels gilt

m
o= Vl (B.8)

wohingegen fiir das Losemittel mit Salz gilt

my -+ myg

05 = = (B.9)

Die Masse des Salzes bestimmt sich bei Konzentration ¢ zu

mg = cV M, (B.10)

mit der molaren Masse des Salzes M,. Fasst man die drei Gleichungen zusammen.
Erhélt man als Dichte des Losemittels

Os = QZ+CM5 (Bll)

Schallgeschwindigkeit in NaCl-Lésungen

Der Salzgehalt einer Losung verdndert auch die Schallgeschwindigkeit in der Losung. Es
gilt in Néherung [ | der Zusammenhang

m m m m
=1449.2— +4.6— -0 — 0,055— - 6% + 0, 00029— - 63
v T g T sK ’ sK?2 9 sK3
m m c-b58 44 &
1,39——0,012—-9)- E% ™ md 35 (B.12
+< s sK ( 998% > ( )

mit der Temperatur 6 in °C und der Salzkonzentration c.



134 B Weitere Informationen zu den Experimenten

Verwendete Messgerite

Zur Durchfithrung aller Experimente wurden im Labor und Reinraum folgende Geréte

benutzt:
HF-Generator von Fa. Rohde & Schwarz, Signalgenerator SMLO1

HF-Generator von Fa. Rohde & Schwarz, Signalgenerator SML02
HF-Generator von Fa. Rohde & Schwarz, Signalgenerator SMP02
HF-Generator von Fa. Rohde & Schwarz, Signalgenerator SMG
HF-Generator von Fa. Agilent, Signalgenerator 83650L
HF-Generator von Fa. Agilent, Signalgenerator

HF-Generator von Fa. Hewlett-Packard, Signalgenerator 8647A

500 mW HF-Verstarker von Mini-Circuits Modell zhl-2010(sma)
500 mW HF-Verstéarker von Mini-Circuits Modell zhl-2
Netzwerkanalysator von Fa. Hewlett-Packard, Modell 8716D
Netzwerkanalysator von Fa. Rhode & Schwarz, ZVR
Spannungsversorgung von Fa. Hameg Triple Power Supply HM7042
Probenhalter, gekiihlt mit einem 10W-Peltier-Element
MikroDispenser der Fa. GeSIM mit multi-dos Steuerung und Software
Temperaturregelgerat Peltron

Mikroskop von Olympus, Modell SZX9

mit CCD-Kamera von Fa. JVC Modell TK-C1360B

Videorekorder von Fa. JVC Modell HR-DVS2 zur Filmaufzeichnung
500MHz-Pentium-III-Rechner mit Videokarte

Ostzilloskop von Fa. Hameg HM1507-3

Sauerstoffplasma: Lab-Ash 100 der Fa.
Sauerstoffplasma: Gigaetch der Fa.

Lackschleuder: 1001S und ST146 der Fa. Convac
Maskaligner: MJB3 der Fa. Karl Suss

Ellipsometer: SD2300 der Fa. PLASMOS
Ultraschallbad: Sonorex super digital der Fa. Bandelin
UHV-Aufdampfanlage: Fa. BesTec

PECVD-Anlage: Plasmalab 80 Plus der Fa. Oxford
Sputteranlage: LS320S der Fa. von Ardenne Anlagentechnik
Bonder: 1204W der FA. ME1 Marpet Enterprises
AFM: Nanoscope IIla der Fa. Digital Instruments
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