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1 Einleitung

1.1 Hydrokolloide

Der Begriff Kolloid (griech. k6Ala, Leim) wurde erstmals 1861 von GRAHAM fiir leimartige
Makromolekiile vorgeschlagen, die bei Dialyseversuchen im Gegensatz zu den kleinen Ionen
nicht durch Membranen permeieren konnen [1]. Der Begriff ,,Kolloid* sollte damit den Unter-
schied zu den ,,Kristalloiden* deutlich machen. In der Zwischenzeit wurde durch die Einfiihrung
neuer Experimentiertechniken wie Licht- und Elektronenmikroskopie sowie Licht- und Ront-
genkleinwinkelstreuung umfangreiches Material iiber die Eigenschaften kolloid-disperser Sys-
teme erarbeitet. Ein kolloidales System besteht aus einem homogenen Dispergiermedium und
einem darin dispergiertem Stoff. Aus der Kombination beider Komponenten, die in festem, fliis-
sigem oder gasformigem Zustand vorliegen konnen, resultiert eine grofle Vielfalt kolloidaler
Systeme. Solche Systeme sind dadurch charakterisiert, dass ihre Oberfldcheneigenschaften eine
erheblich groBere Rolle als die Festkorpereigenschaften spielen [2].

Die Abgrenzung der GroBe von Kolloiden von gelosten Stoffen einerseits und von groBpartiku-
lairen Suspensionen andererseits wird in der Literatur kontrovers diskutiert. Willkiirlich wurde
eine Trenngrenze von 450 nm festgelegt, unterhalb derer Stoffe als gelost galten. Somit wurde
der Bereich zwischen etwa 1 nm bis 450 nm nicht beachtet, was OSTWALD als ,,Welt der ver-
nachlissigten Dimension* bezeichnete [3]. Seit 1972 wird dem Vorschlag der International Uni-
on of Pure and Applied Chemistry (IUPAC) folgend der Begriff ,,Kolloid* fiir Objekte benutzt,
bei denen zumindest eine Dimension eine Linge im Bereich von 1 nm bis zu 1000 nm besitzt [4,
5]. Suspendierte Feststoffe mit Abmessungen > 1 um werden demnach als Partikel bezeichnet.
Abbildung 1.1 verdeutlicht die GroBenverhaltnisse von Kolloiden.

Damit ist die Kolloidforschung in einem Zwischenbereich, dem mesoskopischen Bereich, zwi-
schen Atomen und Molekiilen auf der einen Seite, und den Festkorpern auf der anderen Seite
angesiedelt. Die grundlegenden Erkenntnisse Anfang des letzten Jahrhunderts iiber die physika-
lische Chemie kolloidaler Systeme fiihrten zu einer weitverzweigten Verwendung in industriel-
len Prozessen. Neben der Verbesserung von Farben und Lacken wurden Emulsionen vermehrt
eingesetzt und neue Verwendungszwecke flir Polymermolekiile gefunden [6]. Die Eigenschaften
und die Qualitdt von Produkten aus dem Bereich der Lebenswissenschaften sind eng mit der
Beschaffenheit des kolloidalen Systems verkniipft. In der Kosmetik- und Nahrungsmittelindust-
rie werden Kolloide als Pigmente, Fiillstoffe und Emulsionen eingesetzt [7-9].
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Abbildung 1.1:  Einige Beispiele fiir Hydrokolloide und ihre ungefihren Grofienbereiche. Sowohl die unte-
ren als auch die oberen Abgrenzungen sind flielend.

Kolloide, die im Dispersionsmedium Wasser auftreten, werden als Hydrokolloide bezeichnet,
wobei die Art der in der Natur vorkommenden Kolloide vielseitig ist. Neben anorganischen Kol-
loiden wie Tonteilchen, Karbonaten oder Silikaten sind organische Makromolekiile wie z.B.
RuB, Proteine, Vesikel und Huminstoffe zu finden. Aber auch Mikroorganismen wie Bakterien,
Viren, Sporen und Algen in diesem Grofenbereich werden zu den Kolloiden gerechnet [10-12].
Hydrokolloide sind in natiirlichen Gewdéssern ubiquitér. Durch das Sorptionsvermdgen und die
Moglichkeit der Mobilisierung kdnnen Hydrokolloide den Transport von Schadstoffen in Boden
und Fliissen beschleunigen [4, 13]. Neben toxischen Verbindungen wurde der Verbleib von Ra-
dionukleiden [14] und der der Transport von Schwermetallen durch Adsorption an Hydrokolloi-
de untersucht [15-17]. Partikel in Form von Staub stellen ein Gesundheitsrisiko dar [18, 19].
Durch berufsbedingte Staubexposition iiber einen ldngeren Zeitraum treten Lungenkrankheiten
auf [20]. Die Sputumanalyse kann einen wichtigen Beitrag in der Aufkldrung der Entstehung
von durch Partikel verursachten Krankheiten leisten und so zur Verbesserung des Arbeitsschut-
zes beitragen [21].

Im Bereich der Pharmazie riickt die Frage in den Vordergrund, inwiefern PartikelgroBBe und
-form die Wirkung von Arzneistoffen beeinflussen [22-24]. Der Einsatz von Nanopartikeln in
der Medizin zeigt ermutigende vorldufige Ergebnisse bei der Verwendung als Marker oder Hit-
zequellen [25].
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Nicht zuletzt verhilft dabei die Kombination aus Priazisionsexperimenten an maB3geschneiderten
kolloidalen Suspensionen und theoretischen Modellrechnungen zu wichtigen Einsichten iiber
grundlegende Vorginge bei Phaseniibergidngen wie Schmelzen und Gefrieren [26, 27].
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1.2 Analytik von Hydrokolloiden

Durch die breite Verwendung von dispergierten Pulvern und Emulsionen steigt das Bewusstsein
fiir die Notwendigkeit einer exakten Charakterisierung der Partikeleigenschaften. Im Vorder-
grund stehen dabei die Bestimmung des Durchmessers, der Dichte und der Form von Partikeln
[28]. Fiir weiterfithrende Erldauterungen iiber Definition und Bestimmung des mittleren Partikel-
durchmessers aus Grofenverteilungen sei auf die Literatur verwiesen [29-34]. In Abbildung 1.2
sind die ungefdhren Arbeitsbereiche einiger Techniken zur Bestimmung des Partikeldurchmes-
sers gegeniibergestellt. Sowohl die untere wie die obere Grenze ist von der Probe abhingig.

1.2.1 Charakterisierung der PartikelgroRe

Zur Charakterisierung des Partikeldurchmessers stehen mehrere Methoden zur Verfligung. Bei
lichtmikroskopischen Verfahren wird der geometrische Durchmesser von Partikeln durch Ver-
gleich mit einem GréBenstandard genau bekannter Grof3e bestimmt. Dadurch kénnen Genauig-
keiten fiir die GroBenbestimmung von sphérischen Partikel im Bereich zwischen 3 um und
30 um von besser als 0.6 % erzielt werden (95 % Konfidenzintervall) [35].

Bei der Rasterelektronenmikroskopie (REM) wird ein Elektronenstrahl maanderformig iiber
eine Probe gelenkt. Mittels der Detektion der riickgestreuten Elektronen wird die Bildhelligkeit
am Ort erhalten, an dem der Elektronenstrahl auf die Probe trifft. Aus der Information der Lage
des Elektronenstrahls durch die Steuerung und dem Signal der riickgestreuten Elektronen fiir die
Bildhelligkeit wird ein Bild der Probe generiert. Wasserhaltige, organische Hydrokolloidstruktu-
ren verlieren dabei allerdings ihre Struktur, da die Probe im Vakuum getrocknet und mit einer
leitenden Schicht (Metall, Kohlenstoff) unter Vakuum besputtert werden muss [36]. In einem
Transmissionselektronenmikroskop (TEM), mit dem Strukturen bis etwa 0.1 nm aufgeldst wer-
den konnen, werden die durch eine Probe transmittierten Elektronen detektiert. Dafiir muss die
Dicke der Probe im Bereich von wenigen Nanometern bis wenigen Mikrometern liegen [36].
Mit Hilfe der Rontgenmikroskopie konnen Strukturen im Nanometerbereich aufgelost werden,
wobei Proben in ihrem urspriinglichen Medium verbleiben konnen. Der apparative Aufwand ist
jedoch erheblich. Die Anforderungen an die fiir Rontgenmikroskopie notwendige monochroma-
tische, kollimierte, kurzwellige Strahlung werden nur durch Synchrotronstrahlung erfiillt. Die
Rontgenmikroskopie ermoglicht die zeitaufgeloste Beobachtung der Bewegung von Nanoparti-
keln und —aggregaten direkt in Fliissigkeiten. Dadurch kénnen bei Verringerung der Strahlungs-
dosis subzelluldre Vorgéngen in lebenden Zellen direkt in Fliissigkeit untersucht und dreidimen-
sional rekonstruiert werden [37-40].

Bei der statischen Streuung von Laserlicht (LS) wird die Intensitdt des an Partikeln gestreuten
Lichtes in Abhdngigkeit vom Streuwinkel bestimmt. Aus dem vom Streuwinkel abhdngigen
Verlauf der Intensitit des gestreuten Lichtes kann mithilfe der Mie-Theorie auf die Partikelgro-
Be geschlossen werden. Wird die Intensitdt des gestreuten Lichts nur an bestimmten, festen
Winkelpositionen gemessen, wird die Technik als Multi Angle Laser Light Scattering (MALLS)
bezeichnet. Bei Right Angle Laser Light Scattering (RALLS) wird die Intensitdt nur im rechten
Winkel zur Anregung detektiert [41]. Die Messung des an Partikeln gestreuten Lichts gibt de-
taillierte Informationen tiiber strukturelle und dynamische Eigenschaften von Materie. Mit Hilfe
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von dynamischer Lichtstreuung (DLS) kann durch die Interpretation der zeitlichen Schwankun-
gen der gestreuten Intensitit auf den Diffusionskoeffizienten der Partikel geschlossen werden
[42-44]. Die Bestimmung der Partikelgr6fe mittels auf Lichtstreuung beruhenden Verfahren ist
jedoch vom Brechungsindex, der Form, der Dichte und der Absorption der Partikel abhéngig
und kann durch Agglomeratbildung verfalscht werden. Allgemein liefert die Bestimmung des
Partikeldurchmessers nur fiir sphérische Partikel konsistente Ergebnisse [45-47].

| Lichtmikroskopie |
| REM
TEM |

| Statische Lichtstreuung |

IDynamische Lichtstreuung

GPC
| Ultrafiltration |
| Fluss-FFF |
| SdFFF |

1nm 1um 1mm

—e— ] 1 ] 1 ] u
10" 10" 10° 10° 10”7 10°  10° 10* 107 107
Durchmesser/ m

Abbildung 1.2:  Arbeitsbereiche von einigen Techniken zur Bestimmung des Partikeldurchmessers. Sowohl
die unteren als auch die oberen Abgrenzungen sind von der Probe abhiingig.

Bei der Laserinduzierten Breakdown-Spektroskopie (LIBD) wird die auf einem Partikel durch
einen fokussierten, gepulsten Laserstrahl generierte Plasmaemission detektiert. In Abhéngigkeit
von der Laserpulsenergie und der Anzahl der Laserdurchbriiche in einem bestimmten Volumen
pro Laserpuls kann sowohl auf die Anzahl als auch auf die Grof3e der Partikel geschlossen wer-
den. Mittels LIBD sind Kolloide bis in den ppt-Bereich und damit um mehrere Grofenordnun-
gen nachweisstirker nachgewiesen worden, als mit Techniken der Lichtstreuung [48-50].
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1.2.2 Trennung

Neben der Bestimmung der PartikelgroBenverteilung ist die Fraktionierung einer Probe wiin-
schenswert. Eine etablierte Technik zur Kolloidtrennung ist die Gelpermeationschromatographie
(GPC), auch Gelfiltration genannt. Die Auftrennung erfolgt durch die unterschiedliche Verweil-
dauer der Kolloide in den Poren der stationdren Phase. Allerdings fiihrt die starke Wechselwir-
kung der stationdren Phase vor allem mit Kolloiden einer GroBe unterhalb von 10 nm zu Arte-
fakten durch Adsorption und Scherkréften [41, 51].

Durch Ultrafiltration wird in hintereinander gestaffelt angeordneten Membranfiltern eine se-
quenzielle Filtration durchgefiihrt. Um Artefakte durch Konzentrationspolarisation zu verrin-
gern, werden Rithrwerke knapp liber der Membranoberflache eingesetzt [52].

Mit der Technik der Feldflussfraktionierungen (FFF) steht fiir die Charakterisierung und Tren-
nung von Hydrokolloiden eine Gruppe schneller, schonender und hochauflésender Methoden
mit Kreuzstromanordnung zur Kolloidfraktionierung zur Verfiigung. Auf eine Probe, die sich in
einem Trennkanal befindet, bewirkt eine zur Bewegungsrichtung senkrecht stehende Kraft eine
unterschiedliche Verzogerung der zu trennenden Partikel. Die Art und Weise der Erzeugung der
Kraft unterscheidet die verschiedenen Varianten der FFF voneinander [53-57]. So wird die
Fliehkraft einer Zentrifuge fiir die Sedimentations-FFF (SAFFF) [58-62] genutzt, ein Tempera-
turgradient fiir die thermische Feldflussfraktionierung (ThFFF) [63-65], eine Potentialdifferenz
fiir die dielektrophoretische FFF und eine Fliissigkeitsstromung fiir die Fluss-FFF eingesetzt.
Weitere FFF-Varianten setzten ein magnetisches Feld (MgFFF), ein Schwerkraftfeld (GrFFF)
[66] oder ein Schallfeld (AcFFF) [67] ein. Weiterentwicklungen auf dem Gebiet stellen mehr-
dimensionale Auftrennungen (2D-FFF) [68], oder kontinuierliche Feldflussfraktionierung
(CFFF) [69] dar.

Die Fluss-FFF-Techniken unterscheiden sich in der Geometrie des Trennkanals und der damit
verbundenen Erzeugung des Querflussfeldes. Der Trennkanal weist einen rechteckigen Quer-
schnitt mit niedrigem Seitenverhéltnis auf. Am Trennkanal wird ein Fluss in der Weise angelegt,
dass sich eine laminare Stromung mit einem parabolischen Geschwindigkeitsprofil iiber die Ka-
nalhdhe ausbilden kann. Der Fluss, mit dem sich die Fliissigkeit im Trennkanal fortbewegt, wird
als Laminarfluss bezeichnet. Senkrecht zum Laminarfluss, der ein parabolférmiges Geschwin-
digkeitsprofil aufweist, wird die eigentliche Trennkraft, der sogenannte Querfluss, angelegt. Der
Querfluss induziert eine Kraft auf die Partikel, wodurch eine Konzentrationsanreicherung der
Probe erreicht wird. Bei der symmetrischen Fluss-FFF befindet sich der Trennkanal zwischen
zwei Fritten, durch die der Querfluss senkrecht zur Hauptstromung gepumpt wird. Bei der
asymmetrischen Anordnung stellt der Querfluss einen Teil des Hauptstromes dar, welcher durch
eine Membran und eine Fritte aus dem Kanal abgesaugt wird. Zusammen mit der symmetri-
schen zdhlt die asymmetrische Fluss-FFF (AF*) zu den vielseitigsten FFF-Techniken, deren
Trennungsprinzip auf den Unterschieden der Diffusionskoeffizienten der verschieden groflen
Partikel beruht [53]. Mithilfe der AF*-Technik kénnen GroBenverteilungen von Partikelproben,
Proteinen oder Polymeren bestimmt werden. Der erfassbare Bereich des hydrodynamischen
Durchmessers reicht von etwa 1 nm bis 100 pm bzw. fir Makromolekiile von 10° Da bis
10" Da. Der geringe Aufwand fiir die Probenpriparation, die schonenden Trennbedingungen,
die einfache Entnahme von Fraktionen und die Moglichkeit der Aufkonzentration der Probe [70,
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71] pridestinieren die AF*-Technik zur Klirung analytischer Fragestellungen aus der Biochemie
[57, 72-74], Materialforschung [75-77] und Geologie [78]. Die Kopplung der Fluss-FFF-
Techniken mit elementspezifischen Detektoren erlaubt die grofenaufgeldste Bestimmung der
Elementverteilung. In der Literatur beschrieben ist die Kopplung an TXRF (off-line), Thermi-
sche Linse [79] und ICP-MS [80, 81]. Um mehr Aussagen iiber die Form der Partikel erhalten,
werden zunehmend Lichtstreudetektoren eingesetzt [82-85].

Neben den erwihnten hydrodynamischen Methoden ist die Auftrennung gemal3 der dielektri-
schen [86-90], magnetischen [91] oder thermischen Eigenschaften [92] des Partikel/Fluid-
Systems moglich, die bislang erst teilweise fiir Trennzwecke analytisch genutzt wurden [93].
Einige dieser Trennmethoden sind bereits auf einer mikrofluidischen Plattform in miniaturisier-
ten Analyse-Systemen (engl. Micro Total Analysis System, W'TAS) realisiert [94-100]. Die iiber-
wiegende Zahl der Anwendungen der uTAS sind auf die Charakterisierung geloster Analyten
ausgelegt [101-107]. Auf dem Gebiet der kontinuierlichen Analytik ist die Weiterentwicklung
der miniaturisierten Partikelanalytik nicht nur in Richtung elektrophoretischer Trennsysteme zu
erwarten. Gerade Kreuzstromtechniken bieten den Vorteil der kontinuierlichen Analytik und
Trennung.



1 Einleitung

1.3 Photophorese

Einen neuen Weg zur Diskriminierung von Partikeln stellt die Anwendung der durch lichtindu-
zierte Kréfte hervorgerufenen Bewegung dar. Gemill [IUPAC ist Photophorese (PP) definiert als
die durch Licht induzierte Bewegung in Materie. Der Impuls eines Photons ist durch dessen
Wellenldnge bestimmt. Bei der Wechselwirkung zwischen Photonen und Materie wird der Im-
puls auf Materie, z.B. Mikropartikel, {ibertragen. Der Strahlungsdruck generiert eine Kraft, die
auf die Mikropartikel wirkt. Die durch Licht induzierte Kraft wird als photophoretische Kraft
bezeichnet. Zur Erzeugung von PP-Kréften werden continuous-wave-(cw)-Lasersysteme ver-
wendet. Die Intensitit des Laserstrahls ist so gewahlt, dass keine Zerstorung der Probe auftritt,
und Krifte in der GroBenordnung von etwa 10™'* N generiert werden.

Eine Kraft in dieser Groenordnung ist klein im Vergleich zur Beschleunigungs- oder Ge-
wichtskraft von makroskopischen Korpern. Im Fall von Partikelsystemen in Gasen (Aerosole)
oder Fliissigkeiten (Hydrosole) kdnnen durch lichtinduzierte Krifte Partikel bewegt und gegen
die Schwerkraft levitiert werden. Bei Verwendung eines durch einen Laser generierten intensi-
ven Lichtstrahls konnen Partikel in Abhédngigkeit von ihren optischen Eigenschaften in Fliissig-
keiten, z.B. Wasser, bewegt werden. Bislang wurde die Manipulation iiberwiegend transparenter
Partikel untersucht.

In dieser Arbeit wird erstmals der Einsatz von Photophorese fiir die Analytik von Partikeln an-
gewendet. Damit ergibt sich eine Erweiterung der bisherigen Techniken und Zugang auf die
Charakterisierung von optischen Eigenschaften von Partikeln.

1.3.1 Historische Entwicklung

In der ersten Hélfte des 17. Jahrhunderts stellte der Astronom Johannes Kepler wiederholt fest,
dass der Schweif von Kometen immer der Sonne abgewandt war. Darauthin stellte er die These
auf, dass der Kometenschweif durch die Sonnenstrahlung abgelenkt werden miisse [108].

Fast 150 Jahre spater, 1873, konnte J. C. Maxwell theoretisch zeigen, dass Licht optische Kraft
durch Lichtdruck ausiiben kann. Damit legte er den Grundstein zur Theorie des Welle-Teilchen-
Dualismus, indem er Licht neben dem Wellencharakter auch Teilcheneigenschaften durch Pho-
tonen zuschrieb [109]. In der Wende des letzten Jahrhunderts konnten NICHOLS und HULL [110,
111] und LEBEDEV [112] zuerst experimentell den Strahlungdruck an makroskopischen Objek-
ten und absorbierenden Gasen nachweisen. Wenig spiter folgten weitere Arbeiten theoretischer
Natur von DEBYE {iiber den Lichtdruck [113] und experimenteller Art durch EHRENHAFT [114].
Die Erfindung des Lasers in den 1960er Jahren schlieBlich ermdglichte die Untersuchung des
Lichtdrucks durch intensive, kohédrente, monochromatische Lichtquellen. ASHKIN demonstrierte,
dass in Wasser suspendierte, transparente, nur wenige Mikrometer grofle Partikel durch die Be-
strahlung mit intensivem, fokussiertem Laserlicht aufgrund des Lichtdrucks bewegt und sogar
gegen die Schwerkraft levitiert werden konnten [115, 116]. Die darauf folgenden Arbeiten iiber
den Effekt von Strahlungsdruck bildeten die Voraussetzung fiir die Entwicklung laserbasierter
Methoden fiir die optische Manipulation von Partikeln [117, 118]. Damit war die Grundlage fiir
Atommanipulation gelegt [119], bei der durch optische Krifte einzelne Atome gekiihlt werden
konnen. Im Jahre 1997 wurden CHU, COHEN-TANNOUDJI und PHILLIPS ,,fiir ihre Entwicklung
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von Methoden zum Kiihlen und Einfangen von Atomen mit Hilfe von Laserlicht mit dem No-
belpreis flir Physik ausgezeichnet [120-122].

1.3.2 Einfluss der Strahlformung

In Abbildung 1.3 ist der Einfluss der Strahlformung auf die Bewegung von transparenten Parti-
keln bei der Wechselwirkung mit einem Laserstrahl verdeutlicht. Im Falle der Fokussierung
eines Laserstrahls mit einem Objektiv mit einer hohen Numerischen Apertur (NA), NA > 1.0,
treffen Lichtstrahlen mit einem groBen Winkel auf ein Partikel, das sich im Fokus befindet
(Abbildung 1.3a). Dadurch wird eine Kraft entgegen der Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls
auf das Partikel generiert und dreidimensionale Stabilisierung des Partikels erreicht. Diese Kon-
figuration ist als ,,Optische Pinzette* bekannt.

a b c

2w,

Laserstrahl

TEM,,-Mode

Objektiv |
NA>1.0 |
A '

b a

Fgrad
F[ES
F, F,
Fa Fb
F

Abbildung 1.3: Intensitéitsverteilung eines Laserstrahls (oben), Verlauf der Strahlen durch ein transparen-
tes Partikel (Mitte) und resultierende Krifte (unteren) in Abhiingigkeit von der Fokussie-
rung NA > 1.0 (a) NA < 1.0 (b und c).

Die erste Stabilisierung von elektrisch neutralen Partikeln gelang in Aufbauten, bei denen zwei
fokussierte Laserstrahlen entgegengesetzt gerichtet waren [115]. Durch Fokussierung eines La-
serstrahls mit einer hohen numerischen Apertur (NA > 1.0) konnte schlieBlich die dreidimensio-
nale Stabilisierung von Partikeln in einem GroBenbereich von 20 nm bis 2 um durch Verwen-
dung von nur einem Strahl (engl, ,,One-beam trap*) experimentell gezeigt werden [123, 124].
Diese Konfiguration 6ffnete die Tiir fiir die beriihrungslose Manipulation von biologischen Pro-
ben [125].
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Der durch lichtinduzierten Stress hervorgerufene Strahlungsschaden in biologischen Proben ist
von der Wellenldnge und der Dosis der verwendeten Strahlungsquelle abhingig [126]. Durch
die Auswahl einer geeigneten Wellenldnge konnte die zerstorungsfreie Immobilisierung von
Viren, Hefezellen, Bakterien und Protozoen in einem Laserstrahl gezeigt werden [127, 128].
Seitdem ist die Anwendung von lichtinduzierten Kréften auf biologische Proben in Fliissigkeit
intensiv untersucht worden [125].

Die auf ein Partikel durch Lichtdruck induzierte Kraft kann in zwei Anteile aufgeteilt werden: In
die Gradientenkraft radial und die Streukraft, transversal zur Ausbreitungsrichtung des Laser-
strahles. Befindet sich ein Partikel in der Ndhe eines mit einer niedrigen Apertur fokussierten
Laserstrahles, wird es durch die Gradientenkraft im Strahl ausgerichtet und zweidimensional im
Strahl stabilisiert (Abbildung 1.3b). Durch die Streukraft wird das Partikel in Ausbreitungsrich-
tung des Strahles bewegt, wobei es durch die Gradientenkraft radial stabilisiert ist (Abbildung
1.3¢). Die Untersuchung der photophoretischen Bewegung in Abhédngigkeit von den Partikelei-
genschaften stellt eine neuartige Methode zur Charakterisierung von Partikeln direkt in Fliissig-
keiten dar.

1.3.3 Photophoretische Krafte zur Partikelcharakterisierung

Bei einem Total Internal Reflection Microscope (TIRM) werden optische Krifte eingesetzt, um
die Brown‘sche Molekularbewegung zu dimpfen. Auf diese Weise ist es moglich, die auf ein
einzelnes Partikel wirkenden Krifte in unmittelbarer Ndhe zu einer Wand messbar zu machen
[129-131]. PHOUC beschreibt die Anwendung von optischen Kréften zur Messung von Adhisi-
onskriften zwischen Partikeln und Glasoberflachen. Ziel ist der Einsatz von lichtinduzierten
Kriften zur kontaktlosen Reinigung von schwer zugénglichen optischen Fenstern in technischen
Anlagen [132].

Neben der Messung von Kréften, die zwischen Festkorper und Partikel wirken, erdffnet die An-
wendung photophoretischer Krifte eine Vielzahl an Anwendungsmoglichkeiten fiir die Charak-
terisierung und Trennung von Mikropartikeln.

Analytik von Partikeln, Durchmesser und Brechungsindex

Dokumentiert sind die Untersuchungen an ideal spharischen, transparenten Polystyrol-Partikeln
oder Ol-in-Wasser-Tropfchen. Dabei stand die Ableitung der PartikelgroBe durch Mie-Streuung
[133] bzw. des Brechungsindexes mithilfe der geometrischen Strahlenoptik im Vordergrund
[134].

Mit der durch eine optische Pinzette ausgeiibten Kraft konnte durch Kraftmessung der Bre-
chungsindex von einzelnen Partikeln bestimmt werden [135]. Die Genauigkeit der Brechungsin-
dexbestimmung war dabei besser als 1 %, jedoch ist der apparative Aufwand hoch und der Par-
tikeldurchsatz mit wenigen Partikeln pro Minute als gering einzuschitzen.

Trennung von Partikeln

Mittels der Optischen Chromatographie [136, 137] konnten Mischungen von kolloidalen Sus-
pensionen nach PartikelgroBe [136, 138] und Brechungsindex [139] aufgetrennt werden. Die
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nichtinvasive, berithrungslose Natur von Techniken, die auf der Basis von lichtinduzierten Kréf-
ten arbeiten, bietet viele Vorteile fiir die Charakterisierung und Trennung von biologischen Pro-
ben. So wurde die optische Chromatographie auch fiir die Charakterisierung von biologischen
Proben eingesetzt [140-145]. Dadurch, dass Bakterien und Viren ohne Beeintrdchtigung der
biologischen Funktion durch optische Kréfte ohne physikalischen Kontakt bewegt [146] bzw.
immobilisiert werden konnen [128, 147, 148], bietet dieser Ansatz Vorteile gegeniiber elektro-
phoretischen und dielektrophoretischen Trennsystemen. Mithilfe von Laserdioden konnten Par-
tikel von unterschiedlicher Gréf3e und Brechungsindex in einem mikrofluidischen Kanal durch
Einstellung der Flussbedingungen bewegt werden [149, 150]. Auch der Einsatz von Lichtkraften
zum Sortieren von fluoreszenzmarkierten Zellen konnte verwirklicht werden. Durch opftical for-
ce switching konnen Zellen gezielt in einem laminaren Strdomung lateral versetzt werden, was
zur Trennung ausgenutzt werden kann [151].

Wird Licht durch photonische Kristalle geleitet, lassen sich periodische optische Potenziale er-
zeugen, mit denen es mdglich ist, Mischungen von transparenten Partikeln zu trennen [152-156].
Einen ersten Ansatz, kolloidale Suspensionen kontinuierlich zu trennen, zeigt auch die Kreuz-
stromtechnik, in der ein Laserstrahl senkrecht zur Stromungsrichtung ausgerichtet ist [157-160].
Alle diese oben genannten Techniken sind nur fiir die Charakterisierung von transparenten Par-
tikeln geeignet und kénnen nur bedingt fiir die Untersuchung von optisch dichten Partikeln ein-
gesetzt werden. Den Anwendungen von Lichtkriften, die sich z.T. noch im Stadium der Grund-
lagenforschung befinden, wird ein grofles Entwicklungspotenzial eingerdumt [161-164].

Einfluss der Partikelform

Es existieren viele experimentell bestétigte Berechnungen fiir ideal sphérische, transparente Par-
tikel [165-167]. Bei asymmetrischen Partikeln dagegen liegen bislang nur wenige experimentel-
le Daten von theoretischen Berechnungen der durch Licht induzierten Drehmomente vor [167-
171]. Mittels der Optischen Chromatographie konnte die Trennung von zwei eng miteinander
verwandten Sporen gezeigt werden. Die Trennung ist dabei nicht auf die Unterschiede von Bre-
chungsindex und GrofBe alleine zurlickzufithren. Daher besteht Grund zur Annahme, dass die
Trennung von der Form beeinflusst wird [142].

Ein wesentlicher Teil dieser Dissertation befasst sich mit der erstmaligen Anwendung der Pho-
tophorese zur kontinuierlichen Charakterisierung kolloidaler Suspensionen. Das stellte die
Grundvoraussetzung flir die Entwicklung eines kontinuierlichen Trennsystems auf der Basis
lichtinduzierter Kréfte dar.
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2 Aufgabenstellung

Ziel der vorliegenden Arbeit war die Entwicklung eines Systems zur kontinuierlichen Charak-
terisierung und Trennung von Hydrokolloiden aufgrund lichtinduzierter Krifte. Das schloss
die Auslegung eines mikrofluidischen Systems, die Konstruktion und Optimierung von Fluss-
zellen sowie Entwicklung einer automatisierten Routine zur Bildauswertung mit ein.

Charakterisierung

Im Bereich der Charakterisierung lag der Schwerpunkt auf der Konzeption, dem Aufbau und
der Charakterisierung eines photophoretischen Messsystems, mit dem kolloidale Suspensio-
nen kontinuierlich analysiert werden konnen. Es sollte untersucht werden, inwieweit aus der
Bewegung von einzelnen Partikeln in einem mit einer niedrigen Apertur fokussierten Licht-
strahl Aussagen iiber intrinsische Eigenschaften von Partikeln gewonnen werden konnen. Fiir
die Kldrung dieser Fragestellung wurden Flusszellen konstruiert, die die Beobachtung des
photophoretischen Effekts sicherstellten. Dazu mussten zunichst die optimale Geometrie der
Flusszelle, die Parameter des Laserstrahls und die Dimensionierung des mikrofluidischen
Autfbaus herausgearbeitet werden. Die Beobachtung der Partikelbewegung sollte mit Hilfe
einer Kamera erfolgen. Eine zentrale Rolle nahm die Programmierung und die Evaluierung
von automatisierten Methoden zur Bestimmung der Partikelgeschwindigkeit ein. Durch die
Erarbeitung der theoretischen Grundlagen sollten aus Partikelgeschwindigkeit die intrinsi-
schen Eigenschaften einzelner Partikel abgeleitet werden konnen. Dazu wurde die Abhingig-
keit der durch Impulsaustausch von Photonen generierten Bewegung von den Eigenschaften
der Mikropartikeln hergeleitet.

Nach der Evaluierung des Messsystems wurden die intrinsischen Partikeleigenschaften, die
PartikelgroBBe und der Brechungsindex, von Modellkolloiden mit genau definierten Eigen-
schaften bestimmt. Der Messung des integralen Brechungsindex eines Partikels kommt dabei
eine Schliisselrolle zu, denn dadurch werden Aussagen iiber die chemische Natur des Partikels
moglich. Weiterfiihrend sollte eine Moglichkeit entwickelt werden, Partikelmischungen zu
charakterisieren. Fiir die statistisch abgesicherte Charakterisierung kolloidaler Suspensionen
ist die Untersuchung von mehreren Hundert Bewegungen von Partikeln im Strahl notwendig.
Neben transparenten Kolloiden wurden Messungen an absorbierenden Partikeln durchgefiihrt.
Das Absorptionsverhalten der Partikel wurde mittels Photoakustischer Spektroskopie néher
charakterisiert.

Um die Moglichkeiten der zerstorungsfreien Methode fiir Realproben zu zeigen, sollten Ge-
schwindigkeitsverteilungen von Mikroorganismen bestimmt werden.
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Ein wesentlicher Teil dieser Dissertation befasst sich mit der erstmaligen Anwendung der
Photophorese zur kontinuierlichen Charakterisierung kolloidaler Suspensionen. Dies bildete
die Grundvoraussetzung fiir die Entwicklung eines kontinuierlichen Trennsystems auf der
Basis lichtinduzierter Kréfte.

Trennung

Den Schwerpunkt bei der Partikeltrennung bildete die Entwicklung und Charakterisierung
eines kontinuierlichen Separationssystems auf der Basis einer Kreuzstromanordnung. Die
durch die Partikelcharakterisierung gewonnenen Erkenntnisse flossen in die Ausgestaltung
einer optimierten Geometrie und die Dimensionierung der Laserstrahlparameter mit ein.

Die erstmalige Anwendung der Photophorese zur kontinuierlichen Trennung im Kreuzstrom
sollte das Potenzial dieser Methode zur beriihrungslosen Trennung von Partikeln unterschied-
licher optischer Eigenschaften aufzeigen. Da die Trennung aufgrund der optischen Eigen-
schaften der Partikel erfolgt, ware somit eine markierungsfreie Trennung von Partikeln mdg-
lich. Die Trennung nach den optischen Eigenschaften ist mit herkdmmlichen Trennverfahren
bislang nicht moglich.

Ausgehend von der Bewegung im Laserstrahl sollte eine Kreuzstromanordnung dimensioniert
werden, bei der ein Fliissigkeitsstrom senkrecht zum Laserstrahl angelegt ist. Fiir Partikel im
Kreuzstrom sollte ein theoretisches Modell entwickelt werden, um die Bewegung von Parti-
keln mit verschiedenen optischen Eigenschaften vorherzusagen. Aus dem Ergebnis der Be-
rechnungen zusammen mit den Messdaten wurde das System optimiert und die Auflésung des
Trennsystems abgeschétzt.

Aus der Beschreibung der Kreuzstromanordnung sollte ein optimales Design der Geometrie
der Trennzelle erarbeitet werden. In der Konzeption der Trennzelle wurden die Parameter des
Laserstrahls, die Abmessungen der Trennzelle und die Geschwindigkeit des Querflusses auf-
einander abgestimmt.
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3.1 Photophorese

Seit dem Entstehen der modernen Naturwissenschaften im 16. und 17. Jahrhundert hat man
versucht, Licht entweder mit den Modellen ,,Welle* oder ,,Teilchen* zu beschreiben. Erst im
letzten Jahrhundert erkannte man, dass Licht sowohl Wellen- als auch Teilcheneigenschaften
aufweist. DE BROGLIE veroffentliche 1924 im Rahmen seiner Dissertation eine Hypothese
iiber Welle-Teilchen-Dualismus [172]. Uber die de-Broglie-Beziehung

h
1= @3.1)

p
wird die Materiewellenlédnge (oder de-Broglie-Wellenlédnge) von Photonen oder Elektronen
mit dem Impuls p berechnet, wobei /4 die Plancksche Konstante ist. Diese Hypothese wurde
1927-28 von DAVISSON und GERMER [173, 174] und G. THOMSON experimentell durch Beu-
gung von Elektronen an Kristallgittern bestétigt [175].

Wechselwirkt ein Photon mit Materie, kommt es zum Impulsiibertrag, und die Impulsénde-
rung induziert eine Kraft. Im Allgemeinen ist die durch Photonen induzierte Kraft, im Gegen-
satz zu der zur Beschleunigung makroskopischer Korper notwendigen Kraft, verschwindend
klein. Erst bei Verwendung intensiver elektromagnetischer Strahlung, z.B. mittels eines La-
serstrahls, sind lichtinduzierte Kréfte so grof3, dass sie kleine Objekte, z.B. Mikropartikel,
bewegen konnen. Die durch Licht induzierte Bewegung wird als Photophorese bezeichnet
[176, 177].

3.1.1 Wechselwirkung von Licht mit Materie

Trifft eine ebene Welle unter dem Einfallswinkel € auf eine Grenzflache, wird der Strahl bei
Vernachldssigung von Absorption und Streuung in einen reflektierten und einen transmittier-
ten Anteil aufgeteilt. Im Falle einer Reflexion der einfallenden Welle breiten sich beide Wel-
len im selben Medium 2 mit dem Brechungsindex 7, aus. Ein Strahl, der durch die Phasen-
grenze des Mediums 2 in Medium 1 mit Brechungsindex »; transmittiert wird, erfahrt im Fall
n; > ny eine Brechung hin zum Lot. Der Ausfallswinkel ist mit ¢ bezeichnet. Der Strahlen-
gang wird durch das Brechungsgesetz von SNELLIUS berechnet [178]:
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n,sinf = n,sing. (3-2)

Die folgenden Berechnungen sind fiir linear polarisierte, transversal-elektrische Wellen (TE-
Wellen) ausgefiihrt, deren Vektoren des E-Feldes parallel zur Grenzflache sind. Fiir eine TE-
Welle ergibt sich der Reflexionsfaktor zu

n,;cosf — n, cos @ 3.3)

tg = :
n, cos 8 + n, cos @

Um einen Ausdruck unabhingig vom Austrittswinkel zu bekommen, wird 6 mithilfe des Bre-
chungsgesetzes eliminiert. Somit ergibt sich fiir den Reflexionsfaktor bzw. Transmissionsfak-
tor

cos @ — — sin26

(3.4)

e )
36

cos @ — sin2 @

Zﬂcose

n,
c059+\/( )+sin20

trg = (3.5)

Der Reflexionsgrad und der Transmissionsgrad werden aus Gleichung (3.4) bzw. (3.5) be-
rechnet wie folgt [179]:

2

cosf — J(%)z — sin? 6
cosO + J(%)z — sin% 6

Rep =1 = (3.6)

4 cosO \/(Z—;)Z — sin? 6

Trg = 7 3.7

<c059 + \/(Z—;)Z — sin? 0)
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3.1.2 Laserstrahlen

Es wird angenommen, dass ein Laserstrahl eine fast sphiarische Wellenfront aufweist, wobei
die Intensitdt senkrecht zur Ausbreitungsrichtung eine GaufB3verteilung aufweist. Im Folgen-
den wird die Intensitétsverteilung eines Laserstrahls mit TEMy-Mode sowohl in radialer wie
in transversaler Richtung untersucht.

Abbildung 3.1 zeigt den transversalen Verlauf eines durch eine Konvexlinse fokussierten La-
serstrahls um den Fokus, der sich im Ursprung x,y = 0 befindet. Die durchgezogenen Begren-
zungslinien, oberhalb und unterhalb der x-Achse sind die Verbindungslinien der Orte, an de-
nen die Intensitit des elektrischen Feldes in der zur Ausbreitung senkrechten Richtung 1/
des Maximalwertes im Zentrum betrigt. Im Fokus ist der Strahlradius w(x) minimal und wird
als Strahltaille wq bezeichnet.

Abbildung 3.1: Gauf}scher Laserstrahl, der durch eine Sammellinse fokussiert wurde, und sich in posi-
tiver x-Richtung ausbreitet.

In der Annahme, dass der Gauf3sche Strahl in einer transversalen Ebene bei x = 0 eine ebene
Wellenfront aufweist, kann aus der elektromagnetischen Wellengleichung die Rayleigh-Lange
fiir einen Laserstrahl mit der Wellenldnge 4 abgeleitet werden [179]:

2
_ 7T,

X = (3-8)

Die Rayleigh-Lénge gibt den Abstand xg von x =0 an, bei dem der Radius des Gauflschen
Strahles

w(x)=~2a, 3.9)

betrdgt. Der transversale Verlauf des Strahlradius wird in Abhéngigkeit von der Strahltaille
und von der Rayleigh-Linge zu
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2
w(x)=w, f1+ X (3.10)
Xp

angegeben [179]. Die maximale Intensitét /y,x im Zentrum eines TEMy)-Mode Laserstrahls

kann mittels der Beziehung

[ G.11)
M 2! )

aus der Laserleistung P und der Strahltaille berechnet werden [180]. Zusammen mit Glei-
chung (3.10) wird der transversale Verlauf der maximalen Intensitdt anhand der Laserstrahl-
parameter berechnet:

2P w3 1
3.12
214 n.;(zug o (3.12)

IMax(x) =

Da bei einem experimentellen Aufbau davon ausgegangen werden kann, dass die Wellenlan-
ge, die Laserleistung und die Strahltaille widhrend einer Messung praktisch konstant bleiben,
wird Gleichung (3.12) in eine fiir die Praxis relevante Form tiberfiihrt:

Iy () 192%2' (3.13)

Im Fernfeld (x >> xr) wéchst der Strahlradius linear mit der Entfernung x vom Fokus an und
der volle Divergenzwinkel y ergibt sich zu

y = 2 wo = ﬁ (3.14)
Xp  Twy

Fiir die Grundmode wird das Strahlparameterprodukt aus der Strahltaille und dem Diver-
genzwinkel wie folgt berechnet [176]:

(3.15)

WoYy
2

IR

Fiir hohere transversale Moden oder Modengemische in einem Laserresonator sind sowohl
der Strahltaillendurchmesser wy als auch der Divergenzwinkel y um den Faktor M* groBer als
bei der Grundmode TEMy. Fiir diesen Fall errechnet sich das Strahlparameterprodukt zu:
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(3.16)

Die GroBe M* wird als BeugungsmaBzahl bezeichnet und ist ein MaB fiir die Fokussierbarkeit
eines Laserstrahls. Werden zwei Laserstrahlen mit gleichem Strahlradius aber verschiedenem
M? mit der gleichen Linse fokussiert, weist der Strahl mit kleinerem A einen kleinere Strahl-
taille und eine geringere Divergenz auf [176].

3.1.3 Allgemeine Herleitung der photophoretischen Kraft

Eine Strahlungsquelle mit der Leistung P emittiert einen Photonenfluss N/4t von [180]
—=p—=, (3.17)

Die Photonen mit der Wellenldnge A werden in ein Medium mit dem Brechungsindex », aus-
gesendet. ¢ ist die Geschwindigkeit, mit der sich eine elektromagnetische Welle im Vakuum
ausbreitet. Bei der Wechselwirkung von Photonen mit Materie findet Impulsiibertrag statt.
Die durch die Impulsédnderung pro Zeit dp/dt hervorgerufene Kraft Fpp wird im Folgenden als
photophoretische Kraft bezeichnet und geméaf

dp _n,
Fpp = —=—

= 3.18
dt ¢ 19

w

berechnet. Py ist der mit der Materie wechselwirkende Bruchteil der von der Lichtquelle
emittierten Leistung P. Wird ein Mikropartikel mit dem Radius a betrachtet, mit dem die Pho-
tonen wechselwirken, konnen unter zunédchst unter Vernachldssigung von Streuung zwei
Grenzfille auftreten: Vollstindige Absorption und Totalreflexion der einfallenden Strahlung.
Fiir die vollstindige Absorption der einfallenden Strahlung der Intensitét / liber den Partikel-
querschnitt 4 ergibt sich:

P,=1A. (3.19)

Durch die Absorption wird eine Warmeentwicklung im Partikel verursacht und in Abhingig-
keit der Warmeleitfahigkeiten von Partikel und dem umgebenden Medium wird sich ein mehr
oder weniger starker Temperaturgradient innerhalb des Partikels ausbilden. Ist die Partikel-
bewegung von thermischen Vorgingen beeinflusst, die durch Lichtabsorption induziert sind,
wird dieser Effekt als Photo-Thermophorese bezeichnet [181-183].

Im Falle vollstindiger Reflexion errechnet sich P,, aufgrund des Impulserhaltungssatzes zu:

P,=21A. (3.20)
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Die tatsdchlichen Vorgénge werden von den Gleichungen (3.19) und (3.20) nur unzureichend
beschrieben, da Lichtstreuung auftritt und Einzelstrahlen immer in einem Winkel zur Norma-
len der Kugeloberfldche auftreffen. Allgemein wird fiir die Leistung, die am Partikel gestreut
wird, und in mechanische Bewegung umgesetzt wird, ein Ausdruck angegeben, der durch die
photophoretische Effizienz Q beschrieben werden kann:

Py =1AQ = Peps Q (3.21)

Dabei konnen die Komponenten in radialer (Q;) oder axialer Richtung (Q,) beziiglich des La-
serstrahles aufgeteilt werden [124, 184]. Daraus folgt fiir die photophoretische Kraft, die aus
dem Impulsiibertrag durch Wechselwirkung mit Photonen auf einen Korper wirkt, in radialer
Richtung

n,P
Fop= =L (3.22)

Co

bzw. in transversaler Richtung des Laserstrahls

n,P
Fop = Cef L0, (3.23)
0

Mit P wird die effektiv durch den Impulsiibertrag auf das Partikel deponierte Leistung be-
zeichnet. Der Term n,Pesi/co ist der Impulsiibertrag pro Sekunde durch die mit dem Partikel
wechselwirkenden Photonen. Im Allgemeinen kann die photophoretische Effizienz Q als ein
Mal fiir die Umwandlung des Impulses in mechanische Bewegung betrachtet werden [184,
185].

3.1.4 Photophoretische Kraft bei inhomogener Intensitatsverteilung

Ein Partikel mit dem Radius a befindet sich zentriert zur Symmetrieachse in einem radial-
symmetrischen elektromagnetischen Feld mit der Intensitétsverteilung /(r). Die auf die Parti-
kelfliche deponierte effektive Leistung Pegr wird durch Integration iiber die Intensititsvertei-
lung mit von 0 <r < a gemal

a
Perr = Zﬂf ri(r)dr (3.24)
0

berechnet. Der theoretische Verlauf einer Gauformigen Intensitétsverteilung radial zur Aus-
breitungsrichtung wird angegeben zu:
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2r2

- 3.25
I(r) = Iyace ©0 . 3.29)

Unter der Voraussetzung, dass gilt a << w, kann eine Niaherung geméaf
1(r) = Lygy (3.26)

vorgenommen werden. Zum einen wurde die effektive Leistung einer Gaullférmigen Intensi-
tatsverteilung durch numerische Integration und zum anderen durch die Verwendung der Né&-
herung berechnet. Das Ergebnis beider Berechnungen ist flir wp =25 um in Abbildung 3.2
dargestellt.

1.25 ' ' ' ' i

—o—I(r)=1, exp(-2r'/w)

100 I~

max

0.75

0.50+

0.25

Normierte Laserleistung P/P

0.00

0 10 20 30 40

Radius r / pm

Abbildung 3.2: Effektive Leistung bei einer konstanten Intensitit und einer Gaufiformigen Intensitéts-
verteilung.

Fiir die Ndherung ergibt sich zwischen der effektiven Leistung und dem Radius ein Zusam-
menhang P,rr 7% . Aus dem Vergleich beider Ergebnisse zeigt sich, dass bis zu einem Ra-
dius von =6 um die Abweichung durch die Nédherung weniger als 10 % gegeniiber der
exakten Losung der effektiven Leistung fiir eine GauBformige Intensitéitsverteilung betrégt.
Wenn die Bedingung a << w, erfiillt ist, entfallt die aufwindige numerische Integration, und
die effektive Leistung wird aus den Laserstrahlparametern wo und P abgeschitzt zu:
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a 2
P.. =2 (—) P (3.27)
erf = 2\ oo

Fiir die photophoretische Kraft aus Gleichung (3.23) ergibt sich somit unter der Beachtung
von Gleichung (3.27) ein Zusammenhang zwischen den experimentell zuganglichen Parame-
tern Laserleistung P, Laserstrahltaille @, und den Parametern des Partikels @ und Q:

P 2
Fpp = Zni(i) Q. (3.28)

3.1.5 Photophoretische Effizienz

Die auf ein sich in einem intensiven Lichtstrahl befindliches Partikel wirkende Nettokraft
kann in einen radialen und axialen Anteil aufgeteilt werden kann. Die radiale Komponente
wirkt in Richtung der Strahlachse und zentriert das Partikel im Strahl, wéihrend die axiale
Komponente das Partikel in Ausbreitungsrichtung beschleunigt. Die photophoretische Effi-
zienz ist fir die Unterscheidung von Partikeln der Schliisselfaktor, da sie von den optischen
Eigenschaften der Partikel abhéngig ist. Wie in der Literatur gezeigt, ist O eine Funktion ver-
schiedener Parameter, darunter PartikelgroBe und Brechungsindex [124, 184, 185]. Um die
durch Licht induzierte Bewegung auf Partikeleigenschaften zuriickfiihren zu kénnen, wird der
Zusammenhang zwischen der PP-Effizienz und dem Brechungsindex von transparenten Parti-
keln berechnet.

Strahlungskréfte konnen auf zwei voneinander verschiedene Art und Weise theoretisch herge-
leitet werden: Durch die Theorie der elektromagnetischen Wellen oder durch die Ndherung
der geometrischen Optik. Die Theorie der elektromagnetischen Wellen wird fiir Objekte an-
gewendet, deren Abmessungen kleiner als die Wellenldnge des eingestrahlten Lichtes sind
[157, 171, 186]. Wenn dagegen die Wellenldnge des Lichtes klein gegeniiber den Abmessun-
gen der Komponenten des optischen Systems ist, kann in der Ndherung der geometrischen
Optik gearbeitet werden [124].

Im Rahmen dieser Arbeit sind die Abmessungen der Partikel gewohnlich groBer als die Wel-
lenldnge des eingestrahlten Lichtes, d.h. @ >> /. Daher wird die Berechnung der Strahlungs-
krifte in der Naherung der geometrischen Optik durchgefiihrt. Der auf das Partikel treffende
Strahl mit der Intensitdt /) wird in infinitesimal viele Einzelstrahlen der Intensitit / aufgeteilt.
In Abbildung 3.3 ist der Strahlengang eines einzelnen Strahles nach dem Modell der geomet-
rischen Optik eingezeichnet.
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Fiir jeden Einzelstrahl werden die Strahlenginge und die Intensititen in Abhidngigkeit vom
Einfallswinkel 8 und vom Brechungsindex des Partikels 7; berechnet. Die photophoretische
Effizienz des Einzelstrahles ¢(6) wird in Abhdngigkeit vom Einfalls- bzw. Ausfallswinkel
und ¢ des Strahles und vom Transmissionsgrad 7 und vom Reflexionsgrad R angegeben zu
[124, 133, 187]:

T?{cos(260 — 2¢) + R cos 2 8}

(3.29)
1+ R?+ 2Rcos2¢

1
q(0) = 3 1+ Rcos26 —

Der Ausdruck fiir die photophoretische Effizienz des Einzelstrahls wird mithilfe des Bre-
chungsgesetzes aus Gleichung (3.2) in eine Form umgewandelt, die nur noch vom Einfalls-
winkel abhéngig ist.

Abbildung 3.3: Modell der Geometrischen Optik eines Einzelstrahles auf ein sphérisches Partikel.

In Abbildung 3.4 sind die Ergebnisse der Berechnung der Effizienz der Einzelstrahlen ¢ in
Abhéngigkeit von 6 dargestellt. Die Berechnung wurde fiir verschiedene Brechungsindices im
Bereich 1.336 > n; > 2.000 durchgefiihrt. Dabei umgibt Wasser mit einem Brechungsindex
von n, = 1.334 das Partikel [188].
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Abbildung 3.4  Effizienzen des Einzelstrahls ¢(6) in Abhéingigkeit vom Einfallswinkel.

Um ein wasserhaltiges Partikel zu représentieren, wurde ein hypothetischer Brechungsindex
von n;=1.336 gewihlt. Des Weiteren wurde der Verlauf von ¢(¢) von Siliziumdioxid
(ny =1.42), Polystyrol (n; =1.59), Melaminharz (n; = 1.68) und fiir ein Partikel mit einem
sehr hohen Brechungsindex (n; = 2.00) berechnet.

Die photophoretische Effizienz des Einzelstrahls steigt mit der Vergroferung des Einfalls-
winkels an und féllt nach Erreichen des Winkels mit der maximalen Effizienz ab. Aufgrund
des geringen Brechungsunterschied zur Fliissigkeit weist der Verlauf von ¢(6) fiir n; = 1.336
die niedrigsten Werte auf. Die Werte der Effizienz nehmen mit dem Brechungsindex des Par-
tikels zu. Die photophoretische Effizienz Q ergibt sich aus der Integration der Effizienzen der
Einzelstrahlen ¢(6) tiber den Einfallswinkel € der Strahlung:

/2

Q= f sin26 q(0) do . (3.30)
0

Abbildung 3.5 zeigt das Ergebnis der Berechnung von Q in Abhédngigkeit vom Brechungsin-
dex n; des Partikels. Es ergibt sich ein nichtlinearer Verlauf, der stetig mit Zunahme von n;
ansteigt. Die Ergebnisse der Berechnung des Brechungsindex mittels der Ndherung der geo-
metrischen Optik sind jedoch nur giiltig fiir PartikelgroBen @ >> 4. Damit ist direkt der Zu-
sammenhang zwischen der photophoretischen Effizienz und den optischen Eigenschaften des
Partikel zugénglich.
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Abbildung 3.5  Berechnete photophoretische Effizienz Q in Abhingigkeit vom Brechungsindex des
Partikels n;.

Mithilfe der Mie-Theorie wird die Streuung der elektromagnetischen Welle an einem sphéri-
schen Partikel beschrieben. Ansétze der Berechnung der photophoretischen Effizienz mithilfe
der Mie-Theorie finden sich in der Literatur [134, 148, 189]. Aus den Berechnungen geht her-
vor, dass die photophoretische Effizienz eine starke Abhédngigkeit vom Partikelradius zeigt.
Fiir Partikelradien mit @ < 0.1 pm ergibt sich ein Zusammenhang zwischen der photophoreti-
schen Effizienz und dem Partikelradius von Q « a3. Fiir Partikelradien mit ¢ > 10 um strebt
der Zusammenhang gegen Q o a®, womit die photophoretische Effizienz unabhingig vom
Partikelradius wird. Eine geschlossene Losung fiir die Grofenabhingigkeit der photophoreti-
schen Effizienz wire wiinschenswert, zeigt aber im Bereich a ~ 4 bislang noch keine befriedi-
gende Losung zwischen der theoretischen Beschreibung und experimentellen Ergebnissen
[189, 190].
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3.1.6 Photophoretische Geschwindigkeit

Ein Partikel mit dem Radius a und dem Brechungsindex n; befindet sich in einem fliissigen
Medium mit 7, <n; und der Viskositdt # und wird von einer intensiven elektromagnetischen
Welle in Form von Licht bestrahlt. Vorausgesetzt, dass keine Absorption auftritt, wird auf das
Partikel die photophoretische Kraft Fpp in Ausbreitungsrichtung des Lichtstrahls induziert.
Auf das Partikel, das sich mit der Geschwindigkeit v fortbewegt, wirkt die Reibungskraft
Fisiokes entgegen. Die Kriftebilanz unter Vernachlidssigung der Gravitation ergibt sich zu

FPP = FStokes P (3.31)

wobei die Reibungskraft zu

Fsiokes = 6TTNAV (3.32)

angegeben wird. Im Gleichgewicht von photophoretischer Kraft und Reibungskraft stellt sich
eine Geschwindigkeit ein, die im Folgenden als photophoretische Geschwindigkeit be-
zeichnet wird.

Nach Gleichsetzen der Gleichung (3.28) mit (3.32) ergibt sich nach Umstellen fiir die photo-
phoretische Geschwindigkeit:

1 n2P

_ - 3.33
3mcy n w? 4 @339

Upp

Die Parameter n, und # sind durch die Fliissigkeit bestimmt, in der sich das Partikel befindet.
P und wy sind von der Konfiguration des Lasersystems abhingig. Der letzte Term aQ enthélt
die analytisch wichtigen Informationen {iiber die intrinsischen Partikeleigenschaften. Da die
photophoretische Geschwindigkeit experimentell zugédnglich ist, kann Q als Funktion der Par-
tikelparameter berechnet werden, unter der Voraussetzung, dass die iibrigen Parameter in
Gleichung (3.33) konstant bleiben.

Durch die Messung der photophoretischen Geschwindigkeit kann mit bekannten Werten fiir
P, @ und 7 die photophoretische Effizienz eines einzelnen Partikels bei Kenntnis von a aus
der Umstellung von Gleichung (3.33) berechnet werden. Geméall der Abhingigkeit zwischen
QO und n; aus Abbildung 3.5 kann aus der gemessenen photophoretischen Effizienz der Bre-
chungsindex des Partikels bestimmt werden. Auf diese Weise ist durch Messung der photo-
phoretischen Geschwindigkeit der Brechungsindex von einzelnen Partikeln zugénglich.
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3.2 Elektrophorese

Partikel, die Ladungen aufweisen, werden unter dem Einfluss eines elektrischen Feldes be-
wegt, was als Elektrophorese bezeichnet wird [94, 191, 192]. In Abbildung 3.6a ist schema-
tisch die Bewegungsrichtung fiir ein von Fliissigkeit umgebendes geladenes Partikeln gezeigt.
Aufgrund der positiven Ladungen wird sich das Partikel zur negativen Elektrode bewegen.
Durch Aufladungsvorgidnge an den Kanalwadnden konnen auch die Flissigkeitsmolekiile mit
Ladungen versehen werden. Bei Anlegen einer Spannungsdifferenz an die Elektroden wird
sich ein Fliissigkeitsstrom ausbilden, was als Elektroosmose bezeichnet wird (Abbildung
3.6b). Sowohl in einem elektrischen Wechselfeld mit Umpolung (engl. alternating current,
AC) als auch zeitlich konstantem Feld (engl. direct current, DC) wird Elektrophorese oder
Elektroosmose beobachtet. Im Folgenden werden die fiir die vorliegende Arbeit relevanten
Vorginge bei der Elektrophorese von in Fliissigkeit suspendierten Partikeln in DC-Feldern
betrachtet.

L WS E b -.1?..'.". r
S8°s>
CH| - @%@@ i+ -5
© ©
a) L3 -.I._. |- - _.I' -.“?:..'.l_:l:' " b)

Abbildung 3.6:  Elektrophorese von in Fliissigkeit suspendierten Partikeln (a) und von Fliissigkeitsmo-
lekiilen (b).

Die elektrische Feldstirke E, die am Ort eines Partikels wirkt, das sich zwischen zwei Elekt-
roden befindet, betragt

U
-2 (3.34)
E d

Die Spannung U wird an Elektroden angelegt, die im Abstand d zueinander angeordnet sind.
Die elektrophoretischen Eigenschaften von Partikeln lassen sich durch die elektrophoretische
Mobilitdt u charakterisieren:

_ e (3.35)
K=

Die elektrophoretische Mobilitét ist der Quotient aus der elektrophoretischen Geschwindigkeit

vg und E. Fiir Partikel, deren Radius sehr viel groBer als die Debye-Lénge x der Gegenionen-
schicht (a >> 1/x) ist, wird durch die Helmholtz-Smoluchowski Gleichung angegeben [6]:
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(3.36)

Die elektrophoretische Mobilitit ist von der relativen Permittivititszahl e, der Viskositét der
Fliissigkeit # und dem Zeta-Potential { abhingig. &, ist die elektrische Feldkonstante und #
bezeichnet die Viskositét der Fliissigkeit. Das Zeta-Potential ermdglicht die Interpretation von
elektrokinetischen Vorgingen und ist abhidngig vom pH-Wert und von der lonenstirke der
Losung. Bei konstantem pH-Wert und einer stark verdiinnten Salzldsungen kann die elektro-
phoretische Mobilitdt von Polystyrolpartikeln als unabhidngig vom Partikelradius betrachtet
werden [193].
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3.3 Photoakustische Spektroskopie

Wird Materie elektromagnetischer Strahlung ausgesetzt, so verteilt sich die Energie nach der
Wechselwirkung mit der zu untersuchenden Probe bei Vernachldssigung von Lichtstreuung
und Reflexion auf Transmission und Absorption. Durch Messung der transmittierten Strah-
lungsenergie lassen sich Riickschliisse auf den absorbierten Anteil ziehen. Absorptionsspekt-
roskopie wird liblicherweise in Form dieser Transmissionsspektroskopie betrieben. Bemer-
kenswert ist die Tatsache, dass keine der klassischen spektroskopischen Methoden eine Be-
stimmung der wirklich in der Probe absorbierten Strahlungsenergie ermdglicht. Vielmehr
wird die Absorption auf indirektem Weg aus der Differenz der detektierten Strahlungsenergie
von Nullstrahl und Probe im Strahlengang bestimmt.

Die Untersuchung optisch opaker Materialien ist klassischen spektroskopischen Methoden
nur begrenzt zuginglich. Eine Probe, die einen so hohen Absorptionskoeffizient aufweist,
dass die geometrischen Dimensionen der Messkiivette die optische Eindringtiefe deutlich
iiberschreitet, wird als opak bezeichnet. Ebenfalls schwer zugénglich sind lichtstreuende Sys-
teme und Stoffsysteme, wie pulverféormige Proben, amorphe Festkorper, kolloidale Suspen-
sionen und Gele, sowie inhomogene biologische Materialien. In diesem Fall setzt sich das
Messssignal aus mehrfach gestreuten Photonen zusammen, was eine quantitative Auswertung
deutlich erschwert bzw. unmoglich macht [194].

Mittels der photoakustischen Spektroskopie konnen opake Proben untersucht werden, die
klassischen, auf der Bestimmung der Transmission basierenden Techniken nicht zuganglich
sind. Bei dieser Methode erfolgt die direkte Messung der in der Probe absorbierten Energie.

3.3.1 Mechanismus der photoakustischen Signalerzeugung

Unter dem photoakustischen Effekt versteht man die Umwandlung von Licht in Schallener-
gie. Als Anregungsquellen in der photoakustischen Spektroskopie dienen iiblicherweise ge-
pulste Laser oder amplitudenmodulierte cw-Laser. In der vorliegenden Arbeit wurde zur Er-
zeugung photoakustischer Signale ein gepulstes Lasersystem verwendet. Die folgenden Aus-
fiihrungen beschranken sich daher auf den Fall gepulster Laserstrahlung.

Der fiir die in der Arbeit eingesetzten Versuchsparameter dominierende Effekt bei der Erzeu-
gung photoakustischer Signale ist der thermooptische Effekt [194]. Durch die Wechselwir-
kung von Materie mit elektromagnetischer Strahlung kann es zur Absorption der Strahlung
kommen. Dadurch werden abhéngig von der Wellenlinge der Strahlung unterschiedliche
Ubergiinge in den Molekiilen angeregt. Erfolgt die Relaxation aus dem angeregten Zustand in
den Grundzustand iiber strahlungslose Prozesse, kommt es zu einer Temperaturerh6hung im
Medium. Die Temperaturerhdhung durch strahlungslose Relaxation fiihrt zu einer Volumen-
ausdehnung in der Probe. Durch die Expansion kommt es zur einem Druckanstieg, der eine
eine zeitlich abklingende akustische Welle generiert. Die Druckwelle durchlduft die Probe
und wird einem direkt mit der Probe in Kontakt stehendem Schallwandler in ein elektrisches
Signal umgewandelt.
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3.3.2 Die photoakustische Signalamplitude

Die Lichtabsorption A4, in einem Medium wird unter Vernachldssigung der Lichtstreuung
durch das Lambert-Beersche Gesetz beschrieben [195, 196]:

I
A, =log (70) = é&cd . (3.37)

Hierbei ist I die Intensitit des Anregungsstrahles und 7 die von einer Probe der Schichtdicke
d transmittierte Strahlungsintensitét. Mit ¢ ist der wellenldngenabhéngige dekadische Extink-
tionskoeffizient bezeichnet und c ist die Konzentration des absorbierenden Stoffes. In der
photoakustischen Spektroskopie werden ¢ und ¢ zum Absorptionskoeffizienten u, zusammen-
gefasst. Durch Ubertragung auf den natiirlichen Logarithmus und Umstellung von Glei-
chung (3.37) wird

E, = Eje #ad (3.38)

erhalten [196]. Ey bezeichnet die Anregungs- bzw. Pulsenergie und E; die von der Probe
transmittierte Energie. Unter der Beriicksichtigung der Energiebilanz E, = E, + E; kann der
Anteil der absorbierten Energie F, fiir u,d <<1 und nach Taylorreihenentwicklung aus Glei-
chung (3.38) angegeben zu

E, = Equgd . (3.39)

In den meisten Fillen dominieren strahlungslose Relaxationsprozesse tiber Fluoreszenz und
Phosphoreszenz. Daher kann in guter Ndherung davon ausgegangen werden, dass die gesamte
absorbierte Energie in thermische Energie umgewandelt wird. Im Falle einer adiabatischen
Volumenexpansion kann die Abhéngigkeit der Amplitude der photoakustischen Druckwelle
von in der Praxis relevanten Gro3en angegeben werden zu [197-199]:

2
C
Ap o Peai Eou, - (3.40)

Cp

Die Amplitude der durch den photothermischen Mechanismus erzeugten Druckwelle ist somit
abhidngig vom Volumenausdehnungskoeffizienten S, der Warmekapazitit C,, der Schallge-
schwindigkeit c,x und dem Absorptionskoeffizienten x4, der Probe sowie der Anregungsener-
gie Ey. Fiir die quantitative Auswertung des Absorptionskoeffizienten aus photoakustischen
Signalamplituden miissen alle Einflussgrof3en konstant gehalten werden.
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3.3 Photoakustische Spektroskopie

3.3.3 Detektion photoakustischer Signale

Im vorhergehenden Abschnitt wurde die Erzeugung von Schallwellen in Fliissigkeiten und
Feststoffen durch den thermooptischen Mechanismus beschrieben. Die Form der sich ausbil-
denden akustischen Welle hingt unmittelbar von der Form der Schallquelle ab. Eine ebene,
zweidimensionale Schallquelle fithrt zur Ausbildung ebener Wellen. Linien- bzw. punktfor-
mige Quellen sind der Ausgangsort von Zylinder- bzw. Kugelwellen. In der photoakustischen
Spektroskopie stellt das bestrahlte Probenvolumen die Schallquelle dar. Form und GroB3e die-
ses Volumens hingen sowohl von der Strahlform als auch von den optischen Eigenschaften
der Probe ab. Als MaB fiir die Absorption wird die optische Eindringtiefe 6 angegeben:

6= —. (3.41)

Nach der Wegstrecke d = ¢ durch ein Medium ist die Intensitit des Anregungsstrahles durch
Absorption auf den Anteil 1/e = 36.8 % gesunken. Absorbiert die Probe nur schwach, ist die
Abmessung d der Messzelle sehr viel grofler als die Eindringtiefe. In diesem Fall kann eine
Abschwichung des Anregungsstrahles aufgrund von Absorption im betrachteten Messvolu-
men vernachléssigt werden. Dadurch ergeben sich zylinderformige Schallquellen, was zur
Ausbildung von Zylinderwellen fiihrt, die sich senkrecht zum Anregungsstrahl ausbreiten.
Aus diesem Grund wird der Detektor bei spurenanalytischen Anwendungen der photoakusti-
schen Spektroskopie hiufig im rechten Winkel zum Anregungsstrahl angebracht. Anregungs-
und Detektionsgeometrie fiir schwach absorbierende Proben sind in Abbildung 3.7 (links)
dargestellt [194, 197, 198, 200-204].

Prob Schallwelle Prob Schallwelle
rope \ rope |

\\\ \ \\\ |
Laser- [ —_— A optisches | aser- o Detektor
strahl — //Fenster strahl

B B optisches B
Fenster
. EMesszelle \ Messzelle

Detektor

Abbildung 3.7: Anregungs- und Detektionsgeometrie bei schwach absorbierenden fliissigen Proben (links)
und stark absorbierenden Proben (rechts).

Mit steigendem Absorptionskoeffizienten nimmt die optische Eindringtiefe ab, und das be-

strahlte Volumen geht von einem Zylinder in eine flache Scheibe iiber. Ist die optische Ein-
dringtiefe schlieflich sehr viel geringer als die Abmessungen der Messzelle, so kann bei ei-
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nem entsprechend geringen Strahlradius von einer punktférmigen Schallquelle gesprochen
werden. Es bilden sich Kugelwellen aus, die optimal in Richtung des Anregungsstrahles de-
tektiert werden konnen. In Abbildung 3.7 (rechts) ist die Detektoranordnung fiir stark absor-
bierende Proben dargestellt [205, 206].
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4 Experimenteller Teil

4.1 Komponenten photophoretischer Systeme

Abbildung 4.1 zeigt den schematischen Aufbau der im Rahmen der Arbeit eingesetzten Sys-
teme zur Messung der photophoretischen Geschwindigkeit. Die von einem cw-Laser emittier-
te elektromagnetische Strahlung wird iiber ein optisches System in die photophoretische
Flusszelle fokussiert. Die Beschreibung der Flussellen erfolgt in Kapitel 5. Durch ein Steuer-
signal werden die Modulation und das Puls-Pause-Verhiltnis des Lasers eingestellt. Durch ein
Pumpensystem wird die Flusszelle befiillt und gespiilt. Gleichzeitig dient das Pumpensystem
zur Erzeugung eines pulsationsarmen Flusses. Die Bewegung der Partikel in der Flusszelle
wird tliber ein Objektiv mit einer CCD-Kamera aufgenommen.

.| CCD-
| Kamera
Y
ALt Trigger-
4 Objektiv siggal
Computer Computer
Sicherung der
Auswertung der |« Bilddaten und v L 7
Bilddaten Steuerung des
Messsystems
PP P Strahl- | Laser
Flusszelle [ | formung [~
Y
Pumpen- .
» system |« Trigger-
zur pulsations- Slgnal
armen Férderung

Abbildung 4.1:  Allgemeiner Aufbau der eingesetzten photophoretischen Systeme

Ein Computer iibernimmt die Ansteuerung der CCD-Kamera und speichert Bildsequenzen auf
Festplatte. Aus den Bildern werden durch eine automatisierte Auswerteroutine die Partikeltra-
jektorien und die Geschwindigkeit der Partikel bestimmt (siche Kapitel 5).
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Auf die einzelnen, in Abbildung 4.1 dargestellten Komponenten der photophoretischen Sys-
teme wird nachfolgend genauer eingegangen. In Abschnitt 4.2 erfolgt die detaillierte Be-
schreibung der experimentellen Aufbauten, die zur Charakterisierung von Partikeleigenschaf-
ten sowie zur Trennung von Partikelmischungen eingesetzt wurden.

4.1.1 Laser

Die Lasersysteme, die fiir die verschiedenen photophoretischen Systemen eingesetzt wurden,
sind in Tabelle 4.1 zusammengestellt. Zur Erzeugung der photophoretischen Bewegung der
Partikel wurden zwei Laser eingesetzt: ein HeNe-Laser mit einer Leistung P =46 mW und
ein frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser (I) mit P=1.2 W. Der Strahl des HeNe-Lasers
weist eine nahezu ideale Gaullsche Intensitéitsverteilung auf. Aus diesem Grund wurden die
Messungen der photophoretischen Geschwindigkeit (s. Abschnitt 6.3) mit diesem Laser
durchgefiihrt. Der Nd:YAG-Laser besteht aus einem diodengepumpten Festkorperlaser-
System (engl. diode pumped solid state laser, DPSSL) mit Frequenzverdopplung.

Tabelle 4.1: Verwendete Laser.

Lasertyp Hersteller Typ Wellenléinge Betrieb Leistung

HeNe-Laser Continuum, Santa Cla- HeNe 45 mW 633 nm cw 46 mW
ra, USA

Nd:YAG CNI Optoelectronics, CNI-532- 532 nm moduliert 1.2W

Typ 1 Changchun, China 1000

Nd:YAG OEM OEM 532 nm cwW 15 mW

Typ 11

Der Nd:YAG-Laser (I) wurde wegen seiner hohen Ausgangsleistung fiir die photophoretische
Trennung eingesetzt. Der Laser wurde entweder im Dauerstrichbetrieb (cw) oder moduliert
betricben. Uber die externe Steuerung wurden die Modulation und die Pulsbreite des Lasers
mit einem TTL-Signal von einem elektronischen Signalgeber (DG 535 Stanford Research
Systems Inc., Sunnyvale, CA, USA) eingestellt.

Ein weiterer Nd:YAG-Laser (II) wurde zu Beleuchtungszwecken eingesetzt. Der Strahl des
Lasers wurde durch eine Zylinderlinse derart geformt, dass dadurch die gleichmaflige Aus-
leuchtung einer Ebene mit einer Tiefe von wenigen 10 pm moglich war.

Charakterisierung der Laser

Abbildung 4.2 zeigt den experimentellen Aufbau, der zur Messung des Strahlprofils der Laser
eingesetzt wurde. Der Laserstrahl wurde durch zwei Planspiegel (alle optischen Komonenten:
Linos Photonics GmbH & Co. KG, Géttingen) parallel zur optischen Grundplatte ausgerich-
tet. Die Intensitdt des Laserstrahls wurde durch Neutralfilter verschiedener optischer Dichten
(ND =1, ND =2, ND = 3) abgeschwicht. Der Laserstrahl wurde mit einer plankonvexen Lin-
se (Linse 1, f; =40 mm) fokussiert. Durch eine bikonvexe Linse (Linse 2, f; ‘= 40 mm) wur-
de die Fokalebene 20-fach vergroBert auf das Strahlprofilometer (LaserCam-HR, Coherent
Inc., Santa Clara, USA) abgebildet. In Verbindung mit einem Laserleistungsdetektor (Field-
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4.1 Komponenten photophoretischer Systeme

MaxII Top, Coherent Inc., Santa Clara, USA) wurden die Strahlparameter erfasst. Sowohl die
Linsen wie das Strahlprofilometer waren auf xyz-Positioniertischen montiert, was eine prizise
Ausrichtung zum Laserstrahls ermdglichte.

Umlenkspiegel L =633 nm

............. | laser |
| - laser
' Strahlprofilo-
| . ] - 5 meter
| Linse 1 Linse 2

/7=40mm /=40 mm
M r_

41.5 mm 43.4 mm ‘ 865.2 mm

Abbildung 4.2:  Aufbau zur Messung des Laserstrahlprofils mit einer 20-fachen Vergrofierung.

Zur Vermessung der Strahltaille wurde Linse 1 mit einer Mikrometerschraube in 50-pm-
Inkrementen in x-Richtung verschoben. Die Strahlprofile wurden mit dem Strahlprofilometer
gemessen, das iiber einen Computer angesteuert wurde. Durch die Steuersoftware Beamview-
USB (Coherent Inc., Santa Clara, USA) wurden die abgespeicherten Strahlprofile
ausgewertet.

4.1.2 Optisches Abbildungssystem

Neben einer Schwarz-Weil-Kamera (Guppy F080B, Allied Vision Technologies GmbH,
Stadtroda) wurde eine Farb-Kamera aus der gleichen Baureihe (Guppy FO80C) eingesetzt. In
der Kamera befindet sich ein 1/3“-CCD-Chip mit einer Grole von 1024 px x 768 px. Die
Bildwiederholfrequenz kann zwischen 3.5 Hz und 30 Hz eingestellt werden. Uber eine
IEEE-1394-Schnittstelle erfolgte die Ansteuerung der Kamera von einem Computer und die
Ubertragung der Daten zur Speicherung auf Festplatte.

Die Parameter der zwei verwendeten Objektive sind in Tabelle 4.2 zusammengestellt. Zur
Charakterisierung der Partikel wurde ein Makroobjektiv ROD Makro CCD 6 (I). Durch die
6-fache VergroBerung wird in einem Arbeitsabstand von 75 mm ein Bildausschnitt von
770 pm x 550 um abgebildet.
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Tabelle 4.2: Verwendete Objektive und resultierende Bildgrofien.

Hersteller Typ Vergrofierung  Arbeitsabstand Beobachtungsfeld
Rodenstock ROD MakroCCD 6 (I)  6-fach 75 mm 770 pm % 550 pm
GmbH, Miin-

chen

Sigma, Ron- Sigma 50 mm 1:2.8 DG 1.0 ... 1.5-fach 35mm..170 mm 6.7 mm X 5.0 mm

konkoma, USA MacroD (II)
10 mm % 7.5 mm

Als weiteres Objektiv wurde ein Makroobjektiv (IT) mit einer frei einstellbaren Vergroflerung
zwischen 1.0 und 1.5 verwendet. Die Abmessungen des Beobachtungsfeldes sind dabei von
der gewidhlten Vergroferung des Objektivs abhingig. Durch die verstellbare Blende kann die
Helligkeit des Bildes an die Kamera angepasst werden.

4.1.3 Mikrofluidisches System

Zum Befiillen, Spiilen und Entleeren der Flusszelle wurde ein Pumpensystem eingesetzt. Das
Pumpensystem sollte in der Lage sein, nahezu pulsationsfrei FlieBgeschwindigkeiten im Be-
reich von 1 bis 50 ums™ zu generieren. Aus der Querschnittsfliche der photophoretischen
Flusszellen = von  wenigen  Quadratmillimetern  resultieren = Forderraten  im
sub-pL-min"'-Bereich. Diese FlieBgeschwindigkeiten wurden hydrodynamisch oder elektro-
phoretisch erreicht.

Hydrodynamische Pumpen

Abbildung 4.3 zeigt die Integration der Flusszelle in den mikrofluidischen Aufbau. Die Probe
wird aus einem offenen Vorratsbehilter durch eine mikrocontrollergesteuerte Mikrozahnring-
pumpe (mzr-2905, HNP Mikrosysteme GmbH, Parchim) in die Flusszelle gefordert (alle mik-
rofluidischen Bauteile: Upchurch Scientific, Oak Harbor, WA). Die Pumpe erlaubt die nahezu
pulsationsfreie und reproduzierbare Einstellung der Flussrate im Bereich von 30 bis
15000 pL min™".

Fiir die angestrebte photophoretische Separation sind diese Flussraten jedoch zu hoch. Aus
diesem Grund wurde ein hydrodynamischer Flussteiler eingesetzt. Die erforderlichen FlieBge-
schwindigkeiten vg <50 ums” werden iiber die Einstellung des Gegendrucks zur Pumpe
sowie einer Teilung des Flusses erzielt. Aus dem HAGEN-POISEUILLESCHEN Gesetz berechnet
sich der Volumenstrom V einer Fliissigkeit mit Viskositit #, die mit dem Druck py, durch eine
Kapillare mit dem Radius 7 und der Lénge / flieit, gemaf3

= .1
Tt '
Durch den hydrodynamischen Flussteiler wird der Gesamtfluss V auf zwei Kapillaren der
Radien »; und », und Léngen /; = [, aufgeteilt. Das Verhéltnis der Aufteilung der resultieren-

den Volumenstrome V; und V, ¥, durch die Kapillaren betrigt:
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Durch die Wahl von Kapillarlinge und -radius kann das Verhiltnis der Aufteilung des Flusses
bestimmt werden. Der hydrodynamische Flussteiler wurde mit PEEK-Kapillaren mit Durch-
messern im Bereich zwischen 75 pm und 250 pm und jeweils einer Lange von 50 cm aufge-
baut. Mit dem hydrodynamischen Flussteiler kann ein Verhéltnis der Volumenstrome bis etwa
1:300 erzielt werden.

Pumpe
OgO0
Flussteiler Kapillare 2
Kapillare 1
-
i Flusszelle

9 9>

" 9 :’ ;’-‘ % S

Probe Abfall Abfall

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des mikrofluidischen Aufbaus mit Pumpe, hydrodynami-
schem Flussteiler und Flusszelle.

Die Flusszelle wurde mit Hilfe der Mikrozahnringpumpe vor und nach jeder Messung mehr-
mals abwechselnd mit filtriertem entsalztem Wasser und Luft gespiilt, um den Ubertrag von
Probe aus der vorhergehenden Messung zu vermeiden. Das Befiillen erfolgte bei niedrigen
Forderraten, um den Einschluss von Luftblasen zu vermeiden.

Elektrophoretischer Fluss

Die Flusszellen zur photophoretischen Trennung sind mit runden, flachen Messingelektroden
an der Stirnseite versehen. Mit Hilfe eines regelbaren Netzteils (PS 2403D, Conrad GmbH,
Hirschau) konnte an die Elektroden eine Spannungsdifferenz im Bereich 0 < U <30 V ange-
legt werden. Durch ein Relais, das mit einem Taktgeber verbunden ist, erfolgte optional die
Umpolung der Spannung. Fiir den Taktgeber wurde eine Elektronik entwickelt, die das perio-
dische Umschalten mit einer Frequenz im Bereich 0.05 Hz < fg <20 Hz ermdglichte. Der
schematische Aufbau zur elektrophoretischen Bewegung der Kolloide ist in Abbildung 4.4
gezeigt.
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Abbildung 4.4:  Aufbau zur elektrophoretischen Bewegung von Kolloiden.

Das elektrophoretische System wurde in Verbindung mit dem hydrodynamischen Pumpensys-
tem eingesetzt. Die Flusszelle wurde durch die hydrodynamische Pumpe befiillt, entleert und
gesplilt. Der Querfluss wurde iiber die an den Elektroden anliegende Spannung eingestellt.
Der Vorteil des elektrophoretischen Systems ist die pulsationsfreie, stufenlose und reprodu-
zierbare Einstellung der Partikelgeschwindigkeit quer zum Laserstrahl.

4.1.4 Digitale Bildverarbeitung

Die digitale Bildverarbeitung lédsst sich im Wesentlichen in die Bereiche Bilderfassung, Bild-
vorverarbeitung und Merkmalsextraktion gliedern [207, 208]. Das Ergebnis der Bilderfassung
ist die durch ein optisches Abbildungssystem (Abschnitt 4.2) erzeugtes Bild b,, dessen Orts-
koordinaten und Helligkeitsstufen diskretisiert sind. Mathematisch gesehen kann ein Bild als
eine Funktion b,(x, y) mit den Ortskoordinaten x und y betrachtet werden. Der Funktionswert
an der Stelle x, y entspricht dem Grauwert, oder der Helligkeit des Bildes, und wird auch als
Intensitét bezeichnet. Bei einem Graubild mit einer Farbtiefe von 8 bit wird die Helligkeit in
256 Werte von schwarz (b, = 0) bis wei} (b, = 255) diskretisiert. Der Funktionswert b, eines
Binérbildes kann nur zwei verschiedene Werte annehmen: schwarz (b, =0) oder weill
(bg=1).

Bei der Bildvorverarbeitung wird ein Bild auf eine solche Weise verdndert, dass das Ergebnis
fiir eine spezifische Anwendung besser geeignet ist als das Original. Spezielle Ziele der Vor-
verarbeitung koénnen sein: Reduzierung des Rauschanteils, Verbesserung des Bildkontrastes
oder Anpassung von Filtern, um wichtige Informationen zu verstirken und Stérungen zu un-
terdriicken.

In den Bereich der Merkmalsextraktion féllt die Berechnung von Attributen der in Bildern
auftretenden Objekte. Dadurch werden quantitative Aussagen zu Objekten moglich, die be-
reits selbst von Interesse sein konnen, oder grundlegend fiir die Unterscheidung der Objekte
in Bildern sind. Mit der Merkmalsextraktion geht in der iiberwiegenden Zahl der Anwendun-
gen eine Datenreduktion einher.

Im Bereich der Bildbearbeitung gibt es keine allgemeingiiltigen Regeln oder Theorien, um die
gewiinschten Merkmale wie bspw. Lage und Anzahl der Flachen oder die FlachengroB3e aus
Bildern zu extrahieren. Aus diesem Grunde wurde versucht, auf heuristischem Wege Losun-
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gen fiir die in der Arbeit vorliegende Problemstellung der quantitativen Erfassung von Parti-
kelgeschwindigkeiten zu finden. Im Folgenden werden Werkzeuge der digitalen Bildverarbei-
tung beschrieben, die im Rahmen dieser Arbeit zur Extraktion von Merkmalen aus Bildern
Anwendung fanden.

Bildvorverarbeitung

Ziel der Bildvorverarbeitung ist die Unterdriickung von durch die Bilderfassung verursachten
Fehlern in Bildern. Die Qualitét digitalisier Bilder vermindert sich aufgrund einer Vielzahl
von experimentellen Unvollkommenbheiten, u. a. durch Verzeichnungen durch die Optik, un-
gleichméBiger Kontrast und Rauschen. Alle diese Méngel flihren zu einer fehlerhaften Be-
stimmung der Partikelverteilung, was durch das Ergreifen von geeigneten Mallnahmen weit-
gehend unterbunden werden kann. Die durch die Beobachtungsoptik auftretenden geometri-
schen Stérungen konnen durch Vermessung von Standardgittern quantifiziert werden. Weit
starker dagegen ist der Einfluss einer ungleichméBigen Ausleuchtung des beobachteten Bild-
feldes. Die Ausleuchtung muss durch experimentelle Gegebenheiten optimiert werden, oder
kann nachtriaglich durch Subtraktion der Hintergrundbeleuchtung korrigiert werden. Wéhrend
niederfrequente Storungen wie ungleichméfBige Beleuchtung den Dynamikbereich einschrén-
ken, zerstort Rauschen Information. Aufgrund von thermisch verursachten Digitalisierungs-
fehlern kommt es zu unvermeidlichen Fluktuationen der Pixelhelligkeiten. Rauschen dieser
Art ist tiberwiegend rein zufélliger Natur und besitzt eine Korrelationslinge von A, = 1 px.
Durch Einsatz entsprechend angepasster Filter aus der digitalen Bildverarbeitung kann zufil-
liges Rauschen wirksam unterdriickt werden [209].

Medianfilter

Glattungsverfahren in Form von Filtern haben zum Ziel, Stérungen in Form von Schwankun-
gen des Grauwertes in Bildern von wenigen Pixeln Reichweite zu beseitigen. Im Gegensatz
zur Mittelwertbildung ist der Medianfilter ein nichtlineares Filter, mit dem Schwankungen
von etwa einem Pixel Reichweite beseitigt werden konnen. Zur Medianfilterung eines Bildes
werden aus einer Untermatrix der Grof3e 3 x 3 oder 5 x 5 (Abbildung 4.5) die Bildpunkte w;;
gemal ihrer Grauwerte geordnet. Aus dieser Rangfolge, in der auch der urspriingliche Wert
des Bildpunktes enthalten ist, wird der Medianwert dem neuen Bildpunkt des gefilterten
Bildes zugeordnet.
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Abbildung 4.5: Untermatrizen eines Bildes verschiedener Grofien 3 x 3 (links) oder 5 x 5 (rechts).

Bei einer 3 x 3 Umgebung mit 9 Bildpunkten ist der mittlere Wert der fiinfte, bei einer 5 x 5
Umgebung mit 25 Bildpunkten der dreizehnte Wert der Rangfolge. Trotz der Filterung bleibt
die Kantensteilheit des Grauwertes erhalten. Medianfilter werden vielféltig zur Verminderung
von Rauschen in Bildern angewendet, weil sie hervorragende Fahigkeiten zur Rauschunterd-
riickung fiir zufilliges Rauschen aufweisen [207, 208].

Schwellwert

Eine gewisse Sonderstellung kommt Binédrbildern zu, die nur zwei Helligkeitswerte aufwei-
sen. Dabei entspricht der Wert 1 einem Objekt, wihrend der Wert 0 dem Untergrund zu-
geordnet ist. Ein Bindrbild wird durch Setzen eines Schwellwertes aus einem Graubild erhal-
ten. Alle Helligkeitswerte, die unter dem Schwellwert liegen, werden mit dem Wert 0
(schwarz) versehen. Helligkeitswerte, die iiber dem Schwellwert liegen, wird der Wert 1
(weiB) zugeordnet. Die Werte fiir den Schwellwert #,, konnen im Bereich von 0 bis 1 gewihlt
werden. Der Schwellwert berechnet sich aus der maximalen Helligkeit by.x, der noch der
Wert 0 zugeordnet wird, und der Zahl der Graustufen My Fiir ein Graubild mit einer Farbtiefe
von 8 bit errechnet sich der Schwellwert wie folgt:

b

= N—b = ﬁ 4.3)
Dadurch, dass in einem Bindrbild nur noch zwei Werte auftreten, konnen Objekte voneinan-
der und gegeniiber dem Hintergrund abgegrenzt werden. Im Allgemeinen wird angestrebt,
dass Bereiche mit dem Wert 1 viele vereinzelte, ausgefiillte Flachen bilden. In dieser Arbeit
reprisentieren diese Flichen die Partikel. Die Eigenschaften der Flichen werden mithilfe von
Rechenoperationen der Bindrbildverarbeitung berechnet. Im Folgenden werden die relevanten
Rechenoperationen beschrieben, die im Rahmen der Arbeit Anwendung fanden.
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Fldchenschwerpunkt

Die Lage einer Fliche kann durch die Berechnung der Fliachenschwerpunktskoordinaten
(engl. center of mass, COM) bestimmt werden. In der vorliegenden Arbeit entsprechen ge-
schlossene Flichen einzelnen Partikeln, deren Lage mit Sub-Pixel-Genauigkeit berechnet
werden kann. Ein willkiirlich geformtes Flachenstiick wird in infinitesimal kleine Fldchenstii-
cke der Fliche 4; zerlegt, die sich an den Koordinaten x,, ys; befinden. Die Gesamtfldche des
Flachenstiicks ergibt sich durch Aufsummieren aller Flichenanteile A; zu:

A= ZAi . (4.4)

Allgemein werden die Koordinaten des Flichenschwerpunkts (xs, ys) fiir willkiirlich geformte
Flachen wie folgt berechnet:

_ Z?=1(xs,iAi)

X = 4.5)
’ i1 A
n . .
Y = —2”15”14) . 46
L

i=1

Grofenfilter

In vielen Fillen treten Helligkeitsschwankungen von Pixel zu Pixel auf, die durch Rauschen
verursacht sind. Flichen mit der Grofle von mindestens einem Pixel, die einen Wert von 1
aufweisen, konnen somit félschlicherweise als Partikel in Erscheinung treten. Um Partikel
dieser Art auszuschlieBen, werden alle Flichen, die eine bestimmte Mindestgrof3e unterschrei-
ten durch einen GroBenfilter aus den Daten entfernt. Fiir die nachfolgenden Berechnungen
ergeben sich daraus die Vorteile einer reduzierten Rechenzeit und das verminderte Auftreten
von Artefakten.

Strukturbildendes Element

Die digitale Bildverarbeitung beheimatet unter dem Begriff Morphologie eine Reihe Bildbe-
arbeitungsoperationen, die Bilder aufgrund der darin enthaltenen Formen bearbeiten. Bei der
morphologischen Bearbeitung wird ein strukturbildendes Element auf das Ursprungsbild an-
gewendet. Das Ergebnis ist ein Bild, das dieselbe Grofle wie das Ursprungsbild aufweist. Bei
einer morphologischen Operation hingt der Wert eines Pixels des Ergebnisbildes von den
Pixelwerten seiner unmittelbaren Nachbarschaft ab, die mit einer vorgegebenen Maske vergli-
chen werden. Diese Maske wird als strukturbildendes Element bezeichnet. Durch die Auswahl
von Grofe und Aussehen des strukturbildenden Elementes konnen morphologische Operatio-
nen durchgefiihrt werden, die spezifisch auf Formen aus dem Ursprungsbild wirken. In dieser
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Arbeit wurde ein strukturbildendes Element mit der Form einer Scheibe verwendet, dessen
Matrix in Abbildung 4.6 mit einem Radius von 7j,, = 3 px dargestellt ist. Durch die Wahl einer
scheibenformigen Struktur werden scheibenférmige Flachen, wie sie Partikel darstellen, aus
dem Ursprungsbild herausgearbeitet. Die Details der Vorgehensweise der Berechnung sind in
[210-212] beschrieben.
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Abbildung 4.6: Matrix eines scheibenféormigen Elements.

Bestimmung von Geschwindigkeiten aus digitalen Bildern

Manuelle Methode

Bei der manuellen Methode werden die Partikelpositionen per Hand aus dem Originalbild
bestimmt. Die Methode ist flexibel und erlaubt die Auswertung willkiirlicher Trajektorien. So
ergibt sich die Moglichkeit, auch ungewdhnliche Bewegungen der Partikel, wie oszillierende
oder fluktuierende Partikelbewegungen, zu verfolgen. Vor allem bei der Bestimmung von
Trajektorien von Partikeln mit schwer vorherzusagender Bewegung, wie absorbierende Parti-
kel, bietet nur die manuelle Methode die nétige Flexibilitat.

Es wurde ein Programm entwickelt, mit dem auf die einzelnen Bilder einer Bildsequenz
nacheinander zugegriffen werden kann. Mit einem Fadenkreuz wird der Flaichenschwerpunkt
eines Partikels nach dem Ermessen des Betrachters bestimmt und markiert. Nach der
Markierung wird automatisch das nichste Bild geladen, so dass ein sich bewegendes Partikel
direkt verfolgt werden kann. Die Koordinaten des Flichenschwerpunktes, die Helligkeit des
Pixels sowie der Zeitstempel des markierten Partikels werden in einer Tabelle gespeichert.
Anhand der gewonnenen Daten wird die Geschwindigkeit einzelner Partikel berechnet. Mit
der manuellen Methode kdnnen sowohl Bindr-, Grau- und Farbbilder ausgewertet werden.
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Particle-Image-Velocimetry-(PIV)-Methode

Die Berechnung der Geschwindigkeiten in Stromungsfeldern mit Hilfe von Partikeln, die mit
einer Lichtquelle angestrahlt werden, wird als partikelbasierte Geschwindigkeitsbestimmung
aus Bildern, engl. Particle Image Velocimetry (PIV), bezeichnet.

Im Allgemeinen wird PIV angewendet, um Geschwindigkeiten in Stromungsfeldern zu be-
rechnen. In das zu untersuchende Stromungsfeld werden Partikel eingebracht, die vom Stro-
mungsfeld mit bewegt werden. Durch einen zu einer Ebene aufgeweiteten intensiven Licht-
strahl, z.B. eines Lasers, werden die Partikel beleuchtet. Durch die Beleuchtung tritt Licht-
streuung an den Partikeln auf, die durch eine Beobachtungskamera detektiert wird. Das gro-
Benabhdngige Streuverhalten der Partikel muss bei der Aufnahme von Geschwindigkeitsfel-
dern beriicksichtigt werden [213]. Beleuchtungsquelle und die Kamera sind miteinander syn-
chronisiert, so dass die Aufnahme von Bildsequenzen mdoglich ist.

Die Vorgehensweise bei der Untersuchung einer Bildersequenz mittels PIV ist schematisch in
Abbildung 4.7 dargestellt.
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Abbildung 4.7:  Veranschaulichung der Kreuzkorrelation zur Bestimmung von Geschwindigkeiten bei
Particle Induced Velocimetry (PIV).

Das Bild F* und ein um die Zeit At spater aufgenommenes Bild F*‘ werden in quadratische
Unterbereiche (engl. subwindows) eingeteilt. Fiir die Unterbereiche aus zwei aufeinanderfol-
genden Bildern wird eine zweidimensionale Kreuzkorrelation [208] durchgefiihrt. Der Ab-
stand der beiden Subbereiche zueinander wird in x- und y-Richtung schrittweise verdndert, bis
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bei einem bestimmten Abstand dx, dy die maximale Korrelation erreicht wird. Anhand des
Versatzes dx bzw. dy werden mit dem zeitlichen Abstand Az, mit dem die Bilder aufgezeich-
net sind, die Geschwindigkeiten in x-Richtung u bzw. in y-Richtung v berechnet. Das Ge-
schwindigkeitsfeld ergibt sich dadurch, dass fiir fiir jeden Subbereich die Bestimmung der
Geschwindigkeiten durchgefiihrt wird. Fiir detaillierte Ausfiihrungen sei auf die Literatur
verwiesen [208, 214]. PIV hat sich im Maschinenbau fiir die Untersuchungen von Strémungs-
feldern im Windkanal bewéhrt [215]. Die Technik wird seit einiger Zeit auch fiir Untersu-
chungen von Geschwindigkeitsprofilen von mikrofluidischen Systemen verwendet [216, 217].
Von Interesse ist vor allem die Bestimmung der durch elektrisches Felde generierte Partikel-
geschwindigkeiten. Mit Hilfe der Bildauswertung kann so die elektrophoretische und elektro-
osmotische Mobilitdt von Partikeln bestimmt werden [218-220]. Neben Partikeln werden
auch fluoreszierende Farbstoffe zur Markierung der Stromungsverhidltnisse eingesetzt [216,
221]. Damit zeigt sich die Mdoglichkeit, Geschwindigkeitsprofile im Mikrometermaf3stab zu
bestimmen [217, 222].

Die Automatisierung der Bestimmung von Partikelgeschwindigkeiten durch Merkmalsver-
gleich aus Unterbereichen von Bildern ist in Abschnitt 5.2.4 beschrieben.

Particle-Tracking-(PT)-Methode

Die Bestimmung der Lage von Partikeln in Abhédngigkeit von der Zeit und deren Zusammen-
figung zu Bahnen, sog. Trajektorien, wird als Spurverfolgung von Partikeln (engl. Particle
Tracking, PT) bezeichnet. Die Entwicklung einer automatischen Auswerteroutine, mit der die
Geschwindigkeit von Partikeln auf der Grundlage von PT berechnet werden, ist in Ab-
schnitt 5.2.6 beschreiben.

Mit Hilfe der digitalen Bildbearbeitung werden die Originalbilder so aufbereitet, dass die dar-
auf abgebildeten Partikel lokalisiert werden kénnen. Dazu wird zundchst ein Schwellwert auf
das Bild angewendet, womit der Rauschuntergrund entfernt werden kann. Die Partikel ent-
sprechen geschlossenen Flichen im Bild, deren Lage durch die Berechnung der Flachen-
schwerpunktskoordinaten gemif3 Gleichung (4.5) und (4.6) berechnet wird. Die Berechnun-
gen werden fiir eine Bildserie durchgefiihrt, womit aus den Originalbildern der zeitliche Ver-
lauf der Partikelverteilung bestimmt wird. Um aus den Daten diejenigen Koordinatenpaare
zusammenzufiigen, die den Trajektorien einzelner Partikel entsprechen, werden die Koordina-
ten eines jeden Bildes mit den Koordinaten des darauffolgenden Bildes verglichen. Einem
Partikel, das sich am Ort x(?), y(¢) befindet, wird aus der Partikelverteilung des zum Zeitpunkt
t + At aufgenommenen Bildes das Partikel x(z + A¢), y(t + tA) zugeordnet, das sich in dessen
nichster Nachbarschaft (engl: nearest neighborhood) befindet.

Im Gegensatz zur Berechnung von Geschwindigkeitsfeldern mittels der PIV-Methode werden
bei der PT-Methode Trajektorien einzelner Partikel durch die Analyse von Bildsequenzen
bestimmt [223]. Durch die zeitaufgeldste Bestimmung des Ortes von Partikeln wurde die Be-
rechnung von Partikelgeschwindigkeiten und die Nachverfolgung in elektrischen Feldern
[224] und in Aufbauten mit optischen Pinzetten [225, 226] bestimmt. Weiterhin ist durch PT
die Messung von Diffusionskoeffizienten [227-229] oder Wechselwirkungspotentialen ein-
zelner Partikel zugdnglich [209, 230-232].
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4.2 Experimentelle Aufbauten zur kontinuierlichen
Charakterisierung und Trennung von Partikeln

4.2.1 Photophoretische Geschwindigkeitsmessung

Der experimentelle Aufbau zur Messung der photophoretischen Geschwindigkeiten von Hyd-
rokolloiden ist in Abbildung 4.9 dargestellt. Die photophoretische Kraft wurde mit einem cw-
HeNe-Laser generiert. Die Intensitdt des Laserstrahls wurde durch Neutralfilter abge-
schwicht. Der Strahl wurde durch eine plan-konkave Linse f”=40 mm (Linos Photonics
GmbH & Co. KG, Gottingen) in die Mitte der Flusszelle fokussiert. Die Flusszelle wurde auf
einem xyz-Positioniertisch montiert, was eine prazise Ausrichtung beziiglich des Laserstrahls
und zur Beobachtungskamera ermdoglichte. Um unerwiinschte Wechselwirkungen zwischen
Partikel und Wand zu verhindern, erfolgten alle Messungen der photophoretischen Geschwin-
digkeit in der Mitte der Flusszelle.
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Abbildung 4.8: Experimenteller Aufbau zur Messung der photophoretischen Geschwindigkeit.

Zusétzlich zu dem HeNe-Laser wurde der Nd:YAG-Laser II zur Beleuchtung der Partikel fiir
die Beobachtung mit der Kamera verwendet. Der Laserstrahl wurde dazu mittels einer Zylin-
derlinse /*= 63 mm in ein Linienprofil geformt, um die Beleuchtung der Partikel in einer nur
sehr schmalen horizontalen Ebene (~20 um) zu ermdéglichen. Das durch den HeNe-Laser
generierte intensive Streulicht wurde mittels eines Bandpassfilters (FD1G, Acenter = 540 nm,
Thorlabs GmbH, Miinchen) unterdriickt. Abbildung 4.9 zeigt die Anordnung der Laserstrah-
len der Flusszelle im Detail. Uber die Beobachtung des mit dem Nd:YAG-Laser erzeugten
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90°-Streulichtes wurde die Bewegung der Partikel mit einer Schwarz-Weill-CCD-Kamera
beobachtet. Die bei einer Bildwiederholungsrate von 7.5s" erzeugten Bilder wurden auf
Festplatte gespeichert. Das beschriebene photophoretische System bildet die Grundlage der
Experimente zur Messung der photophoretischen Geschwindigkeit von Partikeln (Ab-
schnitt 6.3).

Kamera
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Filter /

HeNe-Laser

i

Linse
Nd:YAG-Laser

Flusszelle

Einlass
Abbildung 4.9: Detailansicht der Flusszelle.

Evaluierung der Bildauswertung

Fiir die Evaluierung der Methoden der Bildauswertung wurden Suspensionen von monodis-
persen Polystyrol-Kolloiden mit einem Durchmesser von 3 um verwendet. Ausgehend von
einer Stammsuspension der Konzentration 10.0 g L wurden verschiedene Konzentrationen
durch Verdiinnung mit Wasser aus einer Millipore-Anlage hergestellt:

1.0 mg L', 2.0 mg L', 5.0 mg L', 10.0 mg L', 20 mg L', 50 mg L", 100 mg L.

Die Flusszelle wurde vor jeder Messung mehrmals abwechselnd mit 10 mL Wasser und Luft
gespiilt, um Probeniibertrag von der vorherigen Messung zu verhindern. Zur Beobachtung
wurde die Schwarzweifl-Kamera mit dem Objektiv Makro 6 verwendet. Die Bildwiederhol-
frequenz betrug 7.5 Hz.

Fiir die Bestimmung der Partikelanzahldichte war der HeNe-Laser ausgeschaltet. Durch die
Mikrozahnringpumpe wurde eine Stromungsgeschwindigkeit von 20 pm s™ eingestellt. Von
jeder Konzentration wurden drei Sequenzen mit 100 Einzelbildern aufgenommen. Zwischen
den Aufnahmen wurde fiir 30 s mit einem Volumenstrom von 100 uL min™ gespiilt. Diese
Konfiguration des Aufbaus liegt den Messungen zugrunde, die in den Abschnitten 6.2.4 und
6.2.5 beschrieben werden.

Fiir jede Konzentration wurde die Bewegung von mehr als hundert Einzelpartikeln im Laser-
strahl aufgenommen. Fiir die Evaluierung wurden nur die Trajektorien ausgewéhlt, bei denen
die Partikel eine Strecke von mehr als 400 um im Strahl zuriicklegten.
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Kreuzstromanordnung

Durch Anlegen eines hydrodynamischen Flusses quer zum Laserstrahl konnte eine Kreuz-
stromanordnung realisiert werden (siche Abbildung 4.8). Querfliisse zwischen 0 und
50 um s wurden durch den mikrofluidischen Aufbaus mit Mikrozahnringpumpe und dem
hydrodynamischen Flussteiler erzeugt. Die Kalibrierung des Querflusses ist in Abschnitt 6.1.4
beschrieben.

In der Kreuzstromanordnung wurde das Verhalten von monodispersen Polystyrolpartikeln der
Durchmesser 1.0, 1.9, 2.9 und 4.1 pm untersucht. Fiir jeden Partikeldurchmesser wurden je-
weils zwanzig Trajektorien im Laserstrahl bei Pumpeneinstellungen zwischen 100 und
5000 U min" aufgenommen. Die Messungen im Kreuzstrom sind in Abschnitt 6.4.1 beschrie-
ben.

4.2.2 Photophoretische Trennung von Partikeln

Die photophoretische Trennung von Kolloidsuspensionen wurde mit dem in Abbildung 4.10
gezeigten experimentellen Aufbau durchgefiihrt. Der Laserstrahl des Nd:Y AG-Lasers I wurde
mit einer Linse f*= 60 mm in die Mitte der Trennzelle auf eine 300 um x 400 um grofe Off-
nung fokussiert. Der Aufbau der Trennzelle ist in Abschnitt 5.5.2 beschrieben.
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Abbildung 4.10: Experimenteller Aufbau zur photophoretischen Trennung.

47



4 Experimenteller Teil

Zur Beleuchtung der Partikel wurde analog zu Abschnitt 4.2.1 der Nd:YAG-Laser II einge-
setzt. Die photophoretische Trennung wurde iiber eine Farb-CCD-Kamera mit Makroobjektiv
verfolgt. Die Bildwiederholfrequenz, mit der die Bilder aufgezeichnet wurden, betrug 7.5 s
Das Befiillen und Entleeren der Trennzelle wurde mit zwei Zahnringpumpen vorgenommen.
Fiir die hydrodynamische und elektrophoretische Bewegung von Partikeln kamen die in Ab-
schnitt 4.1.3 beschriebenen Aufbauten zum Einsatz. Dieser Aufbau war die Grundlage der
Experimente zur photophoretischen Trennung von Kolloiden (Abschnitt 6.4).

Probenvorbereitung

Die photophoretische Trennung wurde anhand einer Partikelsuspension untersucht, die mono-
disperse Partikel der Durchmesser 1.0 pm und 4.8 um enthielt. Die Partikelanzahldichte wur-
de durch Verdiinnung auf einen Wert von 7y oum = nvagum = 6.0 % 10° cm™ eingestellt.

Das Konzentrationsverhéltnis der Partikelgroen der Suspension wurde mithilfe von REM-
Aufnahmen tiberpriift. Dazu wurde die Suspension zunéchst liber einen Polycarbonatfilter der
Porenweite 100 nm filtriert. Nach dem Trocknen bei 80 °C iiber Nacht im Trockenschrank
wurde der Filter mit einer diinnen Goldschicht versehen. Von dem beschichteten Filter wurde
mittes REM bei einer VergroBerung von M = 3000 die Belegung einer 0.33 mm® groBen Fil-
terfliche manuell ausgezihlt.

Vor dem Befiillen wurde die Trennzelle zunédchst dreimal abwechselnd mit Wasser und Luft
gesplilt. Dann wurden beide Kammern der Zelle blasenfrei mithilfe der Mikrozahnringpum-
pen mit Wasser befiillt. Die Probe wurde mit einem Volumenstrom von 100 uL min™ in die
der Lasereintrittsseite zugewandten Kammer eingefiillt.

Charakterisierung der elektrophoretischen Bewegung

Der durch das elektrische Feld generierte Querfluss wurde in der Trennzelle in Abhidngigkeit
von der elektrischen Spannung kalibriert. Dazu wurde der in Abbildung 4.10 beschriebene
Aufbau verwendet. Zur Kalibrierung war der Nd:Y AG-Laser ausgeschaltet. Die Kalibrierung
wurde bei den Spannungswerten 0, 5, 10, 15, 20 und 25 V durchgefiihrt. Zu jedem Span-
nungswert wurden 500 Einzelbilder aufgenommen. Die Geschwindigkeiten wurden mit der
PT-Methode (Abschnitt 5.2.6) aus den Bildern bestimmt.

Vorbereitung zur Trennung

Fiir eine Trennung wurde die Zelle blasenfrei mit Wasser und Probe befiillt. Der Fokus des
Laserstrahls wurde beziiglich der Geometrie der Flusszelle justiert. Durch Anlegen einer
elektrischen Spannung wurde ein Querflusses generiert, der senkrecht zum Laserstrahl verlief.
Die Trennungen wurden an jedem Tag frisch durch Verdiinnung hergestellter Mischungen aus
1.0 pm und 4.8 um PS-Kolloiden durchgefiihrt. Von jeder Trennung wurden Bildsequenzen
auf Festplatte gespeichert, anhand derer die Trennung quantifiziert wurde (Abschnitt 6.4).
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4.3 Photoakustische Spektroskopie zur Messung
von Absorptionsspektren von Kolloiden

Abbildung 4.11 zeigt das photoakustische Sensorsystem zur Untersuchung von streuenden
Proben. Im Rahmen der Arbeit stand ein optisch parametrischer Oszillator (OPO) vom Typ
OPO Premiumscan (GWU Lasertechnik, Erftstadt) als Strahlungsquelle zur Verfligung. Der
OPO wurde von einem Nd:YAG-Laser mit Frequenzverdreifachung (Spitlight 200, Innolas,
Krailling) mit einer Wellenldnge von 355 nm gepumpt, der bei einer Repetitionsrate von
13 Hz betrieben wurde.
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Abbildung 4.11: Schematische Darstellung des photoakustischen Aufbaus mit dem SpitLight 200-System.

Die im OPO durch nichtlineare optische Prozesse generierten Signal- und Idlerteilstrahlen
werden zu einem dichroitischen Spiegel gefiihrt, der den Signalanteil reflektiert und den Idle-
ranteil transmittiert. Der Idleranteil wird im Rahmen dieser Arbeit nicht verwendet und wird
in eine Strahlfalle gelenkt. Der Signalstrahl wird {iber eine Blende (0 4 mm) auf die photo-
akustische Messzelle gelenkt.

Das vom photoakustischen Sensor detektierte Signal wurde mit einem Stromverstirker (HCA-
100M-50K, Femto Messtechnik, Berlin) verstirkt und mittels eines Oszilloskops (TDS620,
Tektronix, Beaverton, USA) aufgezeichnet. Fiir die Fragestellung wurde eine angepasste
Software unter LabVIEW 8.0 (National Intruments, Austin, USA) verwendet. Die Software
steuerte die Datenaufzeichnung durch das Oszilloskop und die Einstellung der Wellenlédnge
iiber den OPO-Steuerrechner.
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In Abbildung 4.12 sind die am Sensor gemessenen Laserpulsenergien im Bereich von 410 nm
bis 700 nm in Abhéingigkeit von der Wellenlidnge dargestellt. Die photoakustischen Absorpti-
onsspektren wurden mit einer Auflosung von 4 nm bestimmt.
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Abbildung 4.12: Laserpulsenergien des Signal-Strahles in Abhiingigkeit von der Wellenléinge des OPO-
Lasers.

Die zu untersuchende Probe wurde die in Abbildung 4.13 schematisch dargestellten Messzelle
eingefiillt. Der Grundkorper besteht aus einer Quarzkiivette, deren &duflere Abmalle
12.5 mm X% 12.5 mm x 30 mm betragen. Die inneren Abmafle betragen 4 mm x 10 mm bei
einer Wandstdrke von 1.25 mm. An den AuBenflichen sind in Transmissionsrichtung und
orthogonaler Position zwei photoakustische Schallsensoren angebracht. Die Schallsignale
werden von einer piezoelektrischen Folie aus Polyvinyldifluorid (PVDF), die mit einer BNC-
Buchse versehen sind, in ein elektrisches Signal umgewandelt. Eine detaillierte Beschreibung
dieser Messzelle findet sich in [199, 206].
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Abbildung 4.13 Schematische Darstellung der photoakustischen Messzelle [199, 206].

Die Messzelle ist so ausgerichtet, dass die Messkiivette von ihrer diffusen Seite vom Laser-
strahl ausgeleuchtet wird. Mit der damit verbundenen Aufweitung des Laserstrahls wird die
Intensitdt des Laserstrahls verringert und damit unerwiinschte photochemische Prozesse mi-
nimiert.

Durch Sedimentation der Kolloide kommt es zu einer Verringerung der Kolloidkonzentration
am Ort des Laserstrahles und damit zu einer unerwiinschten Erniedrigung des photoakusti-
schen Signales. Um dem Einfluss der Sedimentation auf das Messsignal entgegenzuwirken,
muss die Probe alle 10 Minuten homogenisiert werden. Dazu wurde die Kolloidprobe mindes-
tens 30 s mit einem kreisformig vibrierenden Reagenzglasschiittler bei einer Umdrehung von
1000 min™" durchmischt.
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4.4 Verwendete Materialien und Probenvorbereitung

4.4.1 Weitere Gerate

In den vorangegangenen Abschnitten wurden alle Geréte aufgefiihrt, die in den Experimenten
zur photophoretischen Geschwindigkeitsmessung und zur Trennung eingesetzt wurden. Darti-
ber hinaus wurde die Charakterisierung von Kolloiden mit einem Rasterelektronenmikroskop
durchgefiihrt (Tabelle 4.3). Zur Herstellung der Kolloidsuspensionen wurde ausschlielich
doppelt entsalztes Wasser aus einer Millipore-Anlage verwendet.

Tabelle 4.3: Im Rahmen der Arbeit eingesetztes Rasterelektronenmikroskop und Gerite zur Proben-

vorbereitung.
Bezeichnung Hersteller Typ
Rasterelektronen- Leica, Solms Cambridge

mikroskop (REM) Stereoscan 360

Polycarbonatfilter, Pieper Filter GmbH, Bad Zwischen- PCO01CP04700
0.1 pm Porenweite, hahn

J 47 mm

Sputteranlage Bal-Tec, Balzers, Liechtenstein SCD 004
(Probenvorberei-

tung REM)

Millipore-Anlage Millipore, Bedford, U.K. Milli-Q 185 Plus

4.4.2 Materialen zur Konstruktion photophoretischer FluBzellen

In Tabelle 4.4 sind alle Materialen zusammengefasst, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit
zum Aufbau der photophoretischen Zellen eingesetzt wurden (siche Kapitel 5).

Tabelle 4.4: Zusammenfassung der zum Aufbau der photophoretischen Zellen verwendeten Materialien.

Bezeichnung Bezugsquelle Typ

Flusszelle zur

Charakterisierung

Epoxid, nichtleitend UHU, Baden UHU sofortfest
Kunststoff, schwarz Sahlberg, Feldkirchen PVC, schwarz
Optische Fenster, Lichtein- Hellma, Miillheim QS 2.5 mm x 12.5 mm
tritts-Seite

Optische Fenter, Be- Hellma, Miillheim 0S 2.5 mm x 12.5 mm
obachtungsseite

52



4.4 Verwendete Materialien und Probenvorbereitung

Tabelle 4.4: Zusammenfassung der zum Aufbau der photophoretischen Zellen verwendeten Materialien.

Bezeichnung Bezugsquelle Typ
Photophoretische

Trennzelle

Epoxid, nichtleitend UHU, Baden UHU sofortfest

Leitfihiges Epoxid

Kupferlackdraht, isoliert
Lichteintrittsfenster
Beobachtungsfenster

Messingfolie

RS-Components, Morenfelden-Walldorf

RS-Components, Morenfelden-Walldorf
Linos Photonics GmbH & Co. KG, Gottingen
Marienfeld, Lauda-Kénigshofen

Hoffmann GmbH Qualititswerkzeuge, Miin-

Leitfihiges Epoxid ,,Cir-
cuit Works*

Kupferdraht & 0.18 mm
Quarz, J 10 mm
Objekttriager, Glas

Messingfolie 0.15 mm

chen

4.4.3 Kolloide

Die in Tabelle 4.5 aufgefiihrten Kolloide wurden als monodisperse bzw. quasi-monodisperse
Modellkolloide zur Untersuchung des photophoretischen Effektes auf Mikropartikel einge-
setzt. Neben Kolloiden aus Polystyrol (PS) wurden Melaminharz-Partikel (MF) und SiO,-

Partikel untersucht.

Tabelle 4.5: Zusammenstellung der im Rahmen der Arbeit untersuchten Kolloide.

Bezeichnung Durchmesser Bezugsquelle

2a+ls
Polystyrol, 1.0 pm 1.00 £ 0.01 Bangs Laboratories, Inc. Fishers, USA
Polystyrol Forschungspartikel, 1.8 pm 1.81£0.04 Microparticles, Berlin
Polystyrol Forschungspartikel, 3.0 pm 3.00 £ 0.09 Microparticles, Berlin
Polystyrol Forschungspartikel, 4.2 pm 4.21+0.07 Microparticles, Berlin
Polystyrol Forschungspartikel, 4.8 pm 4.84 +0.08 Microparticles, Berlin
Polystyrol, 2.88 pm 2.88 £0.28 Bangs Laboratories, Inc. Fishers, USA
Polystyrol, 4.13 pm 4.13+0.44 Bangs Laboratories, Inc. Fishers, USA
Polystyrol, 5.09 pm 5.09 + 0.58 Bangs Laboratories, Inc. Fishers, USA
Polystyrol, 3 pm 3.12+0.16 Polysciences Europe GmbH, Eppelheim
Polystyrol, 3 pm, schwarz 2.95+0.09 Polysciences Europe GmbH, Eppelheim
Polystyrol, 3 pm, rot 2.92 £0.11 Polysciences Europe GmbH, Eppelheim
Melaminharz, Forschungspartikel, 2 pm 1.81 £ 0.04 Microparticles, Berlin
Siliziumdioxid, Forschungspartikel, 2 pm  1.93 = 0.05 Microparticles, Berlin
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4 Experimenteller Teil

4.4.4 Mikroorganismen

Die Untersuchung der Photophorese an Mikroorganismen wurde an Escherichia coli (E. coli)
und Salmonella enteritidis-(S. enteritidis)-Bakterien durchgefiihrt (Abschnitt 6.3.6). Neben
den hitzegetoteten Bakterien wurde photophoretische Bewegung an Hefezellen Saccharomy-
ces cerevisiae untersucht. Die Bakterien wurden in Form von trockenen Dextrantabletten vom
Hersteller geliefert. Die Tabletten wurden in einer Losung aus 500 pL. Glyzerin und 500 pL
Wasser aufgeldst. Zur Herstellung der Suspension der Hefezellen wurden 50 mg Béckerhefe
zu 50 mL 0.9 %-iger NaCl-Losung hinzugefiigt. Aliquote der Stammldsungen der Mikroor-
ganismen wurden mit Wasser aus einer Millipore-Anlage auf eine Partikelanzahldichte von
ny~12- 10° cm™ eingestellt.

Tabelle 4.6: Zusammenstellung der Mikroorganismen.

Bezeichnung Bezugsquelle

E. coli O157:H7 Medac GmbH, Hamburg
S. enteritidis Mecac GmbH, Hamburg
S. cerevisiae Wieninger Hefe, Passau

4.4.5 Weitere Chemikalien

Die Mikrozahnringpumpe wurde mit einer wissrigen 30 Vol.-% Ethanollésung vor und nach
jeder Forderung gereinigt. Natriumchlorid und Glycerin wurden fiir die Herstellung der Mik-
roorganismensuspensionen verwendet.

Tabelle 4.7: Weitere eingesetzte Chemikalien.

Bezeichnung Bezugsquelle

Ethanol, vergillt Carl Roth KG, Karlsruhe
Natriumchlorid, p. a. Sigma-Aldrich Chemie GmbH, Miinchen
Glycerin, p. a. Sigma-Aldrich Chemie GmbH, Miinchen
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5 Flusszellenentwicklung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden photophoretische Systeme fiir die Charakterisie-
rung und Trennung von Partikeln konstruiert und eingesetzt. Im Folgenden werden die allge-
meinen, an das Messsystem gestellten Anforderungen aufgefiihrt. Um die Vorgaben zu erfiil-
len, werden die Auslegungen der Flusszellen optimiert und die digitale Bildauswertung zur
Messung der photophoretischen Partikelgeschwindigkeit entwickelt. Zur Beschreibung der
Trajektorien wird ein theoretisches Modell hergeleitet, anhand dessen die Geometrie der
Flusszellen ausgelegt wird. Es folgt eine detaillierte Beschreibung der Konstruktion sowie der
Realisierung der eingesetzten Zellen. Diese sind:

Flusszelle zur Charakterisierung von Partikeln

In der Flusszelle zur Charakterisierung der Zelle wird die photophoretische Bewegung von
Kolloiden kontinuierlich und diskontinuierlich untersucht. Senkrecht zum Laserstrahl erfolgt
die Beobachtung durch eine CCD-Kamera. Eine automatisierte Bildverarbeitungsroutine
tibernimmt die Auswertung der Geschwindigkeiten.

Photophoretische Trennzelle

Mit der photophoretischen Trennzelle werden Kolloidgemische in Kreuzstrom-Anordnung
getrennt. Die Beobachtungseinheit ist senkrecht zum Laserstrahl ausgerichtet. Die Flusszelle
ermoglicht die kontinuierliche Separation von Suspensionen.



5 Flusszellenentwicklung

5.1 Auslegung des Bilderfassungssystems

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Bilderfassungssystem aufgebaut, das die lichtinduzierte
Bewegung von Partikeln quantitativ erfasst. Dieser Abschnitt behandelt die Auslegung der
VergroBerungsoptik und der Kamera als Bestandteile des Bilderfassungssystems. Ein MaB fiir
die Qualitdt der automatisierten Geschwindigkeitsbestimmung ist der Konzentrationsbereich
der Kolloide, in dem der Algorithmus einwandfrei funktioniert. Dabei sind zwei Grenzfille zu
beachten: Fiir eine zunehmende Partikelkonzentration nimmt der Abstand zwischen den Par-
tikeln soweit ab, bis sich die Partikel schlieBlich beriihren. Im Gegensatz dazu wird sich bei
immer geringeren Partikelkonzentrationen der Abstand zwischen den Partikeln schlieBlich
soweit vergroBern, dass die Wahrscheinlichkeit, ein Partikel in einem Bild anzutreffen, klei-
ner als eins wird.

Ausgehend von den Beziehungen zwischen Partikelkonzentration und Partikelabstand werden
die fiir die Auslegung eines Bilderfassungssystems zur Beobachtung von kolloidalen Suspen-
sionen wichtigen Parameter abgeleitet. Fiir zwei Bilderfassungssysteme wird der Arbeitsbe-
reich theoretisch abgeschétzt.

5.1.1 Partikelanzahldichte

In den folgenden Berechnungen wird von Polystyrol-Kolloiden mit einer Dichte
p=1.050 g cm™ ausgegangen. Aus der Kenntnis der Dichte und des Partikelradius a lisst sich
die Masse eines einzelnen Partikels mp bestimmen:

4 3
mpngna . (5.1)

Ist die Massenkonzentration ¢ der Partikel bekannt, kann die Partikelanzahldichte 7y berech-
net werden:

clg L]

x 1000 [L cm™3]. (5.2)
mp [g] [ ]

ny[em™3] =

Fiir eine vorgegebene Partikelkonzentration ldsst sich bei Kenntnis der Dichte und der Parti-
kelgroBe somit die Anzahl der Partikel pro cm™ berechnen. In Abbildung 5.1 ist das Ergebnis
der Berechnung von ny in Abhingigkeit von der Konzentration von Polystyrolkolloiden der
Durchmesser 0.50 um, 1.0 pm, 2.0 pm 5.0 um und 10 pm dargestellt.
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5.1 Auslegung des Bilderfassungssystems

Der Zusammenhang zwischen Partikelanzahldichte und Partikelradius ergibt sich zu ny o a’,
Sollen die Partikelanzahldichten der Einzelgréfen gleich sein, liegen die Konzentrationen um
bis zu vier GroBenordnungen auseinander, wenn ein GroBenbereich zwischen 0.5 pm bis
10 um gewahlt wird.

10
10 3 T LI L R | T T T oI T T T T T T T T T rrrTg T T T 7 L=

Partikelanzahldichte n, / em?®

10°
Konzentration ¢/ mgL"

Abbildung 5.1:  Abhiingigkeit der Partikelanzahldichte von der Kolloidkonzentration.

Unter der Annahme, dass die Partikel in der Weise verteilt sind, dass der Abstand zu allen ein
Partikel umgebenden Nachbarpartikel gleich groB ist, kann der mittlere Partikelabstand dy
definiert werden zu:

dy = (5-3)

Die Partikelanzahldichte und der mittlere Partikelabstand zeigen demnach ein gegenldufiges
Verhalten. Fiir die Bestimmung der photophoretischen Partikelgeschwindigkeiten wurde die
Partikelanzahldichte der Kolloidsuspensionen auf einen Wert von ny = 1.2 x 10° cm™ einge-
stellt. In Tabelle 5.1 sind die korrespondierenden Konzentrationen fiir Kolloide im GroBenbe-
reich von 0.5 um bis 10 um zusammengefasst. Fiir die praktische Einstellung von ny muss
jedoch angemerkt werden, dass aufgrund der statistischen Unsicherheit bei der Abmessung
des Volumens und bei den folgenden Verdiinnungsschritten die Partikelanzahldichte starken
Schwankungen unterliegt.
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5 Flusszellenentwicklung

Tabelle 5.1: Zusammenfassung der Konzentrationen in Abhingigkeit vom Partikeldurchmesser bei
einer Partikelanzahldichte von 1.2 x 10° cm™.

Durchmesser Konzentration
[um] [mg L]
0.50 0.082
1.00 0.66
2.00 5.27
5.00 82.2
10.0 660

5.1.2 Mittlerer Partikelabstand

Die Anzahl von Partikeln N, die auf eine Fliche A projiziert werden, lésst sich mit der Parti-
kelzahl pro Flache n,

nylem™2] = (5.4)

N
A
angeben. Die Einheit der Partikelanzahl pro Fliche ist cm™. Die Anzahl der Partikel N wurde
in Abhingigkeit von ns fir BildgroBen zwischen 0.01 mm® und 25 mm’® berechnet
(Abbildung 5.2). Unter der Annahme, dass die projizierten Partikel gleichmaBig verteilt sind,
kann analog zu Gleichung (5.3) ein mittlerer Partikelabstand definiert werden. Die Distanz
zwischen den Partikeln wird als mittlerer Partikelabstand der Flache dr bezeichnet. Der mitt-
lere Partikelabstand ldsst sich mit

dp = — . (5.5)

direkt aus na berechnen und ist in Abbildung 5.2 als unterbrochene Linie dargestellt. Fiir eine
automatisierte Auswertung der Geschwindigkeit aus Bildsequenzen, in denen ein einziges
Partikel sich in einer Umgebung von vielen stillstehenden Partikeln bewegt, ist der minimale
Partikelabstand, bis zu dem der Algorithmus die Geschwindigkeiten noch korrekt bestimmt,
ein wichtiges Qualitidtsmerkmal.
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Abbildung 5.2:  Abhiingigkeit der Partikelanzahl und des mittleren Partikelabstandes von der Partikel-
anzahl pro Fliche.

Bei der Bilderfassung werden alle Partikel, die sich im Volumen

V=At, (5.6)

mit der beobachteten Flache 4, im Folgenden Bildfeldgrofe genannt, und der Tiefenschirfe ¢
befinden, in eine zweidimensionale Abbildung projiziert. Der typische Tiefenschirfenbereich
fiir die verwendeten Makroobjektive liegt etwa zwischen 5 um und 20 pm. Der resultierende
mittlere Partikelabstand dr fiir Partikel in einer kolloidalen Suspension errechnet sich zu:

1
dp = ——— (5.7
n\/'ts

Abbildung 5.3 stellt das Ergebnis der Berechnung von N und dr in Abhéngigkeit von ny dar.
Die Berechnung wurde fiir BildgroBen von 1 mm? und 25 mm? sowie fiir Tiefenschirfen von
5 um, 10 um und 20 pm durchgefiihrt.
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Abbildung 5.3:  Partikelanzahlen pro Bild und mittlerer Partikelabstand in Abhiingigkeit von Partikel-
anzahldichte und Tiefenschiirfe.

5.1.3 Arbeitsbereich und Zusammenfassung der Parameter

Die Berechnungen des Partikelabstandes bilden die Basis fiir die Abschitzung des Konzentra-
tionsbereichs der kolloidalen Suspensionen, fiir den das Messsystem eingesetzt werden kann.
Zur Abschitzung wird von BildfeldgroBen von 1 mm® und 25 mm?, VergroBerungen des
Makroobjektives von 6:1 bzw. 1:1, und einer Tiefenschérfe von 10 um ausgegangen. Die Be-
rechnungen wurden fiir eine ChipgroB3e von 4.8 mm x 3.6 mm der verwendeten CCD-Kamera
durchgefiihrt, was 1024 px x 768 px entspricht. Die GroBe eines Pixels betrigt
4.65 um x 4.65 um. Die Ergebnisse der Berechnungen sind in Tabelle 5.2 zusammengefasst.
Aufgrund der Lichtstreuung am Partikel entsteht ein Streumuster auf dem Bild, das um ein
Vielfaches groBer ist, als der Partikel selbst. Dieser Umstand ist von Nachteil, wenn eine hohe
Auflosung im Mikrometerbereich erzielt werden soll. Das Streumuster kann durch die Ver-
wendung von optischen Filtern und den Einsatz einer aufwédndigeren Optik verkleinert wer-
den. Fiir einen groflen Bildbereich dagegen konnen durch das Streumuster auch Partikel de-
tektiert werden, deren Abmessungen kleiner als die Auflosung des Systems sind.

Wird die Partikelkonzentration zu klein gewihlt, ergeben sich relativ lange Messzeiten, da es
statistisch sehr lange dauert, bis ein Partikel mit dem Laserstrahl wechselwirkt. Aus diesem
Grund wurde eine minimale Partikelanzahl von N = 5 gewdhlt.
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5.1 Auslegung des Bilderfassungssystems

Wie in den Abschnitten 5.2.5 und 5.2.7 noch gezeigt werden wird, ldsst sich die Geschwin-
digkeitsbestimmung von Partikeln in einer Testsequenz bei optimalen Bedingungen bis zu
einem minimalen Abstand von weniger als 30 px zuverldssig zu realisieren. Daraus kann mit
einer BildgroBe von 1 mm® in einem Konzentrationsbereich von 30 mg L™ bis 1000 mg L™
fiir einen Partikeldurchmesser von 3.0 pm gearbeitet werden.

Tabelle 5.2: Zusammenfassung der Dimensionierung des photophoretischen Messsystems.

Parameter Einheit Bildgréfe 1 mm® Bildgrofe 25 mm®
Tiefenschirfe pm 10 10

Vergrofierung 6:1 1:1

Min. Konzentration mg L™ 30 0.1

d pm 447 2200

n, em” 500 20

ny em” 5.0 x 10° 2.1 x 10*

Max. Konzentration mg L' 1000 33

d pm 24 150

ny em” 1.1 x 10° 4.4 x 10°
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5.2 Digitale Bildverarbeitung

Die Rechenoperationen der digitale Bildverarbeitung (vgl. Abschnitt 4.1.4) wurden mit dem
Ziel der automatisierten Bestimmung von Geschwindigkeiten einzelner Partikel eingesetzt. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden Methoden zur Auswertung von Geschwindigkeiten aus digita-
len Bildern unter Matlab (Mathworks, Natick, MA, USA) entwickelt. Die Bilder wurden mit
den im Abschnitt 4.2 beschriebenen experimentellen Aufbauten erzeugt. Zur Auswertung
wurden drei Ansétze verfolgt und miteinander verglichen:

Manuelle Methode

Bei der manuellen Methode werden die Partikelpositionen per Hand direkt aus dem Original-
bild bestimmt. Die Methode ist sehr flexibel und erlaubt die Auswertung willkiirlicher Parti-
kelbewegungen, erfordert jedoch einen groen Zeitaufwand im Vergleich mit automatisierten
Methoden.

Particle Image Velocimetry (PIV) Methode

Bei dem auf der Basis von Mustererkennung arbeitende Verfahren werden die Geschwindig-
keiten aus dem Vergleich von Unterbereichen von zwei aufeinanderfolgenden Bildern be-
stimmt.

Particle Tracking (PT) Methode

PT basiert auf der Zuordnung von Schwerpunktskoordinaten einzelner Partikeln zu Partikel-
bahnen. Die Zuordnung erfolgt nach einem Algorithmus, der auf der Grundlage des nichsten
Nachbarn arbeitet.

Im Folgenden werden die Arbeitsschritte der Bildvorbearbeitung und der Mustererkennung
der drei eben erwidhnten Methoden dargestellt. Die Methoden wurden mittels einer kiinstlich
generierten Bildsequenz getestet und die Ergebnisse aus der Evaluierung miteinander vergli-
chen.

5.2.1 Anforderungen an die automatisierte Auswerteroutine

Die Bildauswertung soll in der Lage sein, Merkmale aus einer {iber tausend Einzelbildern
umfassenden Bildsequenz zu ermitteln. Je nach Partikelkonzentration beinhaltet eine Bildse-
quenz etwa zwischen fiinf und zwanzig Partikelbahnen. Eine automatisierte Verarbeitung ei-
ner solchen Datenmenge ist wiinschenswert, um den mit der manuellen Methode verbundenen
hohen zeitlichen Aufwand zu minimieren. An die automatische Auswertung sind folgende
Anforderungen gestellt:

— Ortsauflosung besser als 50 pm % 50 pm
— Aussagen Uber die Geschwindigkeiten einzelner Partikel

— Bestimmung von Geschwindigkeiten im Bereich von 1 pm s™ bis 500 pm s™
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5.2 Digitale Bildverarbeitung

— Angemessener Zeitbedarf der Berechnungen

Die sich dabei ergebenden Hauptprobleme sind:
— Stark unterschiedliche Helligkeit von Partikeln aus unterschiedlichem Material
— Helligkeitsschwankungen von Partikeln von Bild zu Bild

— Storeinfliisse von sich nicht bewegenden Partikeln

5.2.2 Bildvorverarbeitungsroutine GR2BIN

Aufgabe der Bildvorverarbeitung ist es, Storeinfliisse auszufiltern. Die Sequenz zur Bildvor-
verarbeitung wurde ,,Grey to Binary“, kurz GR2BIN, benannt, und erzeugt aus den Graubil-
dern der Kamera gefilterte und bearbeitete Binédrbilder. Die einzelnen Bearbeitungsschritte der
Sequenz GR2BIN sind in Abbildung 5.4 wiedergegeben.

Median- Schwell- Struktur- GréRken- L
G_rau- B filter ::> wert N element B filter [:> B!nar-

Abbildung 5.4: Einzelne Bearbeitungsschritte der Bildvorverarbeitungsroutine GR2BIN.

Schwellwert

Durch die Anwendung eines Schwellwertes ¢, gemél Gleichung (4.3) auf ein Graubild kann
ein Binédrbild erzeugt werden (Abschnitt 4.1.4). Das Originalbild eines 110 um x 110 pm gro-
en Ausschnittes, der drei Partikel unterschiedlicher GroBe, 4.1 um (1), 2.9 um (2) bzw.
1.9 um (3), enthilt, ist in Abbildung 5.5, links oben, dargestellt. Aufgrund ihres Groenunter-
schiedes erscheinen die Streumuster der Partikel mit unterschiedlicher Helligkeit. Die Einstel-
lung von f,, muss in der Art vorgenommen werden, dass einerseits Partikel vollstindig erhal-
ten bleiben, die vergleichsweise gering streuen, und andererseits storende Hintergrundstreu-
ung soweit wie moglich eliminiert wird. Die resultierenden Bindrbilder verdeutlichen die
Anwendung der Schwellwerte von 0.2, 0.5 bzw. 0.8 auf das Original. Wahrend #,, = 0.2 ein
relativ unregelméfBiges Binérbild mit allen drei Partikeln liefert, fehlt in dem mit %, = 0.8 er-
zeugten Bild bereits die kleinste PartikelgroBe. Fiir #i, = 0.5 dagegen wird ein Kompromiss
zwischen Erhaltung der Information und Unterdriickung des Untergrundes erzielt.

Abbildung 5.6 zeigt das Histogramm der Grauwerte des Originalbildes von Abbildung 5.5.
Die Héufigkeitsverteilung steigt zunichst beginnend bei einem Grauwert von 0 (schwarz)
stark an und flacht nach Erreichen des Maximums, das den Untergrund andeutet, bei einem
Grauwert von 10 iiber einen ausgedehnten Bereich bis Grauwert 255 (weil) ab.
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5 Flusszellenentwicklung

Abbildung 5.5: Die Anwendung der Schwellwerte ;,, = 0.2, 0.5 bzw. 0.8 auf das Originalbild (links oben)
erzeugt Binirbilder mit unterschiedlichen Streumustern.
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Abbildung 5.6: Histogramm des Original-Bildes aus Abbildung 5.5. Die senkrechten Linien verdeutli-
chen die verschiedenen Schwellwerte.
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Aufgrund der geringen Bedeckungsfliche der Partikel ist deren Einfluss auf das Histogramm
im Vergleich zum Hintergrund nicht offensichtlich. Der Mittelwert iiber alle Pixel sowie der
Mittelwert und die dreifache Standardabweichung sind durch den Grauwert des Hintergrundes
dominiert. Eine eindeutige Ableitung eines optimalen Schwellwertes direkt aus dem Dia-
gramm erweist sich somit als schwierig.

Die Wahl des Schwellwertes stellt einen kritischen Schritt in der Bildvorverarbeitung dar, da
wéhrend der Bewegung von Partikeln im Strahl Helligkeitsschwankungen von Bild zu Bild
auftreten. Um sicher zu gehen, dass kein Informationsverlust durch einen zu hoch angesetzten
Schwellwert auftritt, wird fiir die automatische Auswertung ein Schwellwert von #, = 0.4
gewdhlt. Bei Partikelmischungen ist allerdings eine manuelle Anpassung und sorgfaltige
Uberpriifung des Schwellwertes notwendig.

Median-Filter

Durch den Einsatz eines Medianfilters kann eine Verbesserung der Bildqualitit erzielt wer-
den. In Abbildung 5.7 ist der Einfluss des Schwellwertes #i, und Filtergrofle rim des Median-
filters auf das Originalbild von Abbildung 5.5 gezeigt.

Abbildung 5.7:  Einfluss der Grofie r;, des Median-Filters und des Schwellwertes #;,,, bei der Anwendung
auf das Originalbild in Abbildung 5.5.

Dabei wird zuerst der Medianfilter auf das Originalbild angewendet, ehe auf das gefilterte
Bild der Schwellwert angewendet wird, um Bindrbilder zu erzeugen. Mit zunehmendem 7,
werden starke Helligkeitsschwankungen des Originalbildes ausgeglichen (vgl. linke Spalte).
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Das Bild erscheint dadurch zunehmend unscharf. Der Vorteil des Medianfilters geht aus dem
Vergleich der Bilder der mittleren Spalte hervor. Die unregelmifBigen Bereiche werden mit
zunehmendem 7jy, in runde Flichen umgewandelt. Somit kann mit einem Schwellwert von 0.2
das Streumuster eines Partikels mit nur schwacher Helligkeit gut erhalten werden, ohne dass
Storungen die Bildqualitdt verschlechtern wiirden. Wird die Filtergroe zu hoch gewéhlt
(rim = 7 % 7), so verschwindet auch hier wertvolle Information.

Eine Kombination von Median-Filter und Schwellwert verbessert die Bildqualitdt erheblich.
Bei einer optimal angepassten Einstellung von 7, und #,, kann durch Partikel selbst verur-
sachte storende Streuung effizient eliminiert werden, ohne dass dabei Information verloren-
geht.

Strukturbildendes Element

Durch den Einsatz eines scheibenformigen strukturbildenden Elementes mit Radius s;, wer-
den Fliachen, deren Form unregelmiBig ist, in gleichmiBige, runde Flachen iiberfiihrt (vgl.
Abschnitt 4.1.4). Das Originalbild aus Abbildung 5.8 (links oben) wurde zundchst mit einem
Medianfilter der GroBe ri, = 3 x 3 gefiltert und mit ¢, = 0.2 in ein Bindrbild umgewandelt.

Abbildung 5.8: Anwendung eines scheibenformigen Strukturelementes der Grofie s;,, auf das aus dem
Original (links oben) erzeugte Biniirbild. Es ist der Einfluss auf ein ideales (1), ein unre-
gelmiissiges (2) und zwei benachbarte Streumuster (3) gezeigt.

Auf dem Bild sind drei haufig anzutreffende Ausgangssituationen wiedergegeben:

— Nahezu ideales Streumuster mit einer radialsymmetrischen Helligkeitsvertei-
lung mit sich im Zentrum befindlichem Maximum (1)
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— Streumuster mit einer anndhernd radialsymmetrischen Helligkeitsverteilung
(2). Die Helligkeitsschwankungen werden durch unvermeidliche Beugungset-
fekte durch die Apertur des optischen Beobachtungsystems hervorgerufen. Bei
diesem am héaufigsten anzutreffenden Fall liegen nach dem Anwenden des
Schwellwertes unregelméfige Bereiche vor.

— Zwei sich in unmittelbarer Ndhe befindende Partikel (3). Bei einem zu gerin-
gen Abstand konnen die Partikel durch die Bildverarbeitung nicht mehr vonei-
nander getrennt dargestellt werden.

Auf das Originalbild in Abbildung 5.8 (links oben) wird ein scheibenférmiges Strukturele-
ment angewendet. Die Bilder zeigen die Ergebnisse fiir die Radien siy =1, sim =3 bzw.
Sim = 5. Zur Veranschaulichung wurden die Koordinaten der Flichenschwerpunkte gemif den
Gleichungen (4.5) und (4.6) berechnet und durch graue Punkte gekennzeichnet. Ein nahezu
ideales Streumuster bleibt unbeeinflusst durch das Strukturelement (1). Im Falle von unre-
gelmiBigen Flichen konnen zusammengehorende Bereiche miteinander verbunden werden
und somit geschlossen, und runde Formen erzielt werden (2). Wird jedoch ein zu hoher Wert
fiir das Strukturelement gewéhlt, kann das zu unerwiinschter Verbindung von Flachen fiihren

3).

GrofBlenfilter

Im Vergleich mit den Originalbildern wurde festgestellt, dass sehr kleine Flichen mit einer
Pixelanzahl von pi, <5 als Artefakte aufzufassen sind, die iiberwiegend keine wichtige In-
formation enthalten. Aus diesem Grund werden alle Flichen mit p;,, <5 mithilfe eines Gro-
Benfilters aus dem Bild entfernt (vgl. Abschnitt 4.1.4). Dadurch kénnen fiir die nachfolgenden
Operationen Storungen effektiv unterdriickt und Rechenzeit erheblich verkiirzt werden.

Zusammenfassung

Mit der Sequenz GR2BIN wurde eine Routine zur Bildvorverarbeitung entwickelt, mit der die
Merkmalsextraktion automatisiert vorgenommen werden kann. Die Bildvorverarbeitung bil-
det die Grundlage die nachfolgenden Rechenoperationen, die die Geschwindigkeitsbestim-
mung von Partikeln durchfiihren. Tabelle 5.3 fasst das Ergebnis der Optimierung der Stan-
dardeinstellungen der Bildvorverarbeitung zusammen.

Tabelle 5.3: Zusammenfassung der Parameter der Bildvorverarbeitung.

Parameter Symbol Wert
Medianfilter Fim 5x5
Schwellwert tim 0.4
Strukturbildendes Element, scheibenformig Sim 3
Partikelfilter Pim <5
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5.2.3 Testsequenz

Fiir die Evaluierung der Methoden zur Geschwindigkeitsmessung wurde eine Testsequenz
entwickelt. Die Evaluierung umfasst die Bestimmung der minimal moglichen ortlichen Auf-
16sung der manuellen, PIV- und PT-Methode, die in den folgenden Abschnitten 5.2.4 bzw.
5.2.6 nédher beschriebenen sind.

Die Testsequenz besteht aus 30 einzelnen 400 px x 400 px groBen Einzelbildern, die mit ei-
nem Grafikprogramm erstellt wurden. Auf jedem Einzelbild befinden sich insgesamt 116
Kreise, die Partikel reprasentieren (Abbildung 5.9). Der Durchmesser aller schwarzen Kreise
betrdgt 12 px. Die Partikel sind in neun Reihen angeordnet, deren Abstand genau vorgegeben
ist. Mittig zwischen den Reihen bewegen sich acht Partikel mit einer vorgegebenen Ge-
schwindigkeit von 10 px pro Bild. Der Partikelabstand der Reihen 1 bis 8 kann gemal3 Glei-
chung (5.7) einer Partikelanzahldichte zugeordnet werden, wenn die Vergroferung und die
Tiefenschirfe des optischen Systems bekannt sind. Die folgenden Umrechnungen in Konzent-
rationen beziehen sich auf eine Tiefenschérfe von 10 um, eine Vergroferung von 6:1, sowie
einen Partikeldurchmesser von 2 um.
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Abbildung 5.9: Einzelbild der aus 30 Einzelbildern bestehenden Testsequenz. Reihen 1 bis 8 weisen
definierte Abstéinde von 24 px bis 80 px auf.

In Tabelle 5.4 ist das Ergebnis der Umrechnung von Partikelabstand in Konzentration zu-
sammengestellt. Der Abstand der Reihen wurde in der Weise angepasst, dass mit der Testse-
quenz ein Konzentrationsbereich von 1.0 mg L™ bis ca. 300 mg L' umfasst wird. Anhand
dieser Testsequenz wurde die laterale Auflosung sowohl der PIV- als auch der PT-Methode
bestimmt.
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5.2 Digitale Bildverarbeitung

Tabelle 5.4: Umrechnung der Abstinde der Partikelreihen aus Abbildung 5.9 in Konzentrationen fiir
t,=10 pm, 2a =2 pm und einer Vergroflerung von 6:1.

Konzentration /

Reihe y-Koordinate / px Abstand / px mg L
1 90 80 29
2 162 62 47
3 215 44 98
4 255 36 139
5 289 32 176
6 319 27 247
7 345 26 266
8 359 24 312

5.2.4 Entwicklung der PIV-Methode

Abbildung 5.10 zeigt die einzelnen Bearbeitungsschritte der PIV-Methode auf, um ausgehend
von mit dem experimentellen Aufbau aus Abschnitt 4.2.1 erzeugten Digitalbildern die photo-
phoretischen Geschwindigkeiten zu ermitteln. Die in Abschnitt 5.2.2 beschriebene Bildvor-
verarbeitung GR2BIN stellt die Grundvoraussetzung fiir die Bestimmung der Geschwindig-
keiten dar. Ohne vorhergehende Bildvorverarbeitung scheiterte der Merkmalsvergleich auf-
grund der starken Helligkeitsschwankungen von Bild zu Bild. Erst bei Verwendung der genau
abgestimmten Parameter der Bildvorverarbeitung (vgl. Tabelle 5.3) ist die Merkmalserken-
nung und damit die Ermittlung der Geschwindigkeiten der Partikel der Bildsequenzen erfolg-
reich.

Bilder N\

GR2BIN PIV |\ PIVAL
- :>

N
@2 K O H/

Abbildung 5.10: Abfolge der Bearbeitungsschritte zur Bestimmung der photophoretischen Geschwindig-
keit mittels der PIV-Routine.

Die mit der Digitalkamera erzeugten Graubilder werden mit der Routine zur Bildvorverarbei-
tung GR2BIN (1) in Bindrbilder umgewandelt. Dadurch werden Bilder erhalten, die weitge-
hend von Artefakten befreit sind. Mithilfe des Unterprogamms PIV wurde durch Merkmals-
vergleich fiir jedes Bildpaar ein Geschwindigkeitsfeld berechnet (sieche Abschnitt 4.1.4). Fiir
die Berechnung der Kreuzkorrelation wurde auf einen Programmcode von SVEEN [233] zu-
rickgegriffen. Der Algorithmus wurde in der Art vereinfacht, dass die Nachbearbeitung der
ortsaufgelosten Geschwindigkeiten unterbunden wurde. Eine Interpolation der Geschwindig-
keiten oder die Entfernung von Werten hitte dazu gefiihrt, dass gerade die Werte der unter-
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suchten einzelnen Partikeln falschlicherweise als Ausreiler erkannt und eliminiert worden
wiren. Das Unterprogramm wurde um eine Stapelverarbeitung fiir Bildsequenzen erweitert.
Dadurch kann die Berechnung von Geschwindigkeitsfeldern fiir mehrere Hundert Bildpaare
automatisch durchgefiihrt werden (2).

Aus den durch den PIV-Algorithmus berechneten Geschwindigkeitsfeldern wird durch das
Unterprogramm PIVAL die photophoretische Geschwindigkeit bestimmt (3). Die Bewegung
der Partikel ist durch die Testsequenz vorgegeben. Die Bewegung verlduft in positiver
x-Richtung bei definierten y-Werten gemdl3 Tabelle 5.4. Die mittlere Partikelgeschwindigkeit
fiir ein Partikel berechnet sich aus dem Mittelwert der Zeilenmaxima der entsprechenden
y-Koordinate.

5.2.5 Evaluierung der PIV-Methode

Zur Evaluierung der PIV-Methode wurde die oben beschriebene Testsequenz aus 30 Bildern
verwendet. Die Berechnung der Geschwindigkeiten erfolgte fiir die Fenstergroflen 8 x 8;
16 x 16, 22 x 22, 40 x 40 und 50 x 50 px>. Der sich ergebende Geschwindigkeitsverlauf ent-
lang der x-Koordinate bei Verwendung einer FenstergroBe von 22 x 22 px” ist in Abbildung
5.11 dargestellt. Die Pfeile geben die Richtung und den Betrag der bestimmten Partikelge-
schwindigkeit durch ihre Lange wieder. Zur besseren Visualisierung sind nur die Werte jeder
vierten Spalte eingezeichnet. Deutlich sind Pfeile im Bereich der x-Koordinate von 20 bis
270 px und bei den y-Koordinaten 90, 162 und 215 px zu sehen, die den vorgegebenen Parti-
keltrajektorien entsprichen.
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Abbildung 5.11: Mittels der PIV-Methode berechnetes Geschwindigkeitsfeld der Testsequenz fiir eine
Fenstergrofie von 22 x 22 px-.
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An Orten, an denen Partikel keine Bewegung zeigen, oder keine Partikel vorhanden sind, gibt
der Algorithmus eine Null zuriick. Fiir y-Koordinaten y > 215 px, die einem Partikelabstand
dr <36 px entsprechen, konnen die tatsdchlichen Geschwindigkeiten mit einer Fenstergrof3e
von 22 x 22 px* mit dem PIV-Algorithmus nicht mehr korrekt berechnet werden.

Die Partikelgeschwindigkeit eines einzelnen Partikels wird aus der Bildung des Mittelwertes
iiber die Werte der Zeilen ermittelt. Abbildung 5.12 zeigt die Zeilenmittelwerte der berechne-
ten Partikelgeschwindigkeiten in Abhéngigkeit von der y-Koordinate, die fiir die Fenstergro-
Ben 40 x 40, 22 x 22 bzw. 8 x 8 px” erhalten wurden.

400r 40 x 40 Pixel” T 22 x 22 Pixel> T 8 x 8 Pixel* -
} 24 px
126 px
300 27 px
X 132 px
o
E 36 px
2 143 px
200 '
o
% 62 px
>
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180 px
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o
ok

Partikelgeschwindigkeit / px pro Bild

Abbildung 5.12: Mit verschiedenen Fenstergrofien berechnete Geschwindigkeiten als Mittelwerte iiber
die x-Koordinate.

Die unterbrochen dargestellten waagrechten Linien markieren die Positionen der Partikel der
Testsequenz und entsprechen gemifl Tabelle 5.4 mittleren Partikelabstinden. Bei einer Fens-
tergroBe von 40 x 40 px* (links) wird die vorgegebene Geschwindigkeit von 10 px pro Bild
bis zu einem minimalen Partikelabstand von 62 px berechnet werden. Bei einer Verkleinerung
der Fenstergrofe auf 22 x 22 px* (Mitte) ist die Bestimmung der Partikelgeschwindigkeit bis
zu einem minimalen Partikelabstand von 43 px moglich. Wird die FenstergroBe weiter auf
8 x 8 px” verringert (rechts), ist die durch die PIV-Methode berechnete Geschwindigkeit nied-
riger als die vorgegebene und die Werte weisen durch die groen Fehlerbalken eine starke
Streuung auf.

In Abbildung 5.13 sind die durch die PIV-Methode berechneten Geschwindigkeiten in Ab-
hingigkeit vom Partikelabstand aufgetragen. Eine Geschwindigkeitsbestimmung konnte mit
Fenstergrofen 16 x 16, 22 x 22, und 40 x 40 px” erfolgreich durchgefiihrt werden. Ausgehend
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von einem groflen Partikelabstand ist die gefundene Geschwindigkeit konstant, bis sie am
Punkt der Auflosungsgrenze abrupt absinkt. Der Grund ist, dass sich in einem Unterbereich
sowohl stillstehende als auch sich bewegende Partikel befinden. Die Merkmalserkennung
wird durch stillstehende Partikeln derart beeinflusst, dass ein zu niedriger Geschwindigkeits-
wert fiir sich bewegende Partikel erhalten wird. Eine FenstergroBe von 50 x 50 px” weist fiir
einen Partikelabstand von 80 px zu grofle Abmessungen auf, womit die durch den PIV-
Algorithmus berechneten Geschwindigkeiten der sich bewegenden Partikel durch die stillste-
henden Partikel verfilscht wird.
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Abbildung 5.13: Partikelgeschwindigkeit in Abhiingigkeit vom Partikelabstand.

Auch die Berechnungen, die mit einer Fenstergrof3e von 8 px durchgefiihrt werden, zeigen zu
geringe Geschwindigkeiten. Der Grund dafiir liegt darin, dass die Abmessungen der Fenster-
grofe kleiner sind, als die GroBe der Kreise, deren Durchmesser 12 px betrégt.

Fiir optimale Bedingungen zur Bestimmung der Geschwindigkeit mittels der PIV-Methode
kann einerseits festgehalten werden, dass die FenstergroBe kleiner als die Hilfte des minimal
auftretenden Partikelabstands sein muss. Andererseits diirfen die Dimensionen der Fenster-
grofBe nicht kleiner als die Abmessungen der sich bewegenden Objekte werden. Die Ergebnis-
se des minimalen Partikelabstandes in Abhingigkeit von der FenstergroBe sind in Tabelle 5.5
zusammengefasst.
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Tabelle 5.5: Zusammenfassung der PIV-Evaluierung.

Fenstergrofe / px* Minimaler Partikelabstand / px

8§x8 -
14 x 14 36
16 x 16 36
18 x 18 36
22 x22 43
32 %32 62
40 x 40 62
50 x 50 -

5.2.6 Entwicklung der PT-Methode

In Abbildung 5.14 ist die Sequenz der vier Arbeitsschritte der PT-Methode gezeigt, die im
Rahmen der Arbeit entwickelt wurde. Aufgrund der Intensititsschwankung von Bild zu Bild
ist analog zur PIV-Methode die Einbindung der weiter oben beschriebenen Bildvorbearbei-
tungsroutine GR2BIN (1) zwingend erforderlich. Im zweiten Arbeitsschritt werden aus den
Binérbildern mit der Routine COM (2) die Positionen der einzelnen Partikel durch die Fla-
chenschwerpunkte bestimmt (siche Abschnitt 4.1.4). Die COM-Routine versieht die x- und y-
Koordinaten der Flichenschwerpunkte mit einem Zeitstempel, der den Aufnahmezeitpunkt
des Bildes enthélt. Diese Daten werden durch den Algorithmus TRACK (3) neu geordnet.

GR2BIN :> COM [N TRACK [N TRAN

er M &\
siider 11 () @ K ®© K @

Abbildung 5.14: Bearbeitungsschritte ausgehend von den Digitalbildern zur Bestimmung der photopho-
retischen Geschwindigkeit mit dem Particle Tracking.

Der Algorithmus verbindet dabei zeitlich aufeinanderfolgende Flichenschwerpunkte nach
dem Prinzip des nichsten Nachbarn zu Partikeltrajektorien. Im letzten Arbeitsschritt werden
mit der Routine TRAN (engl. trajectory analyzer, TRAN) (4) die Trajektorien ausgewertet.
Aus der Gesamtheit der Daten der Trajektorie wird eine charakteristische Partikelgeschwin-
digkeit berechnet. Die eindeutige Zuordnung von Geschwindigkeiten zu einzelnen Partikeln
bildet die Grundlage der Geschwindigkeitsmessung, mit der die Partikel charakterisiert wer-
den. Mit Hilfe der ermittelten Geschwindigkeit lassen sich gemdf3 Abschnitt 3.1 intrinsische
Parameter der einzelnen Partikeln berechnen. Eine Beschreibung der Entwicklung und Eva-
luierung der Routine TRAN in Bezug auf die untersuchten mathematischen Fitmodelle erfolgt
in Abschnitt 6.2.3.
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5.2.7 Evaluierung der PT-Methode

Zur Evaluierung der PT-Methode wurde die in Abschnitt 5.2.7 beschriebene Testsequenz
verwendet. An den zeitlichen Verlauf der x-Koordinate des Flachenschwerpunktes x(f) wurde
mithilfe der Routine TRAN eine Regressionsgerade angepasst. Die Partikelgeschwindigkeit
wurde aus dem Steigungsfaktor der Gerade bestimmt. In Abbildung 5.15 sind die durch die
PT-Methode berechneten Geschwindigkeiten in Abhéngigkeit vom Partikelabstand aufgetra-
gen. Durch die Variation der Grofle des Medianfilters wird der Einfluss der Bildvorverarbei-
tung deutlich.
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Abbildung 5.15: Durch die PT-Methode bestimmten Partikelgeschwindigkeiten der Testsequenz in Ab-
héingigkeit vom mittleren Partikelabstand.

Wird kein Medianfilter auf die Testsequenz angewendet, ergibt sich eine gute Ubereinstim-
mung zwischen der mit Hilfe der PT-Methode bestimmten Geschwindigkeit von
9.9 px pro Bild und der vorgegebenen Geschwindigkeit von 10 px pro Bild bis zu einem mi-
nimalen Partikelabstand von d = 24 px. Die Medianfilterung der Testsequenz fiihrt in Abhéin-
gigkeit von der Grofle des Medianfilters dazu, dass sich der minimale Partikelabstand, bis zu
dem sich Geschwindigkeiten noch zuverldssig ermitteln lassen, vergroBert. Bei einer Grofle
des Medianfilters von ri, = 12 ist eine Bestimmung der Geschwindigkeit bis zu einem mini-
malen Partikelabstand von d = 32 px moglich.

Durch die Anwendung des Medianfilters auf das Binérbild vergroBern sich die in einem Bild
enthaltenen Flichen (vgl. Abschnitt 4.1.4). Das kann mitunter dazu fiihren, dass der Partikel-
abstand kleiner als die Partikelabmessung wird. Eine korrekte Zuordnung des Fldchenschwer-
punkts eines sich bewegenden Objektes zu seiner Trajektorie kann nicht mehr erfolgen, so-
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bald der Abstand eines stillstehenden Partikels kiirzer ist als der des sich bewegenden Objek-
tes. Neben einer falschen Zuordnung von Flachenschwerpunkten tritt auch der Fall des vorzei-
tigen Abbruchs der durch die PT-Methode bestimmten Trajektorien gegeniiber den tatséchli-
chen Trajektorien auf, sobald mehrere Objekte den gleichen Abstand zueinander aufweisen.
Abbildung 5.16 zeigt die normierte Lénge der Trajektorien in Abhdngigkeit vom Partikelabs-
tand.
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Abbildung 5.16: Darstellung der Trajektorienlinge in Abhéingigkeit vom Partikelabstand bei verschie-
denen Grofien des Medianfilters.

Wird keine Medianfilterung vorgenommen, ldsst sich bis zu einem minimalen Partikelabstand
von 26 px die Trajektorienldnge von 30 Datenpunkten ermitteln. Sobald eine Medianfilterung
vorgenommen wird, wéchst die GroBBe der Flachen an und die vollstindige Trajektorie wird
bis zu einem minimalen Abstand von 32 px durch die PT-Methode bestimmt. Durch eine op-
timierte Anpassung der Parameter durch die Bildvorverarbeitung und der Einstellungen des
Tracking-Algorithmus kann die falsche Zuordnung von Schwerpunktskoordinaten bzw. der
vorzeitige Abbruch der Trajektorien weitgehend unterbunden werden.
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5.2.8 Vergleich der Methoden

Der grof3e Vorteil der manuellen gegeniiber der PIV- bzw. der PT-Methode ist, dass auch bei
einem geringen Partikelabstand die Partikellage gut durch die Einschitzung des Betrachters
bestimmt werden kann. Damit sind auch ungewohnliche Partikelbewegungen quantifizierbar.
Die Bestimmung des Partikelschwerpunktes ist jedoch vom Ermessen des Betrachters abhin-
gig, und somit einer grolen Unsicherheit unterworfen. Zudem ist der Zeitaufwand wesentlich
hoher als bei den automatisierten Methoden.

Der PIV-Algorithmus ist dazu konzipiert, Geschwindigkeitsfelder aus Bildern zu bestimmen.
Die Partikelkonzentration ist dabei im Allgemeinen so hoch zu wihlen, dass sich mehrere
Partikel in einem Fenster befinden, welche sich mit anndhernd derselben Geschwindigkeit
bewegen. Im vorliegenden Fall unterscheiden sich die Geschwindigkeiten der Partikel mitun-
ter erheblich voneinander. Um die Geschwindigkeit optimal zu bestimmen, muss vorausge-
setzt werden, dass sich nur ein Partikel in einem Fenster befindet, was entweder in gro3en
Partikelabstdnden (entspricht einer geringeren Partikelkonzentration) oder in einer kleineren
FenstergrofB3e resultiert. Die Evaluierung mithilfe der Testsequenz ergibt einen minimalen Par-
tikelabstand von 36 px bei einer FenstergroBe von 16 x 16 px*, was einer realen Partikelkon-
zentration von von 139 mg L' fiir 2-pm-Polystyrol-Partikel entspricht. Aufgrund der kleinen
FenstergrofB3e ist der Zeitaufwand fiir die Berechnung allerdings erheblich groBer gegeniiber
der PT-Methode. Die Eigenschaften der manuellen Methode, der PIV- und PT-Methode sind
in Tabelle 5.6 gegeniibergestellt.

Tabelle 5.6: Zusammenfassender Vergleich von PIV und PT.

Eigenschaft PIV PT Manuell
Einzelpartikelinformation - ++ ++
Reproduzierbarkeit ++ ++ -
Zeitbedarf zur Uberwachung + + -
Rechenzeit - - ++
Minimaler Partikelabstand - + ++

Im Gegensatz dazu bietet die PT-Methode einen direkten Zugang zu den Trajektorien der
Einzelpartikel. Ein weiterer Pluspunkt ist die gegeniiber der PIV-Methode bessere oOrtliche
Auflosung. Mit der PT-Methode kann die Geschwindigkeit von Partikeln bis zu einem mini-
malen Abstand von etwa 26 px angegeben werden, wenn es sich um gut voneinander getrenn-
te Objekte handelt und kein Medianfilter eingesetzt wird. Die Geschwindigkeiten, die mittels
der PT-Methode bestimmt werden, zeigen die beste Ubereinstimmung mit der vorgegebenen
Partikelgeschwindigkeit der Testsequenz. Somit kann festgehalten werden, dass sich fiir den
vorliegenden Fall die PT-Methode am besten zur automatischen Bestimmung von Partikelge-
schwindigkeiten aus Digitalbildern eignet.
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5.3 Auslegung des Lasersystems

Dieser Abschnitt beschreibt die Auslegung des Lasersystems beziiglich der Parameter Laser-
leistung, Strahltaille und Linsenbrennweite. Um Photophorese von Mikropartikeln in Fliissig-
keit mit dem in Abschnitt 4.3 beschriebenen Aufbau beobachten zu konnen, sind bestimmte
Anforderungen an den Laserstrahl des verwendeten Lasersystems gestellt, mit dem die photo-
phoretische Kraft erzeugt wird. Um die Bewegung der Partikel mit einer ausreichenden Ge-
nauigkeit charakterisieren zu kdnnen, wurde eine Mindestldnge von 400 um festgelegt, die ein
Partikel im Laserstrahl mit konstanter Geschwindigkeit zuriicklegen soll, ohne den Strahl zu
verlassen. Diese Bedingung wird im Folgenden als ,,stabile Trajektorie* bezeichnet.

Ein Polystyrolpartikel (n; = 1.59) mit einem Radius von a = 1 pm erfédhrt bei einer Geschwin-
digkeit von 10 um s eine Reibungskraft von Fisikes = 0.1 pN. Das fiir eine konstante Ge-
schwindigkeit notwendige Kriftegleichgewicht zwischen photophoretischer Kraft und Rei-
bungskraft wird bei einer effektiven Leistung von etwa Pegr = 0.3 mW erreicht.

Gemal Gleichung (3.10) wurde /v,x im Zentrum des Laserstrahles in Abhéngigkeit von der
Strahltaille w, fiir Laserleistungen P im Bereich zwischen 1 mW und 1000 mW berechnet.
Das Ergebnis der Berechnung ist in Abbildung 5.17 dargestellt. Die waagrechten unterbro-
chenen Linien kennzeichnen den relevanten Intensititsbereich von etwa 10° W cm™ bis
10° W cm™, wobei diese Grenzen flieBend sind.
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Abbildung 5.17: Berechnung der maximalen Intensitit in Abhiingigkeit von der Laserstrahltaille und
Laserenergie.
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In der Literatur ist beschrieben, dass transparente Partikel in einem Laserstrahl mit GauB3for-
migem Strahlprofil transversal bewegt werden konnen [93, 115]. Die Intensitit der Laser-
strahlung muss dabei mindestens so hoch gewihlt werden, damit der durch die Brown‘sche
Molekularbewegung verursachte Einfluss auf die Partikel vernachldssigt werden kann [124].
Unterschreitet die Intensitit bei einem 1-pum-Partikel einen Wert von etwa 10° W cm™, so
werden Kriéfte, die das Partikel im Strahl stabilisieren, geringer gegeniiber der Brown‘schen
Molekularbewegung und das Partikel wandert aus dem Strahl. Durch die Optiken, die in opti-
schen Pinzetten Verwendung finden, ist es moglich, den Laserstrahl bis an die Beugungsgren-
ze zu fokussieren. Der Intensitédtsbereich fiir optische Pinzetten ist als grauer Bereich ange-
deutet und ist fiir jeden experimentellen Aufbau individuell. Bei Verwendung eines Lasers mit
einer vergleichsweise niedrigen Leistung von 10 mW sind damit Intensitdten erreichbar, die
mehr als 10° W cm™ betragen [128].

Abbildung 5.18 zeigt den Einfluss der Fokussierung eines Laserstrahls mit einem Durchmes-
ser von 2 mm auf die Strahltaille im Fokus. Die Strahltaille vergrofert sich mit der Brennwei-
te der zur Fokussierung verwendeten Linse. Aus der Strahltaille und der Laserleistung wird
die maximale Intensitdt im Zentrum des Laserstrahls berechnet. Fiir eine Laserleistung von
P =500 mW ergibt sich somit, dass bei einer Fokussierung mit einer Linse, deren Brennweite
/< 60 mm ist, bereits Intensititen iiber 100 kW cm™ resultieren konnen.
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Abbildung 5.18: Zusammenhang zwischen der sich ergebenden Strahltaille eines Laserstrahls mit einem

Durchmesser von 2 mm, der mit einer Linse der Brennweite f* fokussiert wird. Auf der
rechten Achse sind die sich ergebenden maximalen Intensititen aufgetragen.
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5.3 Auslegung des Lasersystems

Die durch elektromagnetische Strahlung hervorgerufene Schiadigung an Mikroorganismen ist
von der Wellenlédnge und von der Strahlendosis abhéngig [126, 234, 235]. Um Schadigungen
zu vermeiden, muss die Intensitdt der Strahlung in einem Bereich liegen, in dem gewéhrleistet
ist, dass keine irreversible Verdnderungen von empfindlichen Proben wahrend der Wechsel-
wirkungsdauer mit dem Laserstrahl auftreten [189, 236, 237]. Wird der Laserstrahl so dimen-
sioniert, dass die maximale Intensitit unterhalb von 10° kW cm™ liegt, kann mit Intensititen
gearbeitet werden, die um einige GroBBenordnungen geringer als von optischen Pinzetten sind.
Somit kann der durch Licht induzierte Stress durch die Dosis gerade fiir empfindliche Proben
deutlich verringert werden.
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5.4 Theoretisches Modell der Partikeltrennung

In dem folgenden Abschnitt werden die Grundlagen fiir ein theoretisches Modell der Tren-
nung erarbeitet. Ziel ist sowohl die Dimensionierung des Laserstrahls als auch die Ermittlung
der fiir eine optische Trennung relevanten Abmessungen der Trennzelle.

Ein Schema des Modells der Trennung ist in Abbildung 5.19 dargestellt. Uber die Breite des
mikrofluidischen Kanals wirkt in positiver x-Richtung ein gleichmaBiger Fluss mit der FlieB3-
geschwindigkeit v Der Fluss wird entweder hydrodynamisch oder elektrophoretisch erzeugt
(siche Abschnitt 4.1.3). Hervorgerufen durch einen Laserstrahl der Leistung P wirkt auf ein
Partikel senkrecht zum Fluss eine photophoretische Kraft in positiver y-Richtung. Der Laser-
strahl weist ein Gau3formiges Intensitatsprofil /(y) der Breite 2w, auf. Die photophoretische
Kraft bewirkt eine Verschiebung des Partikels aus der Ausgangslage (1 =0s) in positiver
y-Richtung, was als photophoretischer Versatz definiert wird.

GleichmaBiger Fluss, v,

t=0 (o)
< A
g dL; — —)LO S
e g o o
SN
= ) O Y
1=t o) O
GauBsches Photophoretischer
Strahlprofil Versatz d,,

Abbildung 5.19: Geometrie eines Systems zur Ableitung des photophoretischen Versatzes.

Das System soll so dimensioniert werden, dass Partikeldurchmesser im Bereich von 1 um bis
10 um voneinander unterschieden werden koénnen. Die Bestimmung des Brechungsindex soll
im Bereich von 1.35 bis 1.7 moglich sein. Die physikalischen Eigenschaften der Materialien,
deren Trajektorien theoretisch berechnet wurden, sind in Tabelle 5.7 zusammengefasst.

Unter der Voraussetzung, dass der Partikeldurchmesser groBer als die Wellenldnge des ein-
gestrahlten Lichtes ist, konnen die Berechnungen der photophoretischen Effizienz mithilfe der
Theorie der geometrischen Optik durchgefiihrt werden. Da ein Partikeldurchmesser ange-
nommen wurde, der gréfer als die Lichtwellenlédnge ist, wurden die photophoretischen Effi-
zienzen fiir SiO;- und MF-Partikel mithilfe der Ndherung der geometrischen Optik berechnet
(vgl. Abschnitt 3.1.5).
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5.4 Theoretisches Modell der Partikeltrennung

Tabelle 5.7: Zusammenstellung der Eigenschaften der Modellpartikel nach Durchmesser, Brechungsin-
dex und photophoretischer Effizienz.

Material </ pm ny 0 Quelle
Polystyrol 1.0 1.59 0.08 [134]
Polystyrol 2.0 1.59 0.12 [134]
Polystyrol 4.0 1.59 0.15 [134]
Polystyrol 5.0 1.59 0.16 [134]
Hefe-Zellen 5.0 1.37 0.01 [238]

Sio, 4.0 1.42 0.045 Abschnitt 3.1.5
Melaminharz 4.0 1.68 0.239 Abschnitt 3.1.5

Fiir die Berechnungen wurde eine Laserstrahlintensitit von Iy.x = 50 kW cm’? angenommen.
Bei einer angenommenen Laserleistung von 500 mW, die durch handelsiibliche diodenge-
pumpte Festkorperlaser erreicht werden kann, ergibt sich daraus fiir die Strahltaille
wo=25um. Alle weiteren Bedingungen sind in der nachfolgenden Tabelle
5.8 zusammengefasst. Sofern nicht anders angegeben, wurden diese Standardbedingungen fiir
die folgenden Berechnungen herangezogen.

Tabelle 5.8: Standardbedingungen zur Berechnung des photophoretischen Versatzes.

Parameter Formelbuchstabe Einheit Wert
Laserstrahlradius 0] pm 25
Leistung P mW 500
Maximale Intensitit Iyax KW cm™ 50
Querfluss VEL pm st 20
Partikeldurchmesser a pm 2.0
Photophoretische Effizienz 0 - 0.12

Die photophoretische Geschwindigkeit ist direkt proportional zur Intensitit des Laserstrahls
(vgl Abschnitt 3.1.6). Bewegt sich ein Partikel mit der Geschwindigkeit v in positiver
x-Richtung durch den Laserstrahl, wird das Partikel entsprechend der durch das Strahlprofil
des Lasers vorgegebenen Intensitit eine photophoretische Geschwindigkeit in y-Richtung
aufweisen:

vpp(y) < I(y). (5.8)

Der photophoretische Versatz dpp kann somit bei Kenntnis des Strahlprofils direkt berechnet
werden. Dadurch, dass die x-Position durch die Flussgeschwindigkeit v vorgegeben ist,

x(t) =vp t (5.9
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5 Flusszellenentwicklung

ergibt sich der photophoretische Versatz dpp in Abhidngigkeit von der Zeit:

+00

dpp = f vpp (t) dt . (5.10)

—00

Zur Berechnung wurde der Ursprung des Koordinatensystems in die Mitte der Flusszelle und
mittig zum Laserstrahl gelegt. Die Berechnung der Trajektorien wurde durch numerische In-
tegration iiber einen Bereich von -100 pm <x < 100 pm durchgefiihrt.

Das mathematische Modell zur Berechnung des photophoretischen Versatzes beinhaltet nur
die Streukraft, die in Ausbreitungsrichtung des Laserstrahles wirkt. Die Gradientenkraft, die
radial zum Laserstrahl wirkt, wurde in diesem Modell nicht berticksichtigt.

5.4.1 Laserstrahlparameter

Fiir das Design des Trennsystems spielt vor allem die Zeit eine Rolle, in der das Partikel mit
dem Laserstrahl wechselwirkt. Diese Zeit ist als Wechselwirkungszeit #vg) bezeichnet und
wird durch die Breite des Laserstrahls und durch den Querfluss beeinflusst. Wie im nachfol-
genden Abschnitt gezeigt werden wird, ist die Auflosung des Systems {iber die Laserleistung
und den Querfluss einstellbar.

Die Berechnungen wurden mit dem radialsymmetrischen Strahlprofil einer GauBlschen Inten-
sitdtsverteilung untersucht, deren zweidimensionale Intensitatsverteilung Abbildung 5.20 dar-
stellt.
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Abbildung 5.20: 3D-Darstellung der Intensititsverteilung eines Laserstrahles mit ;=25 pm und
Iviax = 50 KW em™.
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5.4 Theoretisches Modell der Partikeltrennung

Die im Zentrum der Intensititsverteilung auftretende maximale Intensitdt wird als lyax be-
zeichnet. Der Laserstrahlradius wo bezeichnet den Ort, an dem /vax auf den 1/e?-ten Teil ihres
urspriinglichen Wertes abgesunken ist. Fiir die Berechnungen wird angenommen, dass der
Laserstrahlradius in Ausbreitungsrichtung iiber die untersuchten Distanzen konstant bleibt.

5.4.2 Querfluss und Laserleistung

Fiir ein 2-um-Polystyrolpartikel wurde zunichst der zeitliche Geschwindigkeitsverlauf be-
rechnet. Zugrunde liegt dabei ein Laserstrahl mit gau3formiger Intensitétsverteilung mit den
Parametern aus Tabelle 5.8. Gemall den Gleichungen (5.9) und (5.10) wurden die Trajekto-
rien der Partikel berechnet. Das Ergebnis der Berechnung fiir FlieBgeschwindigkeiten im Be-
reich 5 pms” bis 50 pum s ist in Abbildung 5.21 dargestellt. Sobald sich das Partikel auf-
grund des Querflusses in den Bereich des Laserstrahles gelangt, erfahrt es eine Ablenkung in
positiver y-Richtung. Das Partikel hat den photophoretischen Versatz dpp zuriickgelegt, sobald
es durch den Querfluss aus dem Bereich des Laserstrahls bewegt wird.

T T T T T T T T T T T T T T T T T

600 4 = 50kwWem® 5 | 4T
Max zwo =50 um 5 MM s
@, = 25pum - -
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—=—10pms”
-1

——50ums

Photophoretischer Versatz / ym
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100 75 50 25 0 25 50 75 100

x - Koordinate / ym

Abbildung 5.21: Berechnete Trajektorien in Abhiéingigkeit vom Querfluss fiir ein 2-pm-Polystyrolparti-
kel in einem Laserstrahl mit 50 pm Durchmesser.

Je hoher der Querfluss, umso kleiner ist der resultierende photophoretische Versatz. Aus der
Berechnung folgt, dass bei einem Querfluss von 10 pms™ fiir 2-pm-Polystyrolpartikel der
photophoretische Versatz 270 um betrdgt. Die Strukturen einer Trennzelle sollten somit in
diesem Bereich liegen. Strukturen dieser Grofle lassen sich mittels verschiedener Techniken
der Mikrostrukturierung erzeugen [239-241]. Weiterhin ist zu erkennen, dass mit der Einstel-
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5 Flusszellenentwicklung

lung des Querflusses eine Moglichkeit geschaffen ist, um die Auflosung des Systems zu be-
einflussen.

Ein weiterer Parameter, mit dem die Auflosung verdndert werden kann, ist die Leistung des
verwendeten Lasers. Der photophoretische Versatz wurde fiir die Laserleistungen 100 mW,
200 mW, 500 mW sowie 1000 mW berechnet, wobei die Strahltaille zu wo =25 um ange-
nommen wurde. Die berechneten Trajektorien sind in Abbildung 5.22 dargestellt.
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Abbildung 5.22: Berechnete Partkeltrajektorien bei verschiedenen Laserleistungen.

Erwartungsgemil3 ist die photophoretische Distanz direkt proportional zur Laserleistung.
Wihrend bei einer Laserleistung von 100 mW eine photophoretische Distanz von 27 pm er-
reicht wird, resultiert fiir P = 1000 mW fiir den photophoretischen Versatz dpp =270 um. Die
Erhohung der Laserleisung auf 1000 mW hat jedoch eine Erhohung der Intensitit auf
Ly = 100 kKW cm™ zur Folge. Wie in Abschnitt 5.3 beschrieben, kann eine solch hohe
Intensitdt bereits zur Schiadigung von empfindlichen Proben fiihren.
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5.4 Theoretisches Modell der Partikeltrennung

5.4.3 Partikeleigenschaften

Im Folgenden werden die Trajektorien in Abhdngigkeit vom Partikelradius und vom Bre-
chungsindex des Partikels berechnet. Dabei wurde der Einfluss der Partikelgroe und des
Brechungsindexes von Partikeln aus Tabelle 5.7 quantifiziert. Die Berechnungen wurden mit
Ausnahme der Partikeleigenschaften mit den Standardbedingungen entsprechend Tabelle 5.8
durchgefiihrt.

Bei der Berechnung der photophoretischen Geschwindigkeit ist darauf zu achten, dass die
Néherung a << wy erfiillt ist. Bei einer GauB3schen Intensititsverteilung mit wo = 25 um ist die
Intensitét bei einem Abstand von 2.5 pm vom Zentrum nur um 0.7 % gegeniiber dem Maxi-
mum in der Strahlmitte abgesunken. Diese Abweichungen wurden als vernachléssigbar ange-
sehen. Gemil3 der Beziehung aus Gleichung (3.26) wurde die Intensitét als konstant {iber die
Flache des 5-um-Partikels angenommen.
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Abbildung 5.23: Berechnung des Retentionsabstandes bei einem Gauf3férmigen Strahlprofil in Abhén-
gigkeit von der Partikelgrofie.

Die Berechnung zeigt, dass der photophoretische Versatz mit dem Partikeldurchmesser und
damit der photophoretischen Effizienz steigt. Der photophoretische Versatz eines Partikels
mit dem Durchmesser von 0.5 um betrdgt nur 12 pm, wahrend ein 5.0-um-Partikel unter
identischen Bedingungen eine Strecke von 470 um zurticklegt.

Neben dem Partikeldurchmesser wurde der Einfluss des Brechungsindex auf die Trajektorien
untersucht. Wie aus Gleichung (3.33) hervorgeht, ist die photophoretische Geschwindigkeit
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5 Flusszellenentwicklung

eine Funktion der photophoretischen Effizienz Q. Der Zusammenhang zwischen Q und n; ist
in Abschnitt 3.1.5 hergeleitet.

In Abbildung 5.24 sind fiir die Brechungsindices n; = 1.37, 1.42, 1.59 und 1.68 die entspre-
chenden Trajektorien dargestellt. Wie in Tabelle 5.7 angegeben, wurden diese Brechungsindi-
zes ausgewdhlt, um das Verhalten von Zellen und Bakterien (n; = 1.37) und tonartigen Sub-
stanzen (n; = 1.42) zu ermitteln. Da Wasser als Fliissigkeit eingesetzt wird, sind die Berech-
nungen auf der Grundlage der Brechzahl von Wasser ny,0 = 1.334 [188] durchgefiihrt. Es
ergeben sich Verldufe, die qualitativ denen der Berechnungen zur PartikelgroB3e entsprechen.
Der photophoretische Versatz steigt mit dem Brechungsindex des Partikels an. Zusammenfas-
send wurde der berechnete photophoretische Versatz in Abhingigkeit vom Partikeldurchmes-
ser a und vom Brechungsindex 7; in Abbildung 5.25 dargestellt.
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Abbildung 5.24: Trajektorien in Abhiingigkeit vom Brechungsindex des Partikels.

Aus den Steigungen der Zusammenhinge zwischen photophoretischem Versatzes und Parti-
kelgroBe bzw. Brechungsindex kann die Auflosung fiir den photophoretischen Versatz abge-
schiatzt werden. Fiir die Partikeldurchmesser ergibt sich eine Aufldsung von
d(dpp)/d(a) = 103 pm/um, fiir die Brechungsindices d(dpp)/d(n) = 1450 um/RIU. Das bedeu-
tet, wenn sich die PartikelgroBBe um 0.2 um dndert, vergroBert oder verkleinert sich dpp ent-
sprechend um 20 pm. Fiir einen Anstieg des Brechungsindexinkrementes um An; = 0.01 ist
eine Verdnderung des Versatzes um etwa 15 um zu erwarten.

Durch das Modell gelingt es, Trajektorien in einem Kreuzstromfeld zu berechnen. Ausgehend
von der Ablenkung der Partikel durch einen Laserstrahl sind Aussagen iiber intrinsische
Partikeleigenschaften wie Brechungsindex und Partikelgrofie moglich.
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Abbildung 5.25: Abhiingigkeit der photophoretischen Distanz von Durchmesser und Brechungsindex des
Partikels.

5.4.4 Dimensionierung der Trennzelle

Aus den Berechnungen der Trajektorien und des photophoretischen Versatzes werden die
Dimensionen zur Auslegung der Geometrie der Trennzelle abgeleitet. Das schematische
Funktionsprinzip einer Flusszelle, die zur kontinuierlichen Separation von Kolloidmischun-
gen eingesetzt werden soll, ist in Abbildung 5.26 dargestellt. In Kammer 1 befindet sich die
Partikelmischung, die sich mit einem Fluss der Geschwindigkeit v/ bewegt. Sobald sich Par-
tikel in der Ndhe des Strahls befinden, werden sie im Strahl zentriert und in Ausbreitungsrich-
tung (positive x-Richtung) bewegt. Der Versatz, den die Partikel in x-Richtung wéhrend ihrer
Wechselwirkung mit dem Strahl erfahren, ist, wie oben gezeigt, sowohl von @, P und vy, als
auch von den Partikeleigenschaften a und n; bestimmt. Partikel, die eine grofle Distanz zu-
riicklegen konnen, gelangen schlieBlich durch eine Offnung der Breite f und Linge e in der
Trennwand in Kammer 2, die nur sauberes Wasser enthilt. Uber die Breite f der Offnung
wirkt nahezu kein Querfluss auf die Partikel, wenn angenommen wird, dass vg;; = vpp.
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Abbildung 5.26: Grundlegendes Design der Partikeltrennung, das im Rahmen dieser Arbeit untersucht
wurde.

Der Querfluss soll ausgehend von den obig durchgefiihrten Berechnungen im Bereich zwi-
schen 1 pms™ und 50 pm s™ pulsationsfrei einstellbar sein. Gemé$ der experimentellen Be-
dingungen wird der Querfluss entweder hydrodynamisch oder elektrophoretisch erzeugt (sie-
he Abschnitt 4.1.3). Fiir die elektrophoretische Erzeugung des Querflusses werden an den
Stirnseiten des FlieBkanals Elektroden eingebaut.

Die Dimensionierung der Breite der Offnung stellt eine Kompromisslésung dar. Einerseits
sollte die Offnung mindestens so groB wie die Abmessungen des Laserstrahls sein, damit die
Absorption von Laserstrahlung durch das Material der Trennwand nicht zu unerwiinschter
Konvektion fiihrt. Andererseits darf die Abmessung nicht zu grofl gewéhlt werden, um die
unkontrollierte Migration von Partikeln von der Probenseite auf die Trennseite zu verhindern.
Als Material fiir die Trennwand ist transparenter Kunststoff vorteilhaft. Die Verwendung von
Glas hitte eine geringere Warmeentwicklung durch Absorption der Laserstrahlung zur Folge,
scheidet jedoch wegen der zu schlechten Bearbeitbarkeit aus. Alternativ zu CNC-Friasen
konnten fiir die Glasbearbeitung Mikrostrukturiertechniken wie z.B. Nass-Atzen zum Einsatz
kommen; beide Techniken standen im Rahmen dieser Arbeit nicht zur Verfiigung.

Bei der Dimensionierung der Offnungslinge e muss die Laserstrahlgeometrie beriicksichtigt
werden. In Gleichung (3.12) ist der transversale Verlauf der Intensitiit beschrieben. Die Off-
nungsldnge muss in der Art angepasst werden, dass die photophoretische Geschwindigkeit
eines abgetrennten Partikels grof3 genug ist, die Strecke e zu iiberwinden und geniigend weit
in die Kammer 2 gelangen kann.

Fiir die Abtrennung von 5-pm-Partikeln von 2-um-Partikeln aus Polystyrol bei einem Fluss
von 20 um s™ ergibt sich Folgendes: Der photophoretische Versatz von 2-pum-Partikel betrégt
130 pm. Sofern ein 2-um-Partikel weiter als 130 um von der Trennwand entfernt ist, kann es
nicht in die Offnung gelangen, da es vorher den Strahl wieder verlisst. Ein 5-pm-Partikel legt
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im Strahl eine Distanz von mehr als 450 um trotz Querstrom zuriick. Um 5-pum-Partikel von
2-um-Partikel zu trennen, muss demnach gewdhrleistet sein, dass sich alle Partikel in Kam-
mer 1 mindestens 130 um von der Trennwand entfernt befinden. Auf diese Weise konnen die
5-um-Partikel die Distanz bis zur Trenndffnung zuriicklegen, wéhrend Partikel mit dem
Durchmesser von 2 um in Kammer 1 zuriickbleiben.
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5.5 Konstruktion der Flusszellen

Auf dem Grundprinzip der photophoretischen Bewegung in Ausbreitungsrichtung des Laser-
strahles wurden verschiedene Flusszellen fiir die Charakterisierung bzw. Trennung von Parti-
keln mithilfe der Photophorese konstruiert. Alle Flusszellen erlauben kontinuierliche Messun-
gen. Die im vorigen Abschnitt gewonnenen theoretischen Daten bildeten die Basis flir die
Auslegung der Flusszellen. In diesem Abschnitt wird der praktische Aufbau der Flusszellen
sowohl fiir die Charakterisierung als auch fiir die Trennung der Partikel beschrieben.

5.5.1 Aufbau der Flusszelle zur Qualifizierung

Im Experiment war es notwendig, von drei Seiten optischen Zugang zur Flusszelle zu gewéhr-
leisten. Die Beobachtungsrichtung sollte dabei senkrecht zur Beleuchtung und zur Anre-
gungsstrahlung sein. Die Flusszelle mit einer Lidnge von 26 mm in Flussrichtung und einem
rechteckigen Querschnitt von 2.5 mm x 12.5 mm wurde komplett aus Quarzglasfenstern
(Hellma GmbH & Co. KG, Miillheim) zusammengesetzt. Als Material wurde Quarzglas ge-
wiahlt, was eine vernachlédssigbare Absorption der transmittierten Laserstrahlung sowohl des
Anregungs- wie auch des Beleuchtungslasers sicherstellt. Um eine Beeintrachtigung des La-
serstrahles durch Streuung und Beugung so gering wie moglich zu halten, war eine hohe Gite
der Glasfliche notwendig. Die verwendeten Gldser weisen eine Oberflichenrauhigkeit von
weniger als A/10 auf. Fiir die Beobachtungsseite und Unterseite geniigt ein ebenfalls
12.5 mm % 26 mm groBes Glaspldttchen aus BK7 mit nicht spezifizierter Oberflédchengiite.
Beide Enden der Flusszelle wurden mit einem Block verschlossen, der mit Anschliissen fiir
Kapillaren versehen war. Sowohl Aluminium als auch PVC eignen sich als Materialien fiir
den Block. Die Eckstlicke waren in der Weise gefertigt, dass die Zelle fixiert und problemlos
im experimentellen Aufbau justiert werden kann. Die einzelnen Bauteile der Flusszelle sind in
Abbildung 5.27 gezeigt.
| 40 mm |

10 mm

N

5 mm

Querschnitt FlieRstrecke Flusszellenhalter transparente FlieRstrecke

Abbildung 5.27: Schematische Darstellung der photophoretischen Zelle zur Partikelcharakterisierung.

Fiir die Ausbildung eines laminaren Flussprofiles erwies sich eine flache Kanalstruktur als
vorteilhaft. In Vorversuchen konnte mit Innenabmessungen von 10 mm % 10 mm kein stabi-
ler, laminarer Fluss erzeugt werden. Durch sukzessive Verringerung der Kanalhohe stellte
sich eine Kanalhohe von 2.5 mm als geeignet heraus. Eine weitere Verringerung der Kanal-
hohe war aufgrund des Laserstrahldurchmessers nicht moglich.
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Der Durchfluss erfolgt durch die FlieBstrecke senkrecht zum Laserstrahl. Die Stromung in der
Zelle lasst sich mit der Reynolds-Zahl charakterisieren:

l
o= JRLIP (5.11)

n

Hier ist v die Stromungsgeschwindigkeit und / die charakteristische Abmessung der durch-
stromten Zelle. In die Berechnung gehen dariiber hinaus die Dichte p und die Viskositit # der
Fliissigkeit mit ein. Gemif der Ahnlichkeitstheorie erfolgt in Rohren der Ubergang von lami-
narer zu turbulenter Strdmung bei einer Reynolds-Zahl von etwa 2500. Die charakteristische
Abmessung ist die Breite der FlieBstrecke und betrdgt 10 mm. Demzufolge liegt die Rey-
nolds-Zahl bei Geschwindigkeiten <250 mm s™ unter 2500. Daher kann davon ausgegangen
werden, dass die photophoretische Durchflusszelle bei Volumenstrdmen unter 250 mm s
laminar durchstromt wird.

Die Flusszelle ist in Abbildung 5.28 zu sehen. Die transparente FlieBstrecke wird von zwei
Endstiicken aus schwarzem PVC gehalten (A). Die 0.5 mm grofle Bohrung des Zulaufs bzw.
des Ablaufs ist im Detail (B) zu erkennen. Die Kapillaren werden mit Verschraubungen dicht
mit der Zelle verbunden (C).

Abbildung 5.28: Foto der Flusszelle zur Charakterisierung (A) sowie Details zur Einlass6ffnung (B) und
zum Anschluss der Kapillaren (C).

5.5.2 Aufbau der Flusszelle zur Trennung

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit eingesetzte photophoretische Flusszelle zur Partikel-
trennung ist schematisch in Abbildung 5.29 dargestellt. In die Flusszelle eingearbeitet sind
zwei Kammern, die iiber eine kleine Offnung miteinander verbunden sind.

Bei der Kammerform wurde darauf geachtet, dass sich ein laminarer Fluss einstellen kann.
Die Kammerecken wurden daher mit Radien versehen. Die Abmessungen der Kammern be-
tragt jeweils 20 mm % 6 mm bei einer Kammerhdhe von 2 mm. Daraus resultieren Kammer-
volumina von jeweils rund 240 pL. Fiir die photophoretische Trennung muss sowohl im Be-
reich des Zu- und Ablaufs, wie auch im FlieBbereich laminare Strémung sichergestellt wer-
den.
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Abbildung 5.29: Schematische Darstellung der photophoretischen Trennzelle.

Analog zur Uberpriifung der laminaren Bedingungen gemiB Abschnitt 5.5.1 erfolgt die Be-
rechnung der maximalen Fliegeschwindigkeit fiir laminare FlieBbedingungen ausgehend von
einer Reynoldszahl Re <2500. Die charakteristische Abmessung war die Breite des FlieBka-
nals und betriigt 6 mm. Daher kann bei FlieBgeschwindigkeiten von <417 mm s von einer
laminaren Strémung ausgegangen werden. Im praktischen Betrieb jedoch wurden weit niedri-
gere Geschwindigkeiten gewdhlt, da der Strahl aus den Kapillaren mit einem Durchmesser
von 200 um erhebliche Verwirbelungen im Stromungsfeld verursachte. Dies stellt aber keine
Einschrinkung dar, denn fiir die photophoretische Trennung liegt die Stromungsgeschwindig-

keiten im Bereich von etwa 20 pm s™.

Auswahl der Materialien

Der Grundkorper der photophoretischen Flusszelle wurde aus transparentem Acrylglas gefer-
tigt. Der Vorteil liegt in der visuellen Uberpriifung auf Blasen in den Kammern. Acrylglas
weist zudem eine gute Benetzbarkeit mit Wasser auf, was die blasenfreie Befiillung gegen-
iber anderen Materialien erleichtert. Durch CNC-Frésen konnen die gewiinschten Strukturen
mit Abmessungen von mehreren Hundert Mikrometern problemlos gefertigt werden.

Der optische Zugang fiir den Anregungslaser wird durch zwei gegeniiberliegende runde
Quarzglasfenster mit einem Durchmesser von & 10 mm ermoglicht. Fiir das Glasfenster auf
der Beobachtungsseite wird eine 12.2 x 20 mm? groBe Platte aus BK7 verwendet.

Das FlieBBverhalten des Klebers soll das Kleben von engen Spalten ermdglichen. Er soll eine
gute Benetzbarkeit von Glas und Acrylglas aufweisen, um diese Materialien blasenfrei mitei-
nander zu verkleben. Um eine lange Lebensdauer der Zelle zu gewéhrleisten, soll der Kleber
eine sehr gute Wasserbestandigkeit aufweisen.
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5.5 Konstruktion der Flusszellen

Fertigungsschritte der Flusszelle

1. Fertigen des Grundkorpers der Flusszelle

Aus einem Acrylglasblock wird nach Plan die 40 mm % 40 mm groBle Flusszelle aus einem
Stiick gefertigt. Nach der Einstellung der Auflenmalle folgen die Ausfrasungen der Kammern,
die Klebefldchen fiir die optischen Fenster. AnschlieBend erfolgt das Bohren der Kapillarzu-
leitungen. Der wichtigste Schritt ist das Anbringen des Trennspaltes. Durch ein Sédgeblatt oder
einen diinnen Bohrer wird eine genau definierte Offnung erzeugt, welche spiter die beiden
Kammern miteinander verbindet. Mit einem Mikroskop werden abschlieBend die Form und
die Breite der Offnung vermessen. Abbildung 5.30 zeigt den gefertigten Grundkdrper und im
Detail die mit einem Sigeblatt (4 = 0.10 mm) gefertigte Offnung.

2. Polieren und Reinigen

Die Bearbeitung mit einem Fréser alleine erzeugt raue Oberflichen, die milchig-transparent
erscheinen. Durch Polieren erhalten die Flusszellen ihr hochtransparentes Aussehen. Die Zel-
len wurden mit einer Politursuspension per Hand poliert.

Aufgrund des verwendeten Schmiermittels beim CNC-Friasen und der Politursuspension ist
die Zelle nach dem Fertigungsprozess stark verunreinigt. Die Zelle wurde mit Spililmittello-
sung gereinigt, gefolgt von einem Bad in klarem Wasser. Die Reinigungsabfolge wurden
mehrmals wiederholt. Nach dem Reinigen wurde die Zelle getrocknet.
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Abbildung 5.30: Polierter Grundkorper der Flusszelle aus transparentem Acrylglas (links). Detailansicht
der die beiden Kammern verbindenden Offnung (rechts).

4. Einsetzen der optischen Gliser

Fiir eine optimale Klebung muss die Zelle vollstindig trocken und staubfrei sein. Die runden
Quarzfenster werden plan zur dafiir vorgesehenen Klebefldche eingeklebt.
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5 Flusszellenentwicklung

5. Einbau der Elektroden

Zunichst wurden in die dafiir vorgesehenen Bohrungen mit & 0.25 mm abisolierter Kupfer-
draht & 0.18 mm eingezogen und anschlieBend verklebt (Abbildung 5.31a). Als Elektroden-
material wurde vergoldetes Messing verwendet. Dazu wurden Messingplattchen mit einem
Locheisen & 2 mm aus einer Messingfolie (d = 0.15 mm) ausgestanzt. Die Messingpléttchen
wurden anschlieBend zwischen zwei ebenen Edelstahlplatten flachgedriickt (Abbildung
5.31b), dann im Acetonbad entfettet und schlieBlich getrocknet. In einer Sputteranlage wur-
den die Messingpldttchen einseitig mit einer 10 um dicken Goldschicht versehen. Die vergol-
deten Messingplattchen wurden mit einem leitfihigen Zweikomponentenkleber auf Epoxid-
harzbasis auf die bereits eingeklebten abisolierten Drihte fixiert (Abbildung 5.31c). Nach
Aushirten des Klebers (5 h, Raumtemperatur) wurde die Leitfdhigkeit der Elektroden {iber-
prift.

Abbildung 5.31: Details der Elektrodenfertigung. Auf die blanken Drihte (A) werden vergoldete Mes-
singpliittchen (B) mittels eines leitfiihigen Epoxidklebers geklebt (C).

6. Einkleben des Deckels

Die Beobachtungsseite die Flusszelle wurde mit einem 12 x 20 mm® groBen Plittchen aus
BK7 verschlossen. Das Pldttchen wurde mit dem schnell aushdrtenden Epoxidkleber dicht
verklebt.

7. Dichtheitstest

Nach dem vollstindigen Aushirten des Epoxidklebers (12 h, Raumtemperatur) wurde die
Zelle auf Dichtheit gepriift. Dazu wurde die Zelle manuell mittels einer Spritze mit Wasser
befiillt. Durch Erzeugen eines leichten Uberdruckes von Hand wurde die Zelle auf undichte
Stellen iiberpriift und gegebenenfalls nachgebessert.

94



6 Ergebnisse und Diskussion

6.1 Komponenten photophoretischer Systeme

6.1.1 HeNe-Laser

Nach einer Aufwidrmphase von 2h betrigt die Ausgangsleistung des HeNe-Lasers
(A=633 nm) 46.5 0.6 mW. Mithilfe eines Strahlprofilometers wurden Intensitdtsverteilun-
gen des Laserstrahls gemessen, aus denen der mittlere Strahlradius und die maximale Intensi-
tit im Zentrum des Strahls ermittelt wurden. Der Aufbau, mit dem das Strahlprofil des Lasers
charakterisiert wurde, ist in Abschnitt 4.1.1 beschrieben. Der mittlere Strahlradius des unkol-
limierten Strahles betrégt 1.13 mm, die maximale Intensitit hat einen Wert von 2.34 W cm™.
Der Strahl des HeNe-Lasers wurde mit einer Linse der Brennweite f“= 40 mm fokussiert. In
Abbildung 6.1 ist ein 20-fach vergroBertes Strahlprofil im Fokus dargestellt, das aus der Mit-
telung von fiinf Einzelmessungen berechnet wurde. Das Zentrum der TEM,-Mode ist mit
einem weillen Kreis gekennzeichnet.

14 kW cm”

Abbildung 6.1:  Strahlprofil im Fokus des mit einer Linse (f" =40 mm) fokussierten Strahls des HeNe-
Lasers.

Der Querschnitt der Intensitdtsverteilung aus Abbildung 6.1 durch den Fokus entlang der
weillen Linie ist in Abbildung 6.2 dargestellt. Aus der radialen Intensitétsverteilung im Fokus
wurde die maximale Intensitit im Zentrum Iz, = 14.0 kW cm? und die Strahltaille
@o = 11.05 pm bestimmt.
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Abbildung 6.2: Intensititsverlauf des mit einer Linse (f’=40 mm) fokussierten Strahles des HeNe-
Lasers im Fokus.

Durch nichtlineare Regression wurde eine Gaulfunktion der Form

— 2
r r"] (6.1)

10) = Tax €50 | =
0

an die Messdaten angendhert. Das Bestimmtheitsmal} betrigt R*=0.993 (n=123, m=>5).
Wie die Anpassung der GauBfunktion an die Messwerte der Intensitédtsverteilung zeigt, emit-
tiert der HeNe-Laser einen Strahl mit nahezu idealer TEMy)-Mode. Zum Vergleich sind die
GroBen von Partikeln der Durchmesser von 2 pm und 5 pm eingezeichnet. Die Intensitidt am
Ort =1 um ist nur um 2.4 % gegeniiber vax abgefallen, wihrend bei » = 2.5 um die Intensi-
tit I(r) bereits 9.6 % geringer als Iy« ist. Die Intensitét {iber eine Flache eines Partikels mit
einem Radius von »=2.5 pm kann demnach nicht als konstant angesehen werden. Die auf
einem Partikel deponierte Leistung Pes wird daher durch numerische Integration der Intensi-
tatsverteilung gemall Gleichung (3.24) bestimmt. Abbildung 6.3 zeigt das Ergebnis der Be-
rechnung der effektiven Leistung auf eine kreisformige Fldche mit dem Radius r, die konzent-
risch zum Strahlprofil aus Abbildung 6.1 ausgerichtet ist. Wenn der Radius der Flache groBer
als der Strahlradius wird, erreicht die effektive Leistung die Laserleistung von 27 mW. Fiir
kleine Radien r << w kann die effektive Leistung durch die Anndherung /(r) = Iy.x mit Glei-
chung (3.26) berechnet werden. Fiir die Berechnung von P unter Verwendung der Naherung
ergibt sich fiir Partikelradien » < 1 um ein Fehler von weniger als 9.6 %.
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Abbildung 6.3: Effektive Leistung, die auf eine kreisformige Fliche mit dem Radius r wirkt, berechnet
aus dem Strahlprofil aus Abbildung 6.1 (Kreise) bzw. durch Néiherung die I(r) = Iy
(kleine Quadrate).

Die Kenntnis der deponierten Leistung ermoglicht die Berechnung der photophoretischen
Effizienz Q aus den experimentell bestimmten photophoretischen Geschwindigkeiten gemal
Gleichung (3.33). Zur Bestimmung von Partikeleigenschaften ist fiir eine exakte Bestimmung
der Partikelparameter die genaue Kenntnis der deponierten effektiven Leistung notwendig.
Wenn die GroBe eines Partikels etwa den Abmessungen des Laserstrahls entspricht, d.h.
a = w, sollte die Bestimmung der effektiven Leistung anhand des Strahlprofils erfolgen, um
zu grofle Abweichungen bei der Bestimmung der photophoretischen Effizienz zu vermeiden.
Abbildung 6.4 zeigt den Verlauf des Strahlradius w(x) entlang der Strahlachse. In einem Be-
reich von x ==+ 800 um um den Fokus wurden im Abstand von 50 pm jeweils drei Strahlpro-
file gemessen. Aus den Strahlprofilen wurde w(x) als Mittelwert aus drei Messungen berech-
net. Im Fokus betrdgt der Strahldurchmesser 2w =22.1 um und vergroflert sich bei einem
Abstand von x =+ 350 um auf 24 pm. Anhand Gleichung (3.10) wurde der theoretische Ver-
lauf des Laserstrahlradius mit den Werten P =45 mW, wo=11.05 um und 4= 633 nm be-
rechnet. In Abbildung 6.4 sind die Ergebnisse der Berechnung fiir M* = 1 (ideal GauBformige
Intensititsverteilung) und M* = 1.1 eingezeichnet. Die Ergebnisse der Berechnung zeigen sich
konsistent mit den experimentellen Daten, wenn fiir die BeugungsmaBzahl M* = 1.1 ange-
nommen wird. Die BeugungsmaBzahl realer Systeme ist immer M* > 1.
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Abbildung 6.4:  Verlauf der Strahltaille w(x) in einem Bereich = 800 pm um den Fokus.

Der transversale Verlauf der maximalen Intensitit wurde iiber einen Bereich von + 800 um
um den Fokus aus den Strahlprofilen bestimmt und ist in Abbildung 6.5 dargestellt. In einer
Entfernung von x = 350 um vom Fokus ergibt sich ein Abfall der Intensitit um 25 % gegen-
tiber Ivax. Der theoretische Intensititsverlauf /y,(x) flir eine Strahltaille wp = 11.05 um und
eine Laserleistung von P =27 mW wurde geméll Gleichung (3.12) berechnet. Das Ergebnis
der Berechnung ist in Abbildung 6.5 eingezeichnet. Die berechneten Werte zeigen sich kon-
sistent mit den Messwerten. Die Asymmetrie der Messwerte ist auf die MeBBungenauigkeit des
experimentellen Aufbaus zuriickzufiihren.

In Abschnitt 3.1.5 wurde die photophoretische Effizienz in Abhédngigkeit vom Brechungsin-
dex mit Hilfe der Néherung der geometrischen Optik berechnet. Dabei ist die Polarisation des
Lichts zu beriicksichtigen. Durch zwei Polarisatoren, deren Winkel zueinander verstellt wer-
den kann, wurde die Polarisation des Laserstrahles des HeNe-Lasers bestimmt. In Abbildung
6.6 sind die sich ergebenden Werte der Transmission fiir Winkel 0° < a <360° aufgetragen.
Wenn beide Polarisatoren parallel zueinander stehen, ist die Transmission maximal. Aus dem
Verlauf der Transmission

T(a) « cos? a 6.2)

in Abhingigkeit vom Winkel a, mit dem die Polarisatoren zueinander stehen, folgt eine linea-
re Polarisation des HeNe-Lasers [178].
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Abbildung 6.5: Verlauf der maximalen Intensitit in Abhiingigkeit von der x-Position um den Fokus.
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Abbildung 6.6: Transmission in Abhiingigkeit der Winkelstellung zweier Polarisatoren zueinander zur

Bestimmung der Polarisation des HeNe-Lasers.
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6 Ergebnisse und Diskussion

6.1.2 Nd:YAG-Laser

Neben dem  HeNe-Laser wurde ein  diodengepumpter, frequenzverdoppelter
cw-Nd:YAG-Laser (4 =532 nm) mit einer Ausgangsleistung von 1.2 W eingesetzt. Mithilfe
von zwei 90°-Umlenkspiegeln wird der Laserstrahl parallel zur optischen Platte und senkrecht
zur Flusszelle ausgerichtet. Der Laserstrahl wurde mit einer Linse (f*= 60 mm) fokussiert.
Bei der Messung des Strahlprofiles und den Berechnungen der Strahlparameter des Nd:YAG-
Lasers wurde analog der in Abschnitt 6.1.1 beschriebenen Verfahren fiir den HeNe-Laser
vorgegangen. In Abbildung 6.7 ist das Strahlprofil des Nd:Y AG-Lasers dargestellt, das anna-
hernd TEMgo-Mode aufweist.

44 kW cm”

Abbildung 6.7:  Strahlprofil des mit einer Linse f* =60 mm fokussierten Strahles des Nd:YAG-Lasers
im Fokus.

Der weille Kreis kennzeichnet den Flichenschwerpunkt des Strahlprofils. In Abbildung 6.8 ist
der Querschnitt der Laserstrahlintensitit des Nd:YAG-Lasers wiedergegeben, das aus dem
Strahlprofil von Abbildung 6.7 entlang der horizontalen weillen Linie entnommen wurde. Die
maximale Intensitit betrigt 44.0 kW cm™, und ist damit um das Dreifache hoher als diejenige
des HeNe-Lasers.

An die Messdaten der Intensititsverteilung wurde durch nichtlineare Regression eine Gaul3-
funktion gemal Gleichung (6.1) angendhert. Im Vergleich mit der angendherten Gaul3funkti-
on weist die gemessene Intensititsverteilung mit 44.0 kW cm™ eine deutlich hohere Intensitit
im Strahlmittelpunkt auf. Die durch die Regressionsfunktion bestimmte Laserstrahltaille ist
mit 64 pm schméler als die durch die Messdaten erhaltene Breite von 75 um.

Abbildung 6.9 zeigt das Ergebnis der Berechnung der auf eine Fliache A(r) wirkenden effekti-
ven Leistung. Die Berechnung der effektiven Leistung erfolgte dabei durch numerische Integ-
ration gemall Gleichung (3.24).
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Abbildung 6.8: Horizontaler Verlauf der Intensitit des Nd:YAG-Lasers im Fokus (f* = 60 mm).
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Abbildung 6.9:  Effektiv wirkende Leistung P, auf eine Fliche 4 mit dem Radius r bei Verwendung des
Nd:YAG-Lasers.
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Fiir Radien » << w zeigt sich Konsistenz der Ndherung mit den Messdaten. Der Radius, bei
dem auf die Fliche 86.5 % der Laserleistung deponiert werden, entspricht der Strahltaille. Fiir
den Nd:YAG-Laser betrdgt die durch Integration des Strahlprofils bestimmte Strahltaille
74 um und stimmt gut mit der aus dem horizontalen Verlauf bestimmten Strahltaille von
75 pm iberein. Fiir Radien » <25 um treten Abweichungen zwischen der Ndherung und den
Messdaten auf. Die Abweichungen sind zum einen darauf zuriickzufiihren, dass das Strahl-
profil des Nd:YAG-Lasers gegeniiber einer idealen GauBBschen Verteilung so stark abweicht,
dass die maximale Intensitit /., = 33.9 kW cm’? nicht optimal angepasst ist.

Der eingesetzte Laser ist mit der Moglichkeit der Modulation durch einen externen elektri-
schen Signalgeber ausgestattet. Im Frequenzbereich zwischen 1 Hz und 10 kHz kann sowohl
die Wiederholfrequenz als auch die Pulsweite des Lasers verdndert werden. In Abbildung
6.10 ist der Verlauf der Laserleistung des Strahles in Abhédngigkeit vom Puls-Pause-
Verhiltnis bei Taktfrequenzen von 100 Hz und 1000 Hz gezeigt. Es ergibt sich ein nichtlinea-
rer Zusammenhang zwischen der Laserleistung und dem Puls-Pause-Verhéltnis. Der Verlauf
ist fiir beide Taktfrequenzen dhnlich. Lediglich fiir die hdhere Taktfrequenz bei langen Puls-
dauern ergeben sich geringfiigig hohere Laserleistungen.

Damit kann durch die geeignete Wahl des Puls-Pause-Verhéltnisses die Laserleistung mithilfe
eines elektrischen Signalgebers eingestellt werden. Im cw-Betrieb wird die maximale Laser-
leistung von 1.2 W erreicht.
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Abbildung 6.10: Nichtlinearer Verlauf der Laserleistung in Abhéingigkeit vom Puls-Pause-Verhiiltnis fiir
100 Hz und 1000 Hz.
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6.1.3 Vergleich der Lasersysteme

Die Charakterisierung der in dieser Arbeit verwendeten Laser wurde in den obigen Abschnit-
ten eingehend beschrieben. Aufgrund ihrer Eigenschaften weisen die Laser unterschiedliche
Vor- und Nachteile auf, anhand derer sie fiir den bestimmten Anwendungsfall ausgewéhlt
werden konnen. Die Laserstrahlparameter sind in Tabelle 6.1 zusammengestellt. In Abbildung
6.11 ist die normierte effektive Leistung P.4/P beider Laser, die aus dem jeweiligen Strahlpro-
fil berechnet wurde, gegen den normierten Partikelradius a/w aufgetragen. Die Néherung, die
sich flir eine konstante Intensitét / = Iy, ergibt, ist als schwarze durchgezogene Linie einge-
zeichnet. Die Werte fiir Partikeldurchmesser 2, 5 und 10 pm sind sowohl fiir den Nd:YAG-
als auch fiir den HeNe-Laser hervorgehoben.

Tabelle 6.1: Zusammenstellung der Parameter der Laserstrahlung des HeNe-Lasers und des Nd:YAG-

Lasers.
Parameter Bez. Einheit HeNe-Laser Nd:AG-Laser
Leistung P mW 46.5 1200
Linse f mm 40 60
Laserstrahltaille Wy pm 11.05 75.0
Maximale Intensitit Iyiax KW cm? 14.0 44.0
Mode TEMy, TEMj-idhnlich

Aufgrund der Qualitdt des Strahlprofils eignet sich der HeNe-Lasers besonders fiir die Cha-
rakterisierung von Partikeleigenschaften. Um die flir Photophorese relevanten Intensitéten zu
erzielen, wurde der Laserstrahl mit einer Linse /= 40 mm fokussiert (vgl. Abschnitt 5.3). Fiir
Radien von 0.5 pm bis 5 um befinden sich die Dimensionen der Partikel bereits im Bereich
des Strahldurchmessers. Die Intensitdt ist somit nicht mehr als konstant iiber die Partikelfla-
che anzusehen. Die Niherung a << wy ist nicht mehr erfiillt und der Einfluss des Strahlprofi-
les muss bei der Messung der photophoretischen Geschwindigkeit berticksichtigt werden.

Bei Verwendung des Nd:YAG-Lasers ist die Bedingung, dass die Partikelgrofe viel kleiner
als die Strahltaille sein muss, fiir Partikeldurchmesser im Bereich von 1 um bis 10 um gut
erfiillt, da die Strahltaille 75 um betrdgt. Aufgrund der Abweichungen des Strahlprofils des
Nd:YAG-Lasers von einer idealen TEMy)-Mode ist die Verwendung des HeNe-Lasers bei
Partikelcharakterisierungen vorzuziehen. Wegen der hohen Leistung eignet sich der Nd:YAG-
Laser gut fiir die photophoretische Trennung, bei der die Qualitdt des Strahlprofiles nicht im
Vordergrund steht.
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Abbildung 6.11: Normierte effektive Leistung, die auf ein Partikel wirkt, das sich im Mittelpunkt des
Strahles des HeNe- bzw. des Nd:YAG-Lasers befindet.

6.1.4 Hydrodynamischer Querfluss

Die Einstellung des hydrodynamischen Querflusses erfolgte mithilfe einer Mikrozahnring-
pumpe. Durch den Einsatz eines hydrodynamischen Flussteilers wurde der Volumenstrom der
Pumpe um etwa das 300-fache reduziert. Weitere Details des mikrofluidischen Aufbaus sind
in Abschnitt 4.1.3 beschrieben. Fiir fiinf Pumpeneinstellungen wurde jeweils eine Bildse-
quenz von mindestens 500 Bildern aufgenommen. Die Partikelgeschwindigkeiten wurden
mithilfe der PIV-Methode aus den Bildern berechnet (siche Abschnitt 5.2.4). Abbildung 6.12
zeigt die Kalibrierung der FlieBgeschwindigkeit gegen die Pumpeneinstellung. Die Auftra-
gung des Querflusses gegen die Pumpendrehzahl ergibt einen linearen Zusammenhang. An
die Messdaten wurde durch lineare Regression eine Gerade angepasst.
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Abbildung 6.12: Kalibrierung der Pumpeneinstellung auf Volumenstrom.

6.1.5 Elektrophoretischer Querfluss

In die Flusszellen zur Trennung (Abschnitt 5.5.2) sind Elektroden eingebaut. Durch Anlegen
einer Spannung an die Elektroden, zwischen der sich die kolloidale Probe befindet, wird ein
elektrisches Feld generiert. Das elektrische Feld hat zur Folge, dass sich die Partikel mit einer
Geschwindigkeit, der elektrophoretischen Geschwindigkeit vg, bewegen. Die Elektroden sind
in der Weise angeordnet, dass die Bewegung der Partikel, der elektrophoretische Querfluss,
senkrecht zum Laserstrahl erfolgt. Auf diese Weise kann in Abhéngigkeit von der angelegten
Spannung der elektrophoretische Querfluss eingestellt werden (Abschnitt 3.2). Die Bildse-
quenzen der elektrophoretischen Partikelbewegung wurden mit dem in Abschnitt 4.2.1 be-
schriebenen Aufbau aufgenommen. Die Partikelgeschwindigkeit wurde wahlweise mithilfe
der PT-Methode oder der manuellen Methode aus den Bildsequenzen bestimmt. Zur Charak-
terisierung des Querflusses wurde die Abhingigkeit der elektrophoretischen Geschwindigkeit
vom Wandabstand, von der angelegten Spannung und vom Partikelradius untersucht.

In Abbildung 6.13 ist die elektrophoretische Geschwindigkeit in Abhéngigkeit von der
x-Position der Partikel gezeigt. Die Position x = 0 um entspricht der Position der Trennwand.
Durch Umpolen der Spannung bewegen sich die Partikel sowohl in positiver wie negativer y-
Richtung quer zum Laserstrahl, der in x-Richtung verlduft. Zur besseren Visualisierung ist an
die Messdaten eine empirische Exponentialfunktion angenihert.
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Abbildung 6.13: Geschwindigkeitsprofil des elektrophoretisch generierten Querflusses.

Auf Partikel, die sich in der Offnung innerhalb der Trennwand im Bereich von
-120 pm < x < 0 um befinden, ergibt sich nahezu kein Einfluss des elektrischen Feldes, was in
einer nicht messbaren elektrophoretischen Geschwindigkeit resultiert. Bis zu einem Abstand
von x =200 um steigt vg kontinuierlich bis zum Erreichen des maximalen Wertes von
7.2 ums™ an. Fiir elektrophoretische Geschwindigkeiten in negativer y-Richtung ergibt sich
qualitativ ein dhnlicher Verlauf. Das Minimum der Geschwindigkeit von -8.3 um s wird bei
einem Abstand von 200 pm von der Wand erreicht. Der Unterschied der Geschwindigkeiten
ist durch den Beitrag einer geringen Hintergrundstromung von -0.5 pm zu erkldren. Aus dem
Profil der Geschwindigkeit kann somit geschlossen werden, dass sich die Partikel bereits ab
einem Abstand von etwa 200 um von der Wand mit dem maximalen Betrag der elektrophore-
tischen Geschwindigkeit bewegen.

Der elektrophoretische Querfluss wurde beziiglich der angelegten Spannung kalibriert. Fiir
fiinf verschiedene Feldstirken wurde die Partikelgeschwindigkeit in einem Abstand von mehr
als 200 pm von der Trennwand durch die manuelle Methode bestimmt. In Abbildung 6.14 ist
die Auftragung des resultierenden Querflusses gegen die elektrische Feldstirke gezeigt.
Durch lineare Regression wird eine Gerade an die Messwerte angendhert. Die Fehlerbalken
kennzeichnen die einfache Standardabweichung.
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Abbildung 6.14: Kalibrierung des elektrophoretischen Querflusses mit 4.8-um-Partikeln.

In Abbildung 6.15 ist die elektrophoretische Partikelgeschwindigkeit in Abhingigkeit vom
Partikelradius aufgetragen. Die Partikelgeschwindigkeit wurde in einem Abstand von mehr
als 200 pum durch die manuelle Methode aus den Bildsequenzen bestimmt. Die elektrische
Feldstirke, bei der vg bestimmt wurde, war bei allen PartikelgroBen 700 V m™. Fiir nahezu
elektrolytfreie Fliissigkeiten ergibt sich, dass die elektrophoretische Geschwindigkeit fiir
xa > 1 unabhéngig vom Partikelradius ist (Abschnitt 3.2).

Obwohl die kolloidalen Suspensionen der Einzelgrofen von verschiedenen Herstellern stam-
men, sind die elektrophoretischen Geschwindigkeiten miteinander vergleichbar. Fiir die prak-
tische Anwendung eines elektrophoretischen Querflusses zur Bewegung von Partikeln senk-
recht zum Laserstrahl kann aus Abbildung 6.15 entnommen werden, dass fiir Partikelradien
r>0.5 um die elektrophoretische Geschwindigkeit weitgehend unabhingig vom Partikelra-
dius ist. Wird eine kolloidale Suspension untersucht, die Polystyrolkolloide von 1 um und
5 um Durchmesser enthélt, kann davon ausgegangen werden, dass die elektrophoretischen
Geschwindigkeiten fiir beide PartikelgroBen im Rahmen der Messungenauigkeit nahezu
gleich sind.

107



6 Ergebnisse und Diskussion

= N N
(@] o (@]
——7——7—

S
—O—

Partikelgeschwindigkeit / pm s
T CJ.I T T T T

E=700Vm" ]

00 05 10 15 20 2.5
Partikelradius / pm

Abbildung 6.15: Abhiingigkeit der elektrophoretischen Geschwindigkeit vom Partikelradius (n =S5,
m=10, 1 s).
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6.2 Evaluierung der digitalen Bildauswertung an
Realbildern

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Charakterisierung der in Abschnitt 5.2.4 bzw. 5.2.6
beschriebenen PIV- und PT-Methode unter Verwendung von Realbildern beschrieben. Die
Realbilder wurden mithilfe des in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Versuchsaufbaus erhalten.
Neben dem Einfluss der Strahltaille des fokussierten Laserstrahles auf die photophoretische
Geschwindigkeit wurde der Konzentrationsbereich ermittelt, in dem die digitale Bildauswer-
tung optimal arbeitet. Der Schwerpunkt wurde dabei auf die Auswertung der Bilder mithilfe
der PT-Methode gelegt. Eine wichtige Rolle spielt dabei die Bestimmung der in einer Trajek-
torie maximal auftretenden Geschwindigkeit durch das Unterprogramm Trajectory Analyzers
(TRAN) (Abschnitt 5.2.6). Die Methoden sollen zur Bestimmung der photophoretischen Ge-
schwindigkeit von Partikeln eingesetzt werden (siehe folgenden Abschnitt 6.3).

6.2.1 Transversaler Strahlradius

Um den Einfluss der Fokussierung zu untersuchen, wurden Bildsequenzen der Bewegung von
Polystyrolkolloiden mit & 4.1 um im Bereich von + 500 pm um den Fokus in transversaler
Richtung untersucht. Die Partikelgeschwindigkeiten wurden durch manuelle Auswertung be-
stimmt. Der Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit in Ausbreitungsrichtung des
Laserstrahls ist in Abbildung 6.16 dargestellt.
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Abbildung 6.16: Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit in Ausbreitungsrichtung des Laser-
strahls.
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Im Fokus weist der Geschwindigkeitsverlauf mit einem Wert von etwa 40 pms™ ein Maxi-
mum auf. Mit VergroBerung des Abstandes vom Fokus fillt die Geschwindigkeit sowohl in
negative wie in positive x-Richtung ab. Unter Verwendung der Gleichungen (3.12) und (3.33)
wurde der theoretische Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit in Abhdngigkeit von
1(x) fur Iy, = 14.00 kW cm'z, wo=11.05 pm, 2 =633 nm und n, = 1.334 berechnet. Fiir die
photophoretische Effizienz wurde der Wert von O = 0.250 fiir ein Polystyrolpartikel mit ei-
nem Durchmesser von 4.1 um angenommen. Das Ergebnis der Berechnung ist als unterbro-
chen gezeichneter Graph dargestellt. Das Maximum des theoretischen Geschwindigkeitsver-
laufs (x = 0 um) betrigt 39.4 pm's™.

Wird ein Bildfeld mit einer Kantenldnge von etwa 700 um untersucht, ergibt sich durch den
Abfall der Intensitit eine gegeniiber dem Fokus um 26 % verringerte Geschwindigkeit an den
Bildrdndern. Daraus folgt, dass durch die Fokussierung des Laserstrahls die Intensitdt nicht
konstant liber das betrachtete Bildfeld angesehen werden kann. Der transversale Verlauf der
Intensitdt muss bei der Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit beriicksichtigt
werden.

6.2.2 Geschwindigkeitsbestimmung mittels der PIV-Methode

Fiir die Messung der Geschwindigkeit mittels der PIV-Methode muss die GroBe des Unterbe-
reiches an die Gegebenheiten angepasst werden (Abschnitt 5.2.5). Bei der Sequenz der Real-
bilder betrdgt der Durchmesser der Partikel rund 20 px. Fiir den Unterbereich wurde daher
eine Grofe von 32 px x 32 px gewidhlt, mit dem innerhalb eines Bildausschnittes von
64 px x 64 px der Merkmalsvergleich durchgefiihrt wird. Mit der Vergroerung der eingesetz-
ten Optik entsprach der Unterbereich einer realen Grof3e von 24 pm % 24 um.

Unter der Bedingung einer hinreichend geringen Partikelanzahldichte kann mit der PIV-
Methode auch die Geschwindigkeit von einzelnen Partikeln gemessen werden. Die Uberlage-
rung von einzelnen Realbildern ist in Abbildung 6.17 gezeigt. Die Bildsequenz bestand aus 60
Einzelbildern, die mit einem zeitlichen Abstand von 133 ms aufgenommen wurden. Die Par-
tikel (schwarz) sind gut erkennbar gegen den Hintergrund (weil). Fiir eine {ibersichtliche
Darstellung wurde jedes zehnte Bild fiir die Uberlagerung verwendet. Dadurch ergibt sich ein
zeitlicher Abstand der Bilder von 1.33 s. Die Zeitpunkte 0 s, 4 s und 8 s sind besonders her-
vorgehoben. Die Lage und Grofle des Laserstrahls 2w ist grau gekennzeichnet. Der Laser-
strahl breitet sich in positiver x-Richtung aus. Die Bewegung des markierten Partikels im Be-
reich des Lasers ist an dem wiederkehrenden und gleichbleibenden Abstand zu erkennen. Da-
neben enthilt das Bild weitere Partikel, die nicht vom Laserstrahl erfasst werden und deren
Ort daher unverédndert bleibt.
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Abbildung 6.17: Uberlagerung des durch die PIV-Methode berechneten Geschwindigkeitsfeldes mit
einer typischen Bildsequenz.

Der durch die PIV-Methode berechnete Geschwindigkeitsverlauf ist in Abbildung 6.17 {iber-
lagert zur Bildsequenz eingezeichnet. Fiir jeden Unterbereich wurde eine Geschwindigkeit
berechnet, die als Pfeil dargestellt ist. Richtung und Betrag des Pfeiles entsprechen dabei
Richtung und Betrag der ermittelten Geschwindigkeit. Durch die Uberlappung der Unterbe-
reiche kommt es dazu, dass parallel an zwei Positionen Pfeile auftreten, obwohl im Original-
bild nur ein sich bewegendes Objekt auftritt. So wurden im vorliegenden Fall Geschwindig-
keiten sowohl bei der Position y = 64 px als auch bei y = 96 px gemessen. Wenn gewihrleistet
ist, dass sich nur ein Partikel im Strahl befindet, kann der Geschwindigkeitsverlauf diesem
Partikel eindeutig zugeordnet werden.

Die Betrdge der Vektoren auf der y-Position y = 96 px aus Abbildung 6.17 sind in Abbildung
6.18 dargestellt. Es ergibt sich ein Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit entlang
der x-Position. Die Geschwindigkeit des Partikels betrigt etwa 30 um s'. Aufgrund von Arte-
fakten bedingt durch den Eintritt der Partikel in das Bild tritt eine fehlerhafte Bestimmung der
Geschwindigkeit an den Bildriandern auf [208, 217].

Abbildung 6.19 zeigt einen Querschnitt des in Abbildung 6.17 wiedergegebenen Geschwin-
digkeitsfeldes bei x = 120 um. Am Ort y = 0 betréigt die ermittelte Geschwindigkeit 0 um's™,
da keine Partikelbewegung auftritt. Im Bereich 48 pm <y <72 um, dem Ort der Laserstrah-
lung, erreicht die Geschwindigkeit einen Wert von 30 um s™' und fallt fiir y > 72 um wieder
auf 0 pm s™ ab. Mithilfe des Querschnittes in y-Richtung lisst sich der Ort der Partikelbewe-
gung bestimmen.
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Der obere Teil von Abbildung 6.20 zeigt einen 770 um breiten Ausschnitt aus dem beobach-
teten Bildfeld. Die Abbildung zeigt die photophoretische Bewegung von 3-um-Partikeln aus
Polystyrol. Das Bild ist aus der Uberlagerung von 100 Einzelbildern zusammengesetzt, die
einen zeitlichen Abstand von 1.33 s aufweisen. Das dem Bild iiberlagerte Gitter verdeutlicht
die Unterteilung des Bildes in 24 um x 24 um groBe Unterbereiche. Die Lage und die Aus-
breitungsrichtung des Laserstrahls ist mit einem Pfeil angedeutet. Die Ausbreitungsrichtung
des Laserstrahls verlduft in positive x-Richtung. Deutlich ist die photophoretische Bewegung
von mehreren Einzelpartikeln im Strahl durch die konstanten Abstdnde zu erkennen. Gegen-
iiber den sich bewegenden Partikeln erscheinen die stillstehenden Partikel grof3er.

Im unteren Teil von Abbildung 6.20 ist der mit der PIV-Methode fiir die Bildsequenz berech-
nete Geschwindigkeitsverlauf wiedergegeben. Im Gegensatz zu Abbildung 6.18 ergibt sich
ein unterbrochener Verlauf der Geschwindigkeit. Die Ursache der Unterbrechung sind still-
stehende Partikel, die sich in der Trajektorie der sich bewegenden Partikeln befinden und da-
mit die Messung beeinflussen. Diese Partikel sind mit einem weillen Kreis gekennzeichnet.
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Abbildung 6.20: Verlauf der gemessenen photophoretischen Geschwindigkeit von Polystyrolkolloiden
(0 3.0 pm) in einem Laserstrahl in Anwesenheit von stillstehenden Partikeln.

Aus Abbildung 6.20 wird deutlich, dass sich sowohl sich bewegende als auch vom Strahl
nicht erfasste Partikel in einem Unterbereich befinden kdnnen. Bei der Berechnung der
Kreuzkorrelation von zwei Unterbereichen ergibt sich fiir die stillstehenden Partikel aufgrund
thres grofleren Streumusters ein hoheres Bestimmtheitsmall. Aus diesem Grund werden die
durch die PIV-Methode bestimmten photophoretischen Geschwindigkeit an den Orten, an
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denen sich Partikelbahnen tiberlagern, verfilscht. In dem Unterprogramm PIVAL ist daher
die Moglichkeit der Einstellung eines Schwellwertes fiir die Geschwindigkeit vorgesehen.
Dadurch wird die Bestimmung von Geschwindigkeiten unterhalb des Grenzwertes ausge-
schlossen. Der Nachteil dabei ist, dass der Schwellwert manuell an die jeweilige Geschwin-
digkeit angepasst werden muss, um eine unerwiinschte Entfernung von Messwerten zu ver-
meiden.

Die untersuchte Bildsequenz enthélt drei sich im Laserstrahl bewegende Partikel. Bei dem
Einsatz der PIV-Methode kann jedoch nicht zwischen Partikeln unterschieden werden. Der
Geschwindigkeitsverlauf setzt sich somit aus Werten aller drei Partikel zusammen. Damit
lassen sich die Nachteile der PIV-Methode wie folgt zusammenfassen:

— Stillstehende Partikel, die sich im Bereich des Laserstrahls befinden, sto-
ren die Bestimmung der Geschwindigkeit.

— Die Ubernahme des Maximalwertes aus dem Geschwindigkeitsfeld kann
zu einem zu hohen Wert der Geschwindigkeit fithren.

— Befinden sich mehrere Partikel im Strahl, ist eine Zuordnung der Ge-
schwindigkeitswerte zu einzelnen Partikeln nicht moglich.

6.2.3 Geschwindigkeitsbestimmung aus Realbildern mittels der PT-
Methode

Eine wesentliche Bedeutung kommt bei der PT-Methode der Bestimmung der photophoreti-
schen Geschwindigkeit aus den Trajektorien zu (Abschnitt 5.2.6). Diese Aufgabe libernimmt
das Unterprogramm TRAN, das in diesem Abschnitt detailliert dargestellt wird. Es werden
vier verschiedene mathematische Modelle miteinander verglichen, mit deren Hilfe die Be-
rechnung der photophoretischen Geschwindigkeit aus den Trajektorien vorgenommen wird.
Die Bilder, anhand derer die Evaluierung der PT-Methode erfolgte, wurden mit dem in Ab-
schnitt 4.2.1 beschriebenen Aufbau aufgenommen. Als Proben wurden Polystyrol-Kolloide
mit einem Durchmesser von 3 um verwendet. Fiir die Evaluierung wurden nur die Trajekto-
rien verwendet, bei denen die zuriickgelegte Strecke der Partikel im Strahl grofer als 400 um
war. Abbildung 6.21 zeigt einen 250 x 120 pm® groBen Ausschnitt aus dem Bildfeld einer
Sequenz, die durch die Uberlagerung von 40 Einzelbildern entstanden ist. Die Sequenz wurde
iiber einen Zeitraum von 57 s aufgenommen. Der zeitliche Abstand der iiberlagerten Bilder
betrdgt 1.33 s. Der Laserstrahl befindet sich horizontal bei einer y-Position von 80 px und
seine Ausbreitungsrichtung verlduft in positiver x-Richtung. Befinden sich Partikel im Strahl,
werden sie durch die photophoretische Kraft iiber den ganzen Bildausschnitt bewegt (1). Da-
neben ist ein Partikel gezeigt, welches sich zu Beginn der Beobachtung etwa 30 um vom
Strahl entfernt befindet. Durch die Gradientenkraft wird es zum Strahl hin und durch die
Streukraft in Ausbreitungsrichtung des Strahles bewegt (2). Partikel, die soweit vom Strahl
entfernt waren, dass die photophoretische Kraft keinen Einfluss ausiibte, folgten der Hinter-
grundstromung (3). Im Folgenden wird die Anwendung der einzelnen Unterprogramme
GR2BIN, COM, TRACK und TRAN auf Realbilder ndher beschrieben.
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Abbildung 6.21: Uberlagerung von 40 Bildern einer Bildsequenz mit Partikeln im Strahl (1), einem sich

in der Nihe des Laserstrahles befindlichem Partikel (2) und stillstehende Partikel (3).
Der Bereich des Lasers ist grau eingezeichnet.

Unterprogramme GR2BIN und COM

Mit Hilfe der

Bildvorbearbeitung GR2BIN werden die Graubilder in Bindrbilder umgewan-

delt. Mit Hilfe des Unterprogramms COM werden die Positionen der geschlossenen Flidchen
durch Berechnung der Flichenschwerpunkte bestimmt. In Abbildung 6.22 sind die berechne-
ten Fldchenschwerpunkte der Flachen als weille Kreuze gekennzeichnet und mit dem Origi-
nalbild tiberlagert. Durch das Unterprogramm COM werden alle im Bild enthaltenen Flachen
willkiirlich fortlaufend von links oben nach rechts unten indiziert. Jedes Bild wird auf diese
Art in eine zweidimensionale Datenmatrix umgewandelt. Die Datenmatrix enthilt dabei auf-
steigend nach der Indizierung die x- und y-Koordinaten aller Flachenschwerpunkte.
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6 Ergebnisse und Diskussion

Unterprogramm TRACK

Die Flachenschwerpunkte werden durch den Algorithmus TRACK zu Trajektorien einzelner
Partikel zusammengesetzt. Das Ergebnis der Erstellung der Trajektorien ist in Abbildung 6.23
gezeigt. Die zu einer Trajektorie gehdrenden Schwerpunktskoordinaten sind miteinander ver-
bunden. Damit wird mit Hilfe des TRACK-Algorithmus, im Gegensatz zu der PIV-Methode,
eine eindeutige Zuordnung der Datenpunkte zu den Partikeln ermdglicht. Durch das Unter-
programm TRACK wurden Trajektorien von Partikeln, die sich im Strahl bewegen (1), Parti-
kel die sich im Bereich des Laserstrahls befinden (2) und Partikel, die der Hindergrundstro-
mung folgen, gebildet.
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Abbildung 6.23: Trajektorien der Partikel.

Der zeitliche Verlauf der x-Koordinate aller Partikel der Bildsequenz ist in Abbildung 6.24
dargestellt. Die Partikel, die sich im Strahl bewegen, verdndern ihre x-Postion um mehr als
200 um (1). Partikel, die nicht vom Strahl erfasst sind, folgen der Hintergrundstromung (3).
Aus dem Gradienten der x-Position wird die Geschwindigkeit der Partikel bestimmt. Die Ge-
schwindigkeit von Partikeln im Strahl, die photophoretische Geschwindigkeit, ist mit etwa
25 ums™ deutlich groBer, als die der Hintergrundstrdmung von etwa 0.5 pm s™. Damit kann
im vorliegenden Fall die photophoretische Geschwindigkeit deutlich von der Hintergrund-
stromung unterschieden werden. Das Partikel, das sich etwa 30 pm vom Strahl entfernt befin-
det, bewegt sich gleichzeitig in die Mitte des Strahls und wird in Ausbreitungsrichtung des
Laserstrahls auf die photophoretische Geschwindigkeit beschleunigt. (2).

Bei einer Trajektorie war eine Verbindung der Daten nicht erfolgreich (4). Im Vergleich mit
den Originalbildern stellte sich heraus, dass sich die Bewegungen von zwei Partikeln kreuz-
ten. Das eine Partikel befand sich im Hintergrundstrom und das andere bewegte sich quer
dazu im Laserstrahl. Aufgrund des Kriteriums des ndchsten Nachbarn wird eine Trajektorie
mit den Schwerpunktskoordinaten fortgesetzt, deren Abstand minimal ist. Wenn sich Parti-
kelbahnen kreuzen, kann nicht gewihrleistet werden, dass die Schwerpunktskoordinaten iden-
tischer Partikel miteinander verbunden werden. Wenn zwei oder mehrere identische Abstdnde
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6.2 Evaluierung der digitalen Bildauswertung an Realbildern

auftreten, und deshalb keine eindeutige Zuordnung moglich ist, wird die Trajektorie abge-
brochen.
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Abbildung 6.24: Darstellung der x-Koordinaten der Trajektorien in Abhiingigkeit von der Zeit.

Unterprogramm TRAN

Zweck des Unterprogrammes TRAN ist die Berechnung der Partikelgeschwindigkeit aus den
durch das Unterprogramm TRACK gewonnenen Trajektorien. Durch die experimentellen
Bedingungen ist festgelegt, dass Partikel, die sich im Laserstrahl bewegen, sich in positiver x-
Richtung fortbewegen. Zur Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit wird die
Zeitabhidngigkeit der x-Koordinaten x(¢#) herangezogen. Aus dem Zeitverlauf der y-
Koordinaten y(#) wird die FlieBgeschwindigkeit vz berechnet. Wie aus Abbildung 6.16 her-
vorgeht, ist die photophoretische Geschwindigkeit von der Intensitét /(x) abhdngig, wobei /(x)
durch die Fokussierung des Laserstrahls vorgegeben ist. Die maximale Geschwindigkeit ent-
spricht der photophoretischen Geschwindigkeit der Partikel im Fokus des Laserstrahls. Zu-
nidchst wurden drei verschiedene Fitfunktionen an die Messdaten des zeitabhingigen x()-
Verlaufs angepasst bzw. eine Filterung durchgefiihrt. Die Formulierungen der Modelle sind in
Tabelle 6.2 zusammengefasst und werden im Folgenden genauer beschrieben:
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Lineares Modell

Fiir das Lineare Modell wurde angenommen, dass die Intensitdt des Laserstrahls iiber die
Bildschirmbreite konstant bleibt. An die Messdaten wurde durch lineare Regression eine Ge-
rade angendhert, was in Gleichung (6.3) beschrieben wird. Die photophoretische Geschwin-
digkeit wird aus der Steigung der Regressionsgeraden ermittelt.

Savitzky-Golay-(SG)-Modell

Der zeitliche Verlauf der x-Koordinaten wird unter Anwendung eines Savitzky-Golay-(SG)-
Filters geglittet. Fiir eine wirksame Glittung ist die Filterung mit einem Polynom dritter Ord-
nung aus einer Anzahl von elf Punkten notwendig. Der Geschwindigkeitsverlauf wurde ge-
mifB Gleichung (6.4) durch numerische Ableitung der gefilterten Trajektorie berechnet. Die
Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit erfolgte aus dem Maximum des Ge-
schwindigkeitsverlaufs.

Sigmoidales Modell

Der x(f)-Verlauf der Trajektorien weist einen leicht s-féormigen Verlauf auf, der mit einem
sigmoidalen Verlauf gemdll Gleichung (6.5) angendhert wird. Das sigmoidale Modell stellt
ein empirisches nichtlineares Modell zur Regression der x(#)-Koordinaten dar. Durch numeri-
sche Ableitung wird der Geschwindigkeitsverlauf berechnet, dessen maximale Geschwindig-
keit die photophoretische Geschwindigkeit ist.

Arctan-Modell

Die Trajektorie kann bei Kenntnis der Strahltaille theoretisch vorausgesagt werden. Da die
photophoretische Geschwindigkeit der Intensitdt proportional ist, wird zur Beschreibung des
Verlaufs der photophoretischen Geschwindigkeit der transversale Intensitdtsverlaufs eines
fokussierten Laserstrahles gemdB Gleichung (3.12) herangezogen. Um den Verlauf der x(¢)-
Koordinaten mathematisch beschreiben zu konnen, wurde die Funktion des Geschwindig-
keitsverlaufes analytisch integriert. Die Integration des x(#)-Verlaufs ergibt eine Arcustan-
gens-Funktion. An die Messdaten wurde gemaf3 Gleichung (6.6) eine Arcustangens-Funktion
angendhert, aus deren numerischer Ableitung die maximale Geschwindigkeit ermittelt wurde.

Tabelle 6.2: Zusammenfassung der Modelle.

Modell Trajektorie Geschwindigkeit
x(t) x(t)
Linear bx+a b 6.3)
. dsSG(x)
Savitzky-Golay SG(x) dt (6.4)
o a abe P9
Sigmoidal 1+ ebe—o m 6.5)
a X —cC a
Arctan parctan (——) T x— o7 (6.6)
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Vergleich der Modelle

Abbildung 6.25a zeigt den charakteristischen Verlauf von x(¢)-Daten eines Partikels, das sich
in einem Laserstrahl bewegt. Die x(¢)-Daten, die im Folgenden als Ursprungsdaten bezeichnet
werden, zeigen dabei einen leicht s-formigen Verlauf. Geméal der Gleichungen (6.3) bis (6.6)
wurden an die Ursprungdaten die Funktionen angendhert bzw. die Filterung durchgefiihrt. Um
die Berechnungen miteinander vergleichen zu konnen, wurde eine Residuenanalyse durchge-
fiihrt. Durch die Auftragung der Residuen sind die Abweichungen der Anpassungen von den
Ursprungsdaten deutlicher sichtbar (Abbildung 6.25b).
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Abbildung 6.25: Ursprungsdaten und Anpassung der mathematischen Modelle (a). Die Bewertung der
Berechnungen erfolgt anhand einer Residuenanalyse (b).
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Tabelle 6.3 fasst die Bewertung der Modelle quantitativ durch das Bestimmtheitsmal3, das
Maximum der Residuen und die aufsummierten Residuen zusammen. Es zeigt sich, dass das
lineare Modell die hochste absolute Abweichung von 7.53 pm bei den Residuen und auch den
hochsten Wert der aufsummierten Residuen aufweist.

Tabelle 6.3: Bewertung der Anpassungen durch Residuenanalyse.

Modell Bestimmtheits- Maximum Residuen, Residuen,
maf} absolut aufsummiert
R [um] [um]

Linear 0.99903 7.53 600.12

Sigmoidal 0.99976 3.44 250.60

Savitzky-Golay - 0.40 14.82

Arctan 0.99998 2.02 73.04

Die kleinsten Residuen wurden mit dem SG-Modell erreicht. Dabei gilt zu beachten, dass
mithilfe des SG-Modells lediglich eine Filterung der Daten vorgenommen wird. Das SG-
Modell ist kein physikalisches Modell und somit kann kein Bestimmtheitsmal} angegeben
werden. In Abhéngigkeit von den Filtereinstellungen kommt es zu einer mehr oder weniger
starken Glattung der Ursprungsdaten, was den Geschwindigkeitsverlauf direkt beeinflusst. Da
die Filtereinstellungen manuell vorgenommen werden, wird das Ergebnis durch mehr oder
weniger stark vorgenommene Glittung beeinflusst. Bei der Auswertung der Trajektorien
konnte festgestellt werden, dass fiir ein verwertbares Ergebnis die Filterung nur an Trajekto-
rien mit mehr als 25 Datenpunkten durchgefiihrt werden sollte. Somit konnen Trajektorien,
mit einer geringeren Anzahl an Datenpunkten nicht mit dem SG-Modell bearbeitet werden.
Sowohl beim sigmoidalen wie auch beim Arctan-Modell werden alle Daten zur Bestimmung
des Geschwindigkeitsverlaufs und damit zur Bestimmung der photophoretischen Geschwin-
digkeit herangezogen. Die Residuen des sigmoidalen Modells sind dabei groBer als die des
Arctan-Modells. Somit stellt das Arctan-Modell, ausgehend von der Residuenanalyse, die
beste Anpassung der Daten an eine nichtlineare Funktion dar.

Die Modelle unterscheiden sich auch hinsichtlich ihrer Ergebnisse in der Bestimmung der
Maximalgeschwindigkeit aus dem Geschwindigkeitsverlauf. Abbildung 6.26 zeigt den zeitli-
chen Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit eines Partikels im Laserstrahl. Neben
den Ursprungdaten sind die Ergebnisse der numerischen Ableitungen des linearen, SG, sig-
moidalen und des Arctan-Modells dargestellt. Dabei zeigt die mit Hilfe des linearen Modells
berechnete Geschwindigkeit den niedrigsten Wert. Bei Verwendung des SG-Modells gibt es
gravierende Fehlerquellen bei der Bestimmung des Geschwindigkeitsmaximums. An den
Réndern der Trajektorie treten aufgrund von Randeffekten, die durch das Auftauchen bzw.
Verschwinden des Partikels aus dem Bild verursacht werden, extreme Geschwindigkeitswerte
auf. Um den Einfluss der Randeffekte zu minimieren, wurde zur Bestimmung des Maximums
die ersten und letzten zehn Datenpunkte einer Trajektorie nicht beachtet. Die Einstellungen
des SG-Filters haben direkten Einfluss auf den Geschwindigkeitsverlauf. Je nach Glittung
werden die Fluktuationen im Geschwindigkeitsverlauf mehr oder weniger stark ausgeglichen.
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6.2 Evaluierung der digitalen Bildauswertung an Realbildern

Die Bestimmung des Maximums aus dem Geschwindigkeitsverlauf ist daher von den Einstel-
lungen der Filterparameter abhéngig und fiihrt in den meisten Féllen zu der Bestimmung eines
zu hohen Wertes fiir die photophoretische Geschwindigkeit.

‘Tm T L T

E 35- Y o A

3

=

S

= 30+ -

£

3

<

1)

o 250 ]

o

o

i

®

% 20¢ : " X .

s | £ - e Linear

<) . .

< —o— Sigmoidal

o —— Savitzky-Golay (SG)

_g 15} Arctan -

m L i 1 " 1 L ]
6 7 8 9

Zeit/s

Abbildung 6.26: Zeitlicher Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit durch numerische Ableitung
der an die Ursprungsdaten angepassten Funktionen.

Abbildung 6.27 zeigt Geschwindigkeitsverteilungen, die mit den vier verschiedenen mathe-
matischen Modellen aus einem Datensatzes mit mehr als hundert Trajektorien errechnet wur-
den. Die Héufigkeiten sind dabei logarithmisch gegen die photophoretischen Geschwindigkei-
ten aufgetragen. Zur besseren Visualisierung sind die diskreten Datenpunkte miteinander ver-
bunden.

In den Histogrammen treten die photophoretischen Geschwindigkeiten im Bereich zwischen
20 ums™ und 45 pms™ auf. Neben den photophoretischen Geschwindigkeiten zeigt das His-
togramm vermehrt Partikel mit Geschwindigkeiten < 10 um s auf. Diese Geschwindigkeits-
werte stammen von Partikeln, die der Hintergrundstromung folgen. Im Vergleich mit Abbil-
dung 6.24 ergibt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen dem abgeschitzten Wert von etwa
0.5 um s” und den durch die Trajektorienanalyse berechneten hiufigsten Werten im Bereich
von 1 pm s

Abbildung 6.28 zeigt einen vergroferten Ausschnitt des Geschwindigkeitsbereichs zwischen
20 um s und 45 um's™. Tabelle 6.4 fasst die Ergebnisse der Geschwindigkeitsverteilungen
zusammen. Offenbar wird durch die unterschiedliche mathematische Behandlung der Messda-
ten vor allem die Lage des Maximums beeinflusst, wahrend die Breite der Verteilung nahezu
unverdndert bleibt.
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6 Ergebnisse und Diskussion

Haufigkeit

Abbildung 6.27: Geschwindigkeitsverteilungen der linearen, sigmoidalen, Arctan und SG-Modelle in

Haufigkeit

Abbildung 6.28: Geschwindigkeitsverteilungen der linearen, Arctan, sigmoidalen und SG-Modelle. Die

Analog zur Auswertung der einzelnen Trajektorie (siche Abbildung 6.26) ergibt sich beim
Vergleich der Geschwindigkeitswerte aus den Geschwindigkeitsverteilungen ein vergleichba-
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6.2 Evaluierung der digitalen Bildauswertung an Realbildern

res Ergebnis. Es zeigt sich, dass die durch die Lage der Maxima der Geschwindigkeiten von
Modell zu Modell um bis zu 3 pm s™ voneinander abweichen. Mit Hilfe des linearen Modells
wurde fiir die mittlere photophoretische Geschwindigkeit der hundert Einzelpartikel ein Wert
von 30.03 um s bestimmt. Die mit dem SG-Modell bestimmte mittlere photophoretische
Geschwindigkeit ist mit 35.61 yum s™ der hchste Wert.

Tabelle 6.4: Zusammenfassung der Ergebnisse.

Methode Lage des Breite Erkennung
Maximums +1s [um s [%]

Linear 30.03 3.50 99.3

Sigmoidal 33.69 3.05 99.3

Savitzky-Golay 35.61 2.73 100

Arctan 33.58 3.06 83.6

Aus dem qualitativen Vergleich der Geschwindigkeitsverldufe in Abbildung 6.27 kann abge-
leitet werden, dass eine gute Trennung der Geschwindigkeiten zwischen Hintergrundstro-
mung und photophoretischer Partikelgeschwindigkeit mithilfe des sigmoidalen, des linearen
und des Arctan-Modells erfolgt.

Die mit dem SG-Modell durchgefiihrte Geschwindigkeitsbestimmung wird von Partikeln, die
sich nicht im Strahl befinden, stark beeinflusst. Unterhalb von 20 pms™ treten im Vergleich
zu den mit dem linearen, sigmoidalen oder Arctan-Modell bestimmten Geschwindigkeitsver-
teilungen vermehrt Partikel auf. Dadurch wird die Auflosung des SG-Modells vor allem in
Richtung des Bereichs niedrigerer Geschwindigkeiten verschlechtert. Das fiihrt bei einem aus
mehreren GroB3en bestehenden Partikelgemisch dazu, dass nicht mehr alle Komponenten von-
einander unterschieden werden konnen.

Die mit dem sigmoidalen bzw. dem Arctan-Modell bestimmten mittleren photophoretischen
Geschwindigkeiten weisen mit 33.69 pms™ bzw. 33.58 ums” gute Ubereinstimmung auf.
Das Arctan-Modell erwies sich bei der Erkennung der Trajektorien allerdings als am wenigs-
ten zuverldssig. Nur 83.6% der Trajektorien konnten mit dem Arctan-Modell automatisch
angendhert werden, bei den tbrigen Trajektorien konnte keine automatisierte Regression
durchgefiihrt werden. Aus diesem Grund wurde fiir die Analyse der Trajektorien das sigmoi-
dale Modell eingesetzt.

6.2.4 Bestimmung der Partikelanzahldichte

Im Gegensatz zu gleichméBigen, kiinstlich generierten Anordnungen ist bei Realbildern eine
zufillige Verteilung der Partikelpositionen anzutreffen. Abbildung 6.29a zeigt ein kiinstlich
erzeugtes Bild, auf dem Partikel in zehn Reihen zu je zehn Partikeln im gleichméfBigen Ab-
stand mit einem mittleren Partikelabstand von 40 px angeordnet sind. In Abbildung 6.29b ist
eine zufillig generierte Partikelanordnung gezeigt.
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6 Ergebnisse und Diskussion

Die BildgroBe betrigt jeweils 400 x 400 px”. Bei Annahme einer 2.5-fachen VergroBerung
resultiert eine BildgroBe von 1 mm x 1 mm. Fiir eine Tiefenschérfe von 10 um entspricht ein
Partikelabstand von 40 px einer realen Konzentration von etwa 100 mg L™ fiir PS-Kolloide
der GroBe 3 um.
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Abbildung 6.29: Geordneter Partikelabstand (a) und zufillig generierte Lage der Partikel (b) mit jeweils
einem mittleren Partikelabstand von 40 px.

Bei der zufilligen Partikelanordnung kann der Partikelabstand Werte annehmen, die fiir ein
Partikelpaar sowohl iiberhalb wie auch unterhalb des theoretisch ermittelten Partikelabstands
gemil Gleichung (5.5) liegen. An den Stellen, an denen der Partikelabstand die Auflosungs-
grenze unterschreitet, ist eine Bestimmung der Geschwindigkeit nicht moglich (vgl. Abschnit-
te 5.2.5 und 5.2.7). Die zufillige Anordnung der Partikel kann sich somit ungiinstig auf die
Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit auswirken.

Die Realbilder wurden mit dem in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Aufbau erzeugt. Zur Eva-
luierung der automatischen Bildverarbeitung wurden Kolloidsuspensionen von Polystyrolpar-
tikeln mit einem Durchmesser von 3 pm mit Konzentrationen im Bereich von 1 mg L™ bis
100 mg L' verwendet. Fiir jede Konzentration wurde eine Bildersequenz mit mindestens 300
Bildern aufgenommen. Jeweils ein reprisentatives Bild von einer Konzentrationsreihe ist in
Abbildung 6.30 wiedergegeben. Die Konzentrationen betrugen dabei 1.0mgL™" (a),
10 mg L™ (b) bzw. 100 mg L™ (¢). Deutlich ist mit dem Anstieg der Konzentration auch die
Zunahme der Partikelanzahl auf den Bildern zu erkennen. Die Partikelanzahlen der einzelnen
Bilder wurden mit der in Abschnitt 5.2.6 beschriebenen Methode automatisch ausgezéhlt.
Durch das Unterprogramm COM werden die Partikel eines Bildes fortlaufend indiziert. Die
Partikelanzahl N entspricht dem hochsten Indizierungswert.
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Abbildung 6.30: Bilder von PS-Kolloid-Suspensionen der Konzentrationen 1 mgL" (a), 10 mg L™ (b),
bzw. 100 mg L™ (¢). Der Durchmesser der PS-Kolloide betrigt 3.0 pm.

Aus den Partikelanzahlen der Einzelbilder wurden fiir jede Konzentration die Haufigkeitsver-
teilungen ermittelt. In Abbildung 6.31 sind die resultierenden Histogramme fiir die Partikel-
anzahlen der untersuchten Konzentrationen wiedergegeben. Die Maximalwerte der Histo-
gramme sind auf den Wert eins normiert. Wie erwartet, steigt die mittlere Partikelanzahl mit
der Konzentration an.
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Abbildung 6.31: Normierte Hiufigkeitsverteilungen der Partikelanzahlen fiir 3-pm-Partikel bei Kon-
zentrationen zwischen 1.0 mg L™ und 100 mg L™,

Aus den Partikelanzahlverteilungen aus Abbildung 6.31 wurden die Mittelwerte und Stan-
dardabweichungen berechnet und in Abbildung 6.32 aufgetragen. Die Datenpunkte stellen
Mittelwerte aus jeweils mehr als 300 Einzelbildern dar. Bei einer Konzentration von
10 mg L™ ergibt sich offensichtlich eine erhdhte Partikelanzahl, was auf Verbleib von Probe
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in der Flusszelle aus vorhergehenden Messungen herriihren konnte. An die Messdaten wurde
wurde durch nichtlineare Regression eine Funktion folgender Form angepasst:

N =a(n,)?. (6.7)
Das Bestimmtheitsmaf betrigt R* = 0.964 (n =7, m > 300). Durch die Regression wurde der
Exponent zu b = 0.83 berechnet. Die an die Daten angepasste Funktion ist in Abbildung 6.32
als Linie dargestellt.

Der theoretische Verlauf der Partikelanzahl wurde fiir eine Fliche 4 = 0.44 mm® durch Ein-
setzen von Gleichung (5.3) in (5.4) und Umstellen gemal

2
N = A(n)3 ©.8)

berechnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 6.32 als unterbrochene Linie eingezeichnet.
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Abbildung 6.32: Auftragung der Partikelanzahl in Abhingigkeit von der Partikelanzahl pro Volumen.

Aus dem Vergleich der Messdaten mit den berechneten Daten zeigt sich, dass der Exponent b
der Messdaten grofler bestimmt wird, als durch die Theorie berechnet. Die Bestimmung der
Partikelanzahldichte ist einer statistischen Unsicherheit unterworfen, die mit abnehmender
Konzentration zunimmt. Zudem kommt es bei einer langsamen FlieBbewegung aufgrund des
Dichteunterschiedes zwischen den Polystyrolpartikeln und der Fliissigkeit zur Sedimentation
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von Partikeln. Dadurch verringert sich die Anzahl der im Bild sichtbaren Partikel iiber die
Zeit. Wird zu Spiilzwecken die FlieBgeschwindigkeit erhoht, kommt es zu Resuspension von
sedimentierten Partikeln und die Partikelanzahl steigt mitunter iiber den urspriinglichen Wert
der untersuchten Suspension an.

Zur Abschitzung der Partikelanzahldichte wird Gleichung (6.8) herangezogen. Werden die
statistische Unsicherheit und die durch Sedimentation hervorgerufenen Einfliisse in Kauf ge-
nommen, kann die Messung der Partikelanzahl zur Bestimmung der Partikelanzahldichte Be-
reich von 5.0 - 10* cm™ bis 5.0 - 10° cm™ herangezogen werden.

6.2.5 Evaluierung der automatischen Bildauswertung

Zur Bestimmung des Konzentrationsbereiches, in dem die Geschwindigkeitsbestimmung mit
Hilfe der automatisierten Methoden durchgefiihrt werden kann, wurden mit der manuellen
Methode, der PT-Methode und der PIV-Methode die photophoretischen Geschwindigkeiten
von 3-um-Partikeln aus Polystyrol bestimmt. Dazu wurden die in Abschnitt 6.2.4 bereits be-
schriebenen Kolloidsuspensionen verwendet, deren Konzentrationen zwischen 1 mg L™ und
100 mg L' lagen. Durch den Partikelabstand ergibt sich der Zusammenhang zwischen der
eingesetzten Partikelkonzentration und der durch die Bildverarbeitung und das optische Sys-
tem mogliche Aufldsung.

Aus der Partikelanzahl N wurde mithilfe Gleichung (5.5) der mittlere Abstand der Partikel dr
berechnet, wobei die BildgroBe des Systems A = 0.44 mm” betrug. Abbildung 6.33 zeigt das
Ergebnis der Umrechnung der Konzentrationen in den mittleren Partikelabstand df.
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Abbildung 6.33: Mittlerer Partikelabstand fiir den Konzentrationsbereich zwischen 1.0 mg L' und
100 mg L™ fiir 3-um-PS-Partikel.

127



6 Ergebnisse und Diskussion

Der Parameter der maximalen Distanz der PT-Methode wurde auf 10 px voreingestellt. Die
Grofle des Unterbereiches bei der PIV-Methode betrug 32 px x 32 px. Die mit Hilfe der drei
Methoden berechneten Verldaufe der Geschwindigkeiten in Abhédngigkeit von der Konzentra-
tion sind in Abbildung 6.34 dargestellt. In Tabelle 6.5 sind die Ergebnisse der Evaluierung
zusammengestellt.
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Abbildung 6.34: Einfluss des mittleren Partikelabstandes auf die mittels der PIV-, der PT- bzw. der ma-
nuellen Methode bestimmten photophoretischen Geschwindigkeiten.

Die durch die PIV-Methode erhaltenen Geschwindigkeitswerte sind gegeniiber denen, mittels
der PT-Methode bzw. der manuellen Methode ermittelten Geschwindigkeiten fiir Partikelabs-
tande im Bereich zwischen 100 pm und 300 pm um bis zu 20 % erhdht. Dieses Ergebnis kann
damit erkldrt werden, dass zur Bestimmung der Geschwindigkeitsverldufe der Maximalwert
aus den Geschwindigkeitsfeldern iibernommen wurde (vgl. Abschnitte 5.2.7 und 6.2.2). Da-
durch werden fiir die Partikelgeschwindigkeiten Werte bestimmt, die gegeniiber denen der
anderen Methoden erhoht sind. Die mit der PIV-Methode bestimmten Werte der Geschwin-
digkeiten sinken nach dem Unterschreiten eines mittleren Partikelabstandes von etwa 80 um
unter 10 pm s ab, obwohl ein Vergleich mit den Originalbildern deutlich hohere Partikelge-
schwindigkeiten zeigt. Dadurch betrdgt der minimale Partikelabstand, bis zu dem die Ge-
schwindigkeitsbestimmung mittels PIV moglich ist, 80 um.

Die durch die manuelle Methode und die PT-Methode bestimmten Geschwindigkeiten zeigen
vergleichbare Werte. Beide Methoden konnen zur Bestimmung der Partikelgeschwindigkeit
bis zu einem minimalen Partikelabstand von 60 pm eingesetzt werden, ohne dass sich eine
Beeinflussung der Geschwindigkeitsmessung durch die Partikelkonzentration ergibt. Bei ei-
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6.2 Evaluierung der digitalen Bildauswertung an Realbildern

nem Partikelabstand <40 um ist zu beobachten, dass die manuell bestimmte Geschwindigkeit
deutlich unter 25 pm s™ absinkt.

Tabelle 6.5: Zusammenfassung der Evaluierung mit Realbildern.

Parameter Einheit PIV PT manuell
(32 x 32 px?)

Partikelgeschwindigkeit (c =5 mg L) pms™! 29.7 26.4 27.2

Konzentration (J3 pm) mg L™ 20 50 50

Partikelanzahldichte em” 1.4-10° 7.0 - 10° 7.0 - 10°

Partikelabstand pm 80 60 60

Im Vergleich zu den Originalbildern konnte festgestellt werden, dass sich aufgrund der hohen
Konzentration sehr viele Partikel gleichzeitig im Strahl befanden. Durch Abschattungseffekte
der Partikel ist nicht mehr gewdhrleistet, dass die Intensitit fiir alle Partikel gleich ist. Als
Folge sinkt die Partikelgeschwindigkeit, was mit der manuellen und der PT-Methode verifi-
ziert werden konnte. Das bedeutet, dass sowohl die manuelle Methode wie die PT-Methode
bis Partikelanzahldichten von bis zu ny = 7.0 X 10 cm™ eingesetzt werden konnen. Fiir eine
storungsfreie Bestimmung der Geschwindigkeit muss sichergestellt sein, dass die Geschwin-
digkeit nicht von sekundidren Effekten, wie das Abschatten im Laserstrahl, beeintrachtigt
wird.

Die durch die Evaluierung an Realbildern gefundenen minimalen Partikelabstinde der PIV-
bzw. der PT-Methode betragen 80 pm bzw. 60 um. Damit sind die Partikelabstinde bei den
Realbildern etwa um den Faktor zwei hoher, als die Werte, die fiir regelmissige Anordnung
von Partikeln gefunden wurden (vgl. Abschnitte 5.2.5 und 5.2.7). Offensichtlich hat die zufil-
lige Verteilung der Partikel erheblichen Einfluss auf die Auflésung der automatischen Ge-
schwindigkeitsauswertung.
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6 Ergebnisse und Diskussion

6.3 Photophoretische Geschwindigkeitsmessung

Die Messung der photophoretischen Geschwindigkeit zur Bestimmung von Partikeleigen-
schaften wird im Folgenden als ,,Photophoretische Geschwindigkeitsmessung® (engl. photo-
phoretic velocimetry, PPV) bezeichnet. Die Moglichkeiten von PPV werden anhand der Cha-
rakterisierung von Testpartikeln mit definierten Eigenschaften aufgezeigt. Durch die Messung
der photophoretischen Geschwindigkeit wurde der Partikelradius (Abschnitt 6.3.3) und der
Brechungsindex (Abschnitt 6.3.4) von einzelnen Partikeln bestimmt. Neben monodispersen
Proben wurden Partikelmischungen charakterisiert (Abschnitt 6.3.5). Die Messungen der pho-
tophoretischen Geschwindigkeit wurden mit dem in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Aufbau
und der in Abschnitt 5.5.1 beschriebenen Flusszelle durchgefiihrt.

6.3.1 Laserstrahlintensitat

Fiir jeweils 20 Partikel der Durchmesser 1.9 um, 2.9 um, 4.1 um und 5.1 pm wurden die pho-
tophoretischen Geschwindigkeiten in Abhéngigkeit von der Laserstrahlintensitdt mit Hilfe der
PIV-Methode (Abschnitt 5.2.4) aus den Digitalbildern bestimmt und in Abbildung 6.35 auf-
getragen.
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Abbildung 6.35: Lineare Abhiingigkeit der photophoretischen Geschwindigkeit von Polystyrolkolloiden
von der maximalen Intensitit des Laserstrahls (n =5, m =20, 1 s).

Es ergibt sich zwischen der Intensitéit des Laserstrahls und der photophoretischen Geschwin-
digkeit ein direkt proportionaler Zusammenhang. An die Messdaten wurden durch lineare
Regression Geraden angendhert, die in Abbildung 6.35 eingezeichnet sind. Die in den Glei-
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6.3 Photophoretische Geschwindigkeitsmessung

chungen (3.20) und (3.33) vorhergesagte direkte Proportionalitit der photophoretischen von
der Laserintensitdt wird somit durch die Messungen experimentell bestitigt.

6.3.2 Partikelradius

In Abbildung 6.36 sind REM-Aufnahmen von PS-Kolloiden der Durchmesser 1.9 pm, 3.0 um
und 4.1 um dargestellt. Die Kolloide jeder Suspension wurden durch Vakuumfiltration auf
Polycarbonatfiltern abgeschieden. Von jeder PartikelgroBe wurden die Durchmesser durch
manuelles Auszdhlen von mehr als hundert Einzelpartikeln mithilfe des REM bestimmt.

Abbildung 6.36: REM-Aufnahmen von PS-Kolloiden mit einem Durchmesser von 1.9 pm (a), 3.0 pm (b)
und 4.1 pm (c).

Aus den Messwerten erfolgte die Berechnung des mittleren Durchmessers und die Standard-
abweichung. In Tabelle 6.6 sind die durch den Hersteller angegebenen und die mittels REM
bestimmten Partikelgroen zusammengefasst.

Tabelle 6.6: Zusammenfassung der mit dem REM bestimmen Groéfien der Partikel.

Herstellerangabe REM
2a+1s/ pm 2a£1s/pm
1.90 + 0.04 1.86 +0.13
3.00 +0.09 3.00 +0.06
4.21 +£0.07 4.30 £ 0.04
5.09 + 0.58 4.96 +0.06

Die PS-Kolloide stellen durch ihre sphdrische Form und monodisperse GroBenverteilung
ideale Modellpartikel fiir die Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit dar. In
Abbildung 6.37 sind die photophoretischen Geschwindigkeiten in Abhédngigkeit vom Partikel-
radius aufgetragen. Die photophoretische Geschwindigkeit nimmt mit der Partikelgrofle zu.
Der Graph zeigt entgegen der theoretischen Herleitung aus Gleichung (3.33) nicht den erwar-
teten linearen Zusammenhang zwischen der photophoretischen Geschwindigkeit und dem
Partikelradius.

Aus dem Strahlprofil im Fokus des Lasers ergibt sich, dass die Bedingung a << @ nicht er-
fiillt ist. Die Intensitdt /(7) weicht fiir » > 2.5 pm um mehr als 10 % von der maximalen Inten-
sitdt in der Strahlmitte ab (vgl. Abschnitt 6.1.1).
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Abbildung 6.37: Photophoretische Geschwindigkeiten in Abhiingigkeit vom Partikelradius.

Aus dem Strahlprofil wurde die auf eine Fliache 4(r) wirkende effektive Leistung Py(r) aus
der Intensititsverteilung /(r) berechnet (vgl. Abschnitt 6.1.1). Der Ausdruck P.y(a)/a wird als
normierte effektive Leistung bezeichnet. In Abbildung 6.38 ist die photophoretische Ge-
schwindigkeit gegen die normierte effektive Leistung aufgetragen. Es ergibt sich ein linearer
Zusammenhang zwischen der normierten effektiven Leistung und der photophoretischen Ge-
schwindigkeit.

Durch lineare Regression wurde eine Gerade an alle Messwerte angepasst, wobei das Be-
stimmtheitsmaB R* = 0.997 (n = 16, m = 20, 1 s) betrigt. Unter der Einbeziehung der Inhomo-
genitit des Strahlprofils ergibt sich durch die Normierung auf den Partikelradius eine direkte
Proportionalitit von

v X — (6 )
. .9
PP

Der nichtlineare Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit aus Abbildung 6.37 kann
somit durch den Einfluss des Strahlprofils erklidrt werden. Die Normierung der effektiven
Leistung auf den Partikelradius bestitigt den theoretischen Zusammenhang zwischen der ef-
fektiven Leistung und der photophoretischen Geschwindigkeit.
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Abbildung 6.38: Auftragung der photophoretischen Geschwindigkeit gegen die normierte effektive Leis-
tung.

6.3.3 Geschwindigkeitsverteilungen

Im vorangegangenen Abschnitt wurde aufgezeigt, dass mit Hilfe von PPV einzelne Partikel
untersucht werden kdnnen. Durch die Messung von Geschwindigkeiten aus einer hinreichend
groflen Anzahl an Partikeln sind statistisch gesicherte Aussagen iiber kolloidale Suspensio-
nen, z.B. iiber deren GroBenverteilung, moglich. Die Haufigkeitsverteilungen werden im Fol-
genden als photophoretische Geschwindigkeitsverteilungen definiert.

Mit Hilfe der automatisierten Auswertung der Bildsequenzen durch die PT-Methode wurden
Trajektorien von vielen hundert einzelnen Partikeln bestimmt (Abschnitt 5.2.6). Aus den Tra-
jektorien wurden mit dem Unterprogramm TRAN die photophoretischen Geschwindigkeiten
mit Hilfe des sigmoidalen Modells berechnet (Abschnitt 6.2.3).

Die ermittelten Geschwindigkeitsverteilungen von Polystyrol-Partikeln der Durchmesser
1.9 pm, 3.0 pm und 4.1 pm sind in Abbildung 6.39a dargestellt. Die diskreten Werte der Ge-
schwindigkeitesverteilungen sind zur besseren Visualisierung miteinander verbunden. In jeder
Geschwindigkeitsverteilung befindet sich das Signal der Partikel, die sich mit ihrer charakte-
ristischen photophoretischen = Geschwindigkeit fortbewegen, im Bereich zwischen
10 pms™ < vpp <50 pm s™. Das Signal von Partikeln, die sich nicht im Bereich des Laser-
strahls befinden und sich mit der Geschwindigkeit der Hintergrundstrémung bewegen, liegt
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6 Ergebnisse und Diskussion

bei Geschwindigkeiten zwischen 0> vpp > 10 pm s™. Die photophoretische Geschwindigkeit
ist im vorliegenden Fall basisliniengetrennt von der Hintergrundstrémung.
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Abbildung 6.39: Aus Geschwindigkeitsverteilungen (a) berechnete Groflenverteilung (b) der Kolloide im
Vergleich mit den Daten des Herstellers (c).
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6.3 Photophoretische Geschwindigkeitsmessung

Die GroBenverteilung der Partikel wird aus den gemessenen Geschwindigkeitsverteilungen
berechnet. Die Annahme von Q(a) = const. ist flir den vorliegenden Fall nicht erfiillt. Da die
Abmessungen der Partikel im Bereich der Wellenldnge des Laserstrahls liegen, d.h. a = 4,
filhrt die Annahme einer konstanten photophoretischen Effizienz fiir Partikel im GroBenbe-
reich von 0.5 um <a <5 pm zu einem nicht vernachldssigbaren Fehler von mehr als 17 %.
Die GroBBenabhingigkeit der photophoretischen Effizienz wird mithilfe der Mie-Theorie be-
rechnet. Fiir Partikelradien im untersuchten GroBenbereich kann die GroBenabhéngigkeit von
0O(a) fiir PS-Kolloide durch einen Differenzenquotienten von

% ~ 0.022 ym™?! (6.10)
angegeben werden [134]. Unter der Annahme, dass die Berechnung fiir monodisperse Partikel
durchgefiihrt wird, ergibt sich fiir die Umrechnung der photophoretischen Geschwindigkeiten

in Partikelradien nach Einsetzen der Werte wo =12 pm und P =28 mW aus der Umstellung
von Gleichung (3.33):

ver [
a[pm] = 0.0109[s] x TS (6.11)

Mit Hilfe der Gleichungen (6.10) und (6.11) kdnnen die photophoretischen Geschwindig-
keitsverteilungen in Partikelgro8en umgerechnet werden. Fiir die Berechnung wird die photo-
phoretische Effizienz in Abhédngigkeit von der Grofle und vom Brechungsindex festgelegt.
Das Ergebnis der Berechnung der PartikelgroBenverteilung aus den Geschwindigkeitsvertei-
lungen aus Abbildung 6.39a ist in Abbildung 6.39b dargestellt. In Tabelle 6.7 sind die fiir die
Umrechnung ausgewihlten photophoretischen Effizienzen und die daraus resultierenden Par-
tikelgroBBen zusammengestellt. Zum Vergleich wurden die durch den Hersteller angegebenen
GroBenverteilungen in Abbildung 6.39¢ dargestellt.

Tabelle 6.7: Zusammenfassung der Messdaten und der berechneten Werte.

Partikeldurchmesser Photophoretische Effizienz Partikeldurchmesser
(Herstellerangabe) [134, 189] (berechnet aus PPV)
2a £ 1s 0 2a £ 1s

[nm] [wm]

1.90 = 0.04 0.11 1.90 £0.18

3.00 £ 0.09 0.13 3.00 £ 0.40

4.13 £0.07 0.14 4.13 £0.32

Der Vergleich der Herstellerangabe mit dem aus der photophoretischen Bewegung bestimm-
ten Partikeldurchmesser zeigt fir die untersuchten Gréfen im Bereich von
1.9 um < 2a < 4.1 pm eine gute Ubereinstimmung.
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Die Berechnung des Partikeldurchmessers erfolgte durch die Annahme eines Wertes fiir die
photophoretische Effizienz, die durch den Brechungsindex des Partikelmaterials festgelegt ist
(Abschnitt 3.1.5). Ist der Brechungsindex der zu untersuchenden Partikelsorte bekannt, kann
die PartikelgroBenverteilung der Probe somit iiber die Messung der photophoretischen Ge-
schwindigkeit ermittelt werden.

6.3.4 Brechungsindex

Neben der Bestimmung der Partikelgro8e wurde untersucht, inwieweit anhand der Auswer-
tung der PP-Geschwindigkeit der Brechungsindex von Partikeln bestimmt werden kann. In
Abschnitt 3.1.5 wurde der Zusammenhang zwischen der PP-Effizienz und des Brechungsin-
dexes mithilfe der geometrischen Optik berechnet. Demzufolge kann bei Kenntnis der Parti-
kelgroBBe die photophoretische Effizienz aus der gemessenen photophoretischen Geschwin-
digkeit berechnet werden.

Abbildung 6.40 zeigt REM-Aufnahmen von PS (a), MF (b) und SiO,-Partikeln. Der Partikel-
durchmesser wurde aus REM-Aufnahmen von mindestens 20 Partikeln bestimmt. Die sich
ergebenden GroBenverteilungen zeigen gute Ubereinstimmung mit den Herstellerangaben.
Die PartikelgroBen lagen fiir alle drei Partikelsorten bei 2 pum, wobei die Breite der Grofen-
verteilungen kleiner als 7 % ist. Tabelle 6.8 fasst die Charakterisierung der Partikel zusam-
men.

Abbildung 6.40: REM-Aufnahmen von Kolloiden aus Polystyrol (a), Melaminharz (b) und SiO, mit ei-
nem Durchmesser von 2 pm.

Tabelle 6.8: Zusammenstellung der Charakterisierung von Partikeln mittels REM und PPV.

Bezeich- Partikel- Partikel- Brechungs- Brechungs- Maximale
nung durchmesser durchmesser  index index Abweichung
2a+1s 2a+1s ny n £1s
(Herstellerangabe) (REM) (Herstellerangabe) (mittels PPV)
[nm] [um] in %
PS 1.81 £ 0.04 1.86 £ 0.13 1.59 1.615 + 0.025 1.9 %
SiO, 1.93 £ 0.05 2.02 +0.05 1.42 1.389+£0.007 2.1 %
MF 1.88 +0.04 1.81 £ 0.06 1.68 1.738+0.049 4.0 %
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Von jeder Partikelsorte wurden die Bewegungen von mindestens hundert Einzelpartikeln auf-
gezeichnet. Aus den Bildern wurden mithilfe der PT-Methode (Abschnitt 5.2.6) die Trajekto-
rien der Einzelpartikel ermittelt. Die Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeiten
aus den Trajektorien erfolgte unter Verwendung des sigmoidalen Modells mit dem Unter-
programm TRAN (Abschnitt 6.2.3).

Die sich ergebenden Geschwindigkeitsverteilungen fiir SiO,, PS und MF Partikel sind in Ab-
bildung 6.41a dargestellt.
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Abbildung 6.41: Aus den Geschwindigkeitsverteilungen (a) berechnete Brechungsindices (b) fiir Sili-
ziumdioxid-, Polystyrol- und Melaminharzkolloide (@ 2 pm)

Die Signale in den Geschwindigkeitsverteilungen der verschiedenen Partikelsorten sind deut-
lich voneinander unterscheidbar, auch wenn der Partikeldurchmesser aller Partikel 2 pm be-
tragt. Offensichtlich ist vpp vom Brechungsindex der Partikel abhingig. Die photophoreti-
schen Geschwindigkeiten der Partikel liegen im Bereich von 1 pms™ bis 35 ums™. Fir
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Si0,-Partikel (n; = 1.42) wurde die niedrigste photophoretische Geschwindigkeit von etwa
2 um ™ gefunden.

Die héchste PP-Geschwindigkeit von etwa 30 pm s wurde fiir MF-Partikel (n; = 1.68) ermit-
telt. Das experimentell gefundene Ergebnis der Zunahme der photophoretische Geschwindig-
keit mit dem Brechungsindex steht im Einklang mit der Theorie (vgl. Abschnitt 3.1.5).
Ausgehend von Gleichung (3.33) wird nach Umstellen und Einsetzen der Zahlenwerte
a=1pm, wo=11.05 um, P=27 mW die Geschwindigkeitsverteilung in eine Verteilung der
photophoretischen Effizienz umgerechnet:

¥

Upp
Q =9586103s #
a [um]

(6.12)

Aus Abbildung 3.5 geht der Zusammenhang zwischen der photophoretischen Effizienz und
dem Brechungsindex des Partikels hervor. Eine analytische Losung des Integrals aus Glei-
chung 3.28, die nach n; aufgeldst ist, wurde in dieser Arbeit nicht berechnet. In erster Nihe-
rung wurde durch lineare Regression eine Gerade an den Zusammenhang zwischen n; und
QO(n;) angepasst. Fiir die Ausgleichsgerade ergibt sich

Q =0.745n,; — 1.013, (6.13)

wobei das BestimmtheitsmaB R*=0.998 (n=1700) betrigt. Durch die Abweichungen der
Ausgleichsgerade vom berechneten Zusammenhang ergibt sich fiir die Bestimmung des Bre-
chungsindexes ein Fehler von maximal 6.9 %. Unter Verwendung der Gleichungen (6.12) und
(6.13) werden die Verteilungen der photophoretischen Geschwindigkeit in Brechungsindex-
verteilungen umgerechnet. Das Ergebnis der Berechnung ist in Abbildung 6.41b dargestellt.
Die Literaturdaten sind als vertikale Linien bei nsio, = 1.42, nps = 1.59 bzw. nyr = 1.68 einge-
zeichnet.

In Abbildung 6.42 sind die gemessenen Brechungsindizes gegen die Literaturwerte aufgetra-
gen. Die Literaturdaten sind als durchgezogene schwarze Linie dargestellt. Die beiden unter-
brochenen Linien begrenzen ein Intervall mit einer Breite von 4 %. Da sich die Messdaten
innerhalb des Intervalls befinden, betrdgt die Abweichung des bestimmten Brechungsindex
von den Literaturdaten weniger als 4 %.
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Abbildung 6.42: Mittels PPV bestimmte Brechungsindizes von Partikeln im Vergleich mit Literatur-
daten.

6.3.5 Mischungen von Kolloiden

Die Groflenverteilungen von Realproben sind liberwiegend polydispers. Durch die Mischung
von zwei Grofenstandards aus Polystyrol mit den Durchmessern 1.9 pm und 4.1 um wurden
polydisperse Proben mit definierten Partikelgr6Ben und Konzentrationsverhédltnissen herge-
stellt. Die Partikelanzahldichten der einzelnen GroBen nvioum und nvsi.m wurden mit den
Verhiéltnissen von 4:1, 1:1 und 1:4 untersucht. Die Partikelanzahldichte betrégt bei allen Mi-
schungen ny =1.2 % 10 cm™. Die Partikelanzahldichten und die Konzentrationen der Mi-
schungen sind in Tabelle 6.9 zusammengestellt. Da die photophoretische Bestimmung der
Konzentration auf der Partikelanzahldichte basiert, konnen 1.9-um-Partikel mit einer um das
60-fache niedrigeren Konzentration neben den 4.1-um-Partikeln bestimmt werden.

Von jeweils mindestens hundert Einzelpartikeln wurden Bildsequenzen der photophoretischen
Bewegung im Laserstrahl aufgenommen. Mit Hilfe der PIV-Methode (Abschnitt 5.2.4) wur-
den die photophoretischen Geschwindigkeiten der Partikel berechnet. Aus den ermittelten
Geschwindigkeiten wurde fiir jedes Mischungsverhéltnis ein Histogramm erstellt (Abbildung
6.43a). Die diskreten Werte einer Geschwindigkeitsverteilung sind zur besseren Visualisie-
rung miteinander verbunden. Jede Geschwindigkeitsverteilung zeigt zwei Signale, die gut
voneinander getrennt sind. Die Zuordnung der Signale zu den Partikelgroen geht aus Ab-
schnitt 6.3.3 hervor. Das Signal, das bei einer Geschwindigkeit von 18 pm s auftritt, ent-
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spricht der Haufigkeit der 1.9-pm-Partikel. Die 4.1-pm-Partikel weisen eine Geschwindigkeit
von 45 ums™ auf. Zur Berechnung der Konzentrationsverhiltnisse wurden die Summenhiu-
figkeiten herangezogen. Die durch numerische Integration der Geschwindigkeitsverteilungen
erhaltenen Summenhéufigkeiten wurden auf einen Wert von eins normiert und sind in Abbil-
dung 6.43b dargestellt. Das Verhéltnis der Partikelanzahldichte entspricht der Hohe des Pla-
teaus zwischen 25 pm s™ und 35 pm s™. Fiir ein vorgegebenes Mischungsverhiltnis von 4:1
wurde durch PPV ein Verhiltnis von 69.6% : 30.4% bestimmt. Das entspricht einer Abwei-
chung vom vorgegebenen Wert um + 5.2%, der auf statistische Schwankungen zuriickzufiih-
ren ist.

Tabelle 6.9: Konzentrationen und Partikelanzahldichten der Mischungen.

Mischungs- ny ny c c Gemessenes
verhiiltnis 1.9 pm 4.1 pm 1.9 pm 4.1 pm Mischungsverhiltnis
1.9 pm / J4.1 pm
4:1 0.96 0.24 4.21 16.4 69.6% : 30.4%
1:1 0.60 0.60 2.64 40.8 47.5% : 52.5%
1:4 0.24 0.96 1.07 65.0 18.8% : 81.2%

Wird zusitzlich die Anzahl der Partikel pro Bild bestimmt, kann die Partikelanzahldichte der
Mischung berechnet werden (Abschnitt 6.2.4). Erfolgt die Bestimmung der PP-
Geschwindigkeit von einer ausreichend hohen Anzahl von Partikeln, ergeben sich statistisch
gesicherte Aussagen iiber die Partikelgroe oder den Brechungsindexes der einzelnen Frak-
tionen (Abschnitt 6.3.3). Aus dem Verhéltnis der Geschwindigkeitsverteilung konnen die Par-
tikelanzahldichten der Fraktionen berechnet werden. Durch die photophoretisch bestimmte
PartikelgroBe kann gemdfl Gleichung (5.5) die Konzentration der einzelnen Fraktionen be-
stimmt werden, sofern die Dichte der Partikel bekannt ist.
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Abbildung 6.43: Geschwindigkeitsverteilungen (a) von Kolloidmischungen mit 1.9 pm bzw. 4.1 pm Gro-
e und die zugehdrigen Summenhiufigkeiten (b).
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6.3.6 Mikroorganismen

Bislang wurden sphérische Modellkolloide mit einer engen GréBenverteilung und genau be-
kanntem Brechungsindex untersucht. Im folgenden Abschnitt wird untersucht, inwieweit sich
die photophoretische Geschwindigkeitsmessung auch auf biologische Proben anwenden lasst,
deren Form von einer idealen Sphire abweicht und deren GroBenverteilung verhéltnisméBig
breit ist.

Mikroorganismen zeichnen sich durch einen hohen Wassergehalt aus. Daher ist zu erwarten,
dass der Brechungsindex von Zellen oder Bakterien nahe an dem von Wasser liegt. Damit
resultiert ein im Gegensatz zu den Modellkolloiden aus Polystyrol geringerer Brechungsin-
dexunterschied zwischen biologischen Proben und der umgebenen Fliissigkeit. Geméfl Abbil-
dung 3.7 ergeben sich fiir Partikel mit n; < 1.40 photophoretische Effizienzen O < 0.03. Fiir
Partikel mit diesen Eigenschaften sind bei Verwendung des in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen
HeNe-Lasers photophoretische Geschwindigkeiten von vpp <4.3 pms™ zu erwarten. Auf-
grund der experimentellen Messunsicherheit des Aufbaus bei diesen niedrigen Geschwindig-
keiten ist die Verwendung eines Lasers mit einer hoheren Strahlintensitéit sinnvoll, um die
Unterscheidung von Mikroorganismen zu ermoglichen. Der HeNe-Laser des in Ab-
schnitt 4.2.1 beschriebenen experimentellen Aufbaus wurde durch den in Abschnitt 4.1.1 be-
schriebenen Nd:Y AG-Laser mit einer Ausgangsleistung von P = 1.2 W ersetzt.

Mit E. coli und S. enteritidis wurden die photophoretischen Geschwindigkeiten von zwei hit-
zegetOteten Bakterienstimmen ermittelt. Neben den Bakterienstimmen wurden S. cerevisiae-
Zellen untersucht. Der Durchmesser der spharischen Hefezellen lag im Bereich von 4 pm bis
6 um und wurde mit Hilfe eines optischen Mikroskops abgeschéitzt. Die Abmessungen und
die Brechungsindices der Proben sind in Tabelle 6.10 zusammengefasst.

Tabelle 6.10: Zusammenfassung der Charakterisierung der biologischen Proben.

Probe Form Grofle Vep
[m] [um 5]
E. coli stibchenformig 0.6 x 2.0 6.5
S. enteritidis stibchenformig 0.5x1.4 10.2
S. cerevisiae sphérisch 4..6 49.8

Von jeder Probe wurde die Bewegung von mehr als dreihundert Einzelpartikel im Laserstrahl
aufgezeichnet. Die Bilder wurden mithilfe der PT-Methode ausgewertet. Die Trajektorienana-
lyse wurde mit dem sigmoidalen Modell durchgefiihrt. Die aus den Trajektorien bestimmten
Geschwindigkeitsverteilungen sind in Abbildung 6.44 dargestellt, wobei die photophoretische
Geschwindigkeit logarithmisch aufgetragen ist.
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Abbildung 6.44: Geschwindigkeitsverteilungen von E. coli, S. enteritidis und S. cerevisiae.

Die Geschwindigkeitsverteilungen der drei verschiedenen Mikroorganismen sind deutlich
voneinander unterscheidbar. Wéhrend fiir E. coli-Bakterien das Maximum der Geschwindig-
keitsverteilung bei 6.5 ums” liegt, ergibt sich fiir Hefezellen eine photophoretische Ge-
schwindigkeit von etwa 49.8 pms™.

Der Unterschied der photophoretischen Geschwindigkeiten der Bakterien im Gegensatz zu
den Hefezellen kann durch den GroBenunterschied der beiden Proben erkldrt werden. Die
Hefezellen sind mit einem Durchmesser von rund 5 pm fast zehnmal so grofl wie der Durch-
messer der stibchenféormigen Bakterien. Wird fiir die Hefezellen ein mittlerer Durchmesser
von 5 um angenommen, resultiert bei den gegebenen experimentellen Bedingungen eine pho-
tophoretische Effizienz der Hefezellen von O = 0.010. Aus Abbildung 3.7 folgt daraus ein
Brechungsindex der Hefezellen von n; = 1.36. Die in der Literatur angegebenen Werte fiir
Hefezellen erstrecken sich iiber einen weiten Bereich von 1.35 <n; < 1.53 und sind stark ab-
héngig von der Pridparation der Proben [238, 242]. Der durch die Geschwindigkeitsmessung
bestimmte Wert des Brechungsindexes stimmt somit mit den Literaturdaten iiberein.

Obwohl die Linge der stabchenférmigen S. enteritidis-Bakterien kleiner als die der E. coli-
Bakterien ist, weisen sie eine hohere photophoretische Geschwindigkeit auf. Der Grund kann
zum einen darin liegen, dass der Brechungsindex der S. enteritidis-Bakterien hoher ist als der
der E. coli-Bakterien. Allerdings lésst sich diese Vermutung nicht verifizieren, da bislang nur
wenig Angaben {liber den Brechungsindex von Bakterien vorliegen. Bakterien sind inhomoge-
ne Strukturen, deren Bestandteile unterschiedliche Brechungsindices aufweisen. Der integrale
Brechungsindex eines Bakteriums setzt sich aus Zytoplasma (n; = 1.35...1.38) und Zellkern
(n; = 1.39) zusammen und wird massgeblich vom Gehalt an Protein (n; = 1.50...1.58) be-
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stimmt [242-244]. Zum anderen kann auch die Form der Bakterien fiir den unerwarteten Ge-
schwindigkeitsunterschied ausschlaggebend sein [243]. Auf die S. enteritidis-Bakterien wirkt
somit bei Bewegung in einem viskosen Medium aufgrund der sphérischen Form eine geringe-
re Reibungskraft als auf die zylindrischen E. coli-Bakterien. Das deutet darauf hin, dass auch
die Form der Partikel Einfluss auf die photophoretische Geschwindigkeit hat [142]. Aufgrund
der Abhingigkeit der photophoretischen Geschwindigkeit von der Partikelform und vom Bre-
chungsindex eignet sich die photophoretische Geschwindigkeitsmessung zur hochaufldsen-
den, schonenden Diskriminierung von Mikroorganismen.

6.3.7 Absorbierende Partikel

Ein weiterer Parameter, der neben dem Brechungsindex und der Partikelgroe mithilfe der
photophoretischen Geschwindigkeitsmessung untersucht wurde, ist die Absorption der Parti-
kel (Abschnitt 3.1.3). Als Modellkolloide wurden gefarbte Polystyrolpartikel untersucht, die
in ihrem Absorptionsverhalten unterschiedlich waren. In Abbildung 6.45 sind REM-
Aufnahmen von ungefarbten (a), rot (b) und schwarz (c) gefarbten Polystyrolkolloiden dar-
gestellt. Von jeweils hundert Partikeln wurde der Durchmesser durch Ausmessen mithilfe der
REM bestimmt.

Abbildung 6.45: REM-Aufnahme von ungefiirbten (a), rot (b) und schwarz (c) gefirbten PS-Kolloiden.

Die resultierenden GroBenverteilungen sind in Abbildung 6.46 dargestellt. An Messwerte
jeder GroBlenverteilung wurde durch nichtlineare Regression eine Gauflfunktion angenéhert.
Fir die wungefirbten PS-Kolloide ergibt sich ein mittlerer Durchmesser von
2.69 um £+ 0.04 um. Der mittlere Durchmesser der rotgefdarbten Kolloide betrigt
2.51 pum £ 0.06 pm. Die breiteste Verteilung dagegen zeigten die schwarz gefarbten Kolloide,
deren mittlerer Durchmesser zu 2.71 um £ 0.15 pm ermittelt wurde. Im Vergleich zwischen
gefarbten und ungefarbten Polystyrol-Kolloiden zeigen die ungefarbten Kolloide die engste
Groflenverteilung. Die Herstellung gefarbter monodisperser Kolloide stellt nach wie vor eine
Herausforderung an den Herstellungsprozess dar [245-247].
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Abbildung 6.46: GroéfBienverteilungen der ungefirbten, schwarz und rot gefirbten Kolloide.

Neben der Bestimmung der GroBe wurde das Absorptionsspektrum der Kolloide ermittelt.
Aufgrund der streuenden Natur der Proben war eine Bestimmung der Absorption mit klassi-
schen Methoden, die auf Transmissionsmessung basieren, nicht moglich. Zur Messung des
Absorptionsspektrums der gefirbten Kolloide wurde die Photoakustische Spektroskopie
(PAS) herangezogen. PAS ermdglicht wegen der verhidltnismifBig geringen Empfindlichkeit
gegeniiber Lichtstreuung die Bestimmung der Absorption opaker Proben (vgl. Abschnitt 3.3).
Der experimentelle Aufbau, mit dem die Absorptionsspektren ermittelt wurden, ist in Ab-
schnitt 4.3 beschrieben. Durch die Auftragung der auf die Laserpulsenergie normierten photo-
akustischen Signalamplitude gegen die Wellenldnge werden Absorptionsspektren erhalten.
Abbildung 6.47 zeigt Absorptionsspektren der transparenten sowie der rot und schwarz ge-
farbten Kolloide im Wellenldngenbereich von 410 nm bis 690 nm. Anhand der PAS-
Messungen konnen jedoch keine Aussagen dariiber gemacht werden, wie gleichmissig die
Partikel geférbt sind. So ist nicht geklért, ob sich der Farbstoff nur an der Oberfliche oder
iiber den ganzen Partikelquerschnitt homogen verteilt befindet.
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Abbildung 6.47: Durch photoakustische Spektroskopie ermittelte Absorptionsspektren von Kolloiden.
Die Emissionswellenléiinge des HeNe-Lasers bei 633 nm ist gekennzeichnet.

Die ungefarbten Kolloide zeigen erwartungsgemdll keine Absorption iiber den untersuchten
Wellenldngenbereich. Der Absorptionsbereich der rotgefarbten Kolloide erstreckt sich von
410 nm bis 600 nm. Die Absorption der schwarz gefarbten Partikel reicht von 410 nm bis
690 nm. Die Ergebnisse der Charakterisierung der gefarbten Partikel beziiglich der Partikel-
durchmesser und der Absorption ist in Tabelle 6.11 zusammengestellt.

Tabelle 6.11: Zusammenfassung der Charakterisierung der gefirbten Polystyrolpartikel.

Bezeichnung Partikeldurchmesser Partikeldurchmesser Absorptionsbereich
(Herstellerangabe) (REM) (PAS)
2a+1s 2a+1s
[um] [um] [nm]

PS, weify 3.14 £ 0.16 2.69 +0.03 -

PS, rot 2.92+0.11 2.51 +£0.05 410 - 600

PS, schwarz 2.95+0.09 2.71+£0.15 410 - 690

Von jeder Partikelsorte wurde die Bewegung im Laserstrahl von jeweils mehr als hundert
einzelnen Partikeln aufgezeichnet. Die Partikelbewegung wurde durch die automatische Bild-
verarbeitung analysiert. Zur Bestimmung der photophoretischen Geschwindigkeit aus den
Trajektorien wurde die PT-Methode mit dem sigmoidalen Modell verwendet. Die sich erge-
benden Geschwindigkeitsverteilungen sind in Abbildung 6.48 dargestellt. Die Geschwindig-
keitsverteilung der roten Kolloide ist denen der ungefarbten dhnlich. Die Partikel beider Sor-
ten zeigen iliber mindestens eine Distanz von mehr als 500 um stabile Bewegung im Laser-
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Abbildung 6.48: Geschwindigkeitsverteilungen von ungefirbten, rot und schwarz gefirbten Polystyrol-
kolloiden.

Deutlich verschieden dagegen ist das Verhalten der schwarz gefarbten Partikel, die bei der
Wellenlédnge des Laserstrahls absorbieren. Sobald sich ein Partikel in der Néhe des Strahls
befindet, erfihrt es eine Beschleunigung weg vom Strahl. Wenn keine Wechselwirkung mehr
mit dem Strahl stattfindet, verlangsamt sich die Geschwindigkeit der Partikel bis zum Still-
stand aufgrund von Reibung. Damit tritt die bei den transparenten Partikeln beobachtete Zent-
rierung und Stabilisierung im Strahl nicht auf. Die Bewegung der Partikel ist weder gerichtet,
noch tiberschreitet die zuriickgelegte Distanz bei Wechselwirkung mehr als 200 um. Sowohl
Bewegung in, wie entgegen der Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls wurde beobachtet. Das
Ergebnis der Auswertung der Geschwindigkeit der ungerichteten Bewegung der schwarz ge-
farbten Kolloide ist Abbildung 6.48 dargestellt. Die Geschwindigkeitsverteilung zeigt eine
breite Verteilung bei niedrigen photophoretischen Geschwindigkeiten im Bereich von 0 bis
25 ums”. Neben den langsamen Geschwindigkeiten treten signifikant auch Geschwindigkei-
ten iiber einen weiten Bereich zwischen 50 pm s™ und 80 pm s™ auf, die deutlich iiber denen
der ungeférbten Partikel liegen.
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Die Verteilung der Geschwindigkeiten der schwarz gefarbten Partikel lasst sich nicht anhand
der GroBenverteilung erkldren. Demnach miisste die Geschwindigkeitsverteilung bei
35 ums™ gegeniiber der Geschwindigkeitsverteilung der transparenten Kolloide verbreitert
erscheinen.

Offenbar ist die Verteilung der photophoretischen Geschwindigkeit vom Absorptionsverhal-
ten der Kolloide abhédngig. Da allerdings keine stabilen Partikelbahnen mit schwarz gefarbten
Partikeln im Laserstrahl auftreten, ist die erhaltene Geschwindigkeitsverteilung nur bedingt
vergleichbar mit der von Partikeln, die eine stabile Bahn aufweisen. Um auf das Migrations-
verhalten eines einzelnen Partikels schlieBen zu konnen, miisste ein Weg gefunden werden,
der eine stabile Bahn fiir absorbierende Partikel ermdglicht.
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6.4 Trennung von Hydrokolloiden

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein kontinuierliches Trennsystem entwickelt, das
Partikel auf der Basis von lichtinduzierten Kriften separiert. Die im vorangegangenen Ab-
schnitt beschriebenen Ergebnisse zeigen, dass die photophoretische Geschwindigkeit von
Kolloiden von Durchmesser, Brechungsindex, Form und Absorptionsverhalten der Partikel
abhingig ist. Die Ergebnisse aus der Geschwindigkeitsmessung bildeten die Voraussetzung
fiir die Dimensionierung einer Kreuzstromanordnung, die in Abschnitt 6.4.1 charakterisiert
wird. Aus den Trajektorien der Kreuzstromrichtung wurde eine Trennzelle dimensioniert
(Abschnitt 5.4.4). Die photophoretische Trennung wurde in Abhdngigkeit von der Lage des
Fokus (Abschnitt 6.4.4) und vom Querfluss (Abschnitt 6.4.5) charakterisiert.

6.4.1 Charakterisierung der Kreuzstromanordnung

Die Messungen zur Charakterisierung der Kreuzstromanordnung wurden mit dem in Ab-
schnitt 4.2.1 beschriebenen Aufbau und mit der in Abschnitt 5.5.1 beschriebenen Flusszelle
durchgefiihrt. Die Charakterisierung wurde mit Polystyrolkolloiden im GroRenbereich zwi-
schen 1 pm und 5 pm bei einer Partikelanzahldichte von 1.2 - 10° cm™ durchgefiihrt. Die Ein-
stellung des Querflusses erfolgte durch die mikrocontrollergesteuerte Mikrozahnringpumpe,
deren Kalibrierung in Abschnitt 6.1.4 beschrieben ist.

Querfluss

Im folgenden Abschnitt wird die Bewegung von Partikeln in einem Laserstrahl in Abhéngig-
keit vom Querfluss untersucht. Fiir jeden Querfluss wurden Trajektorien von fiinf verschiede-
nen Partikeln aus Bildsequenzen mit Hilfe der manuellen Methode bestimmt (Ab-
schnitt 4.1.4). Aus den sich ergebenden Partikeltrajektorien bei Querfliissen von 5.0 pms™,
11 pms™ und 22 um s™ wurde jeweils ein représentativer Verlauf der Partikelbewegung aus-
gewidhlt, der in Abbildung 6.49 dargestellt ist. Der Querfluss war in positiver y-Richtung an-
gelegt. Der Laserstrahl breitete sich in positiver x-Richtung aus. Die Abgrenzungen des La-
serstrahls @y =+ 11.05 um sind durch unterbrochene Linien dargestellt. Der Start der Partikel
wurde auf x = 0 gesetzt.

Partikel bewegen sich zundchst mit der Geschwindigkeit des Querflusses in positiver
y-Richtung auf den Strahl zu (-40 um <y <-11.05 um). Im Bereich des Laserstrahls
-11.05 um <y <+11.05 pm wirkt die photophoretische Kraft quer zur Stromung auf die Par-
tikel. Im Falle eines Querflusses von 22 pm s™' wird das Partikel mit einem photophoretischen
Versatz von 21 um nur gering aus seiner urspriinglichen x-Position ausgelenkt. Fiir einen
Querfluss von 5.0 pm s dagegen legt das Partikel eine um mehr als Faktor zehn héhere Dis-
tanz von 267 pm in x-Richtung zuriick. Die Einstellung des Querflusses steuert somit direkt
den photophoretischen Versatz, um den die Partikel quer zur Stromungsrichtung abgelenkt
werden.

Die sich in einer Kreuzstromanordnung ergebenden Trajektorien fiir Partikel, die mit dem
Laserstrahl in Wechselwirkung treten, wurden gemifl dem in Abschnitt 5.4 beschriebenen
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Modell berechnet. Die FErgebnisse der Berechnungen fiir die Werte wo=11.05 um,
DIviax = 14 KW cm? und 0 =0.18 in Abhingigkeit vom Querfluss sind in Abbildung 6.49
eingezeichnet.

Fiir Querfliisse > 11 um s™ ergibt sich eine gute Ubereinstimmung der theoretisch berechne-
ten Trajektorien mit den Messdaten. Fiir kleinere Querfliisse dagegen weichen die theoreti-
sche Berechnung und die experimentellen Ergebnisse des photophoretischen Versatzes um
mehr als 20 % voneinander ab. Der Grund liegt darin, dass das theoretische Modell nur die
axiale Kraft, d.h. den Anteil der Kraft in Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls, beriicksich-
tigt. Bei einem auf optischen Kriften basierenden Trennsystems ist die radial zum Laserstrahl
wirkende Gradientenkraft wesentlich dafiir verantwortlich, dass Partikel radial im Strahl sta-
bilisiert werden, und so einen grofleren photophoretischen Versatz aufweisen, als theoretisch

vorhergesagt.
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Abbildung 6.49: Trajektorien von 2.9-um-Polystyrolpartikeln in der Kreuzstromanordnung bei ver-
schiedenen Querfliissen.

Einfluss der Gradientenkraft

In Abbildung 6.50 ist die y-Koordinate eines Partikels mit dem Durchmesser von 4.1 pm fiir
die verschiedene Querfliisse gegen die Zeit aufgetragen. Die Laserstrahltaille 2w, ist durch
unterbrochene Linien gekennzeichnet. An die y(f)-Koordinaten der Trajektorien der verschie-
denen Querfliisse wurden jeweils durch lineare Regression im Bereich von
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-50 pm >y >-11.05 um Geraden angenéhert. Die Querfliisse, die aus den Steigungen der
Ausgleichsgeraden ermittelt wurden, lagen im Bereich zwischen 4.8 und 33 pm s™.

Es ergeben sich zwei Grenzfille: Fiir Querfliisse vg >> vpp ergibt sich ein nur geringer photo-
phoretischer Versatz. Im Falle von vg < vpp ergibt sich fiir die Partikel eine Trajektorie, die
quer zur Stromung verlduft, was als stabile Trajektorie bezeichnet wird.

Dieses Verhalten kann auch mit der Wechselwirkungszeit #(vg)) beschrieben werden, mit der
ein Partikel mit dem Laserstrahl wechselwirkt. Ein Partikel, das sich mit der Geschwindigkeit

des Querflusses vp; bewegt, benotigt die Zeit

2w
t(vp) = —2, (6.14)
Vr1

um eine Strecke d = 2wy zurlickzulegen, wenn keine optisch generierte Gradientenkraft wirkt.
Aus dem Verlauf der y-Koordinaten iiber die Zeit ist zu erkennen, dass das Partikel um eine
Zeitspanne ty langer im Laserstrahl verbleibt. Wirkt die Gradientenkraft auf Partikel, so ver-
langert sich die Zeitspanne um ¢, in Abhdngigkeit vom Querfluss:

2w,
t(vg) = o + to (Vr1)- (6.15)
F

20

-
o

y-Position / ym
o

Zeit/s

Abbildung 6.50: Verlauf der y-Koordinate in Abhéingigkeit von der Zeit. Der Mafistab der Zeitachse ist
an die Geschwindigkeiten angepasst.
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6 Ergebnisse und Diskussion

Fiir einen Querfluss von 33 um s ergibt sich # < 0.2 s. Die Zeitspanne #, nimmt mit sinken-
dem Querfluss zu. Bei vg =4.8 um s ist der Querfluss so niedrig, dass Partikel schlieBlich
durch die Gradientenkraft im Strahl gehalten werden und gegen die auf das Partikel durch die
Stromung verursachte wirkende Reibungskraft bewegt werden. Daraus resultiert ein photo-
phoretischer Versatz von > 500 um. In Abbildung 6.51 ist der Verlauf der photophoretischen
Geschwindigkeit der Partikel entlang der x-Koordinate gezeigt. Die Daten entstammen den in
Abbildung 6.50 dargestellten Trajektorien. Fiir einen Querfluss von 4.8 pm s werden Parti-
kel in der Nédhe des Laserstrahls in x-Richtung beschleunigt, bis sie sich in der Mitte des
Strahles befinden. Dort sind die Partikel durch die Gradientenkraft stabilisiert und bewegen
sich mit der photophoretischen Geschwindigkeit fort. Aufgrund der Stabilisierung der Partikel
im Strahl gegen den Querstrom werden die Partikel {iber eine Strecke von mehr als 250 pm
transportiert. Bei einem Querfluss von 12 ums™ ist bereits keine Stabilisierung im Strahl
mehr moglich, und der photophoretische Versatz betrdgt 150 um. Der photophoretische Ver-
satz und die maximal erreichte Geschwindigkeit nehmen mit steigendem Querfluss ab.

»
o
T
1

PS-Kolloide, & 4.1 pm
I =14 kW cm?

Max

4.8 um s”

N A
o o
1 1

Photophoretische Geschwindigkeit / um s’
o

0 50 100 150 200 250
x-Position / pm

Abbildung 6.51: Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeiten von Partikeln entlang der
x-Koordinate in einer Kreuzstromkonfiguration.

Partikelgrof3e

Die Trajektorien von Partikeln der Durchmesser 1 pm, 2.9 pum und 4.1 pm sind fiir einen
Querfluss von 11.3 pms™ + 0.9 um s™ in Abbildung 6.52a und 5.0 pms™ £ 0.3 um s in Ab-
bildung 6.52b dargestellt. Der Mittelwert und die Standardabweichung der Querfliisse wurden
aus der Geschwindigkeit von jeweils zwanzig Partikeln berechnet, die mehr als 200 pm von
der Wand entfernt waren, und nicht mit dem Laserstrahl wechselwirkten.
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6.4 Trennung von Hydrokolloiden

Fiir ein Partikel mit einem Durchmesser von 1.0 um veréndert sich der Versatz bei Verringe-
rung der Querflusses von 14 pm auf 17 pum. Im Gegensatz dazu bildet sich bei einem
4.1-um-Partikel bei viy = 5.0 pm s eine stabile Trajektorie aus, wihrend bei einem hoheren
Querfluss dpp = 151 pm betrigt. Diese starke Abhdngigkeit des photophoretischen Versatzes
von der PartikelgroBe bildet die Grundlage fiir ein kontinuierliches Trennsystem. Durch Ver-
anderung des Querflusses kann die Auflésung der Trennung an die Eigenschaften der zu tren-
nenden Suspension angepasst werden.

4501 (a) L 20, 1 4501 (b) — (24.1 ym)
: : 20
_ > R
Vi = (11.320.9) l‘z"‘ s v, = (5.0:0.3) yms” I§A e
I =14kWcm? : 2 4 ;
E Max : E _IM“ =14 kW cm /
£ 300 £ 300
~ ~ [ g - -
[= Messdaten c Messdaten: /l. 267 pm (22.9 pm)
0 -2 4.1 ym : : K] —=4.1pm i
- : : -t
B --®- 2.9um : 151 um (@ 4.1 pym) i ~-m--2.9pm / b
o 150} —o—1.0um : M ADDLS E O 150 —o—1.0um / ‘
nl. Berechnung: AAA n.- Berechnung: //'
X —=m 4 um : &;X I - - S — 4.1 pm /
---- 29um - m@29pmy 20pm
——1.0pm i me 17 um (21.0 pm)
——10wum ¢
0o-CC0 > ——0=0—0——
0 L 14 um (@ 1.0 um) T 0 - 1
-40 -20 0 20 40 -40 -20 . 0 20 40
y-Position / ym y-Position / ym

Abbildung 6.52: Trajektorien von Partikeln unterschiedlicher Groflie bei einem Querfluss von
11 pm s (links) und 5 pm s (rechts).

Neben den Messdaten sind die gemiB der Gleichungen (5.9) und (5.10) berechneten Trajekto-
rien als Linien dargestellt. Fiir 1.0-um-Partikel ergibt sich Konsistenz zwischen der Theorie
und den Messdaten. Fiir die Partikelgrofen 2.9 um und 4.1 um dagegen ist der photophoreti-
sche Versatz grofler als theoretisch vorhergesagt (ve < vpp).

In Abbildung 6.53 ist eine Zusammenfassung des photophoretischen Versatzes der Partikel-
grofen 1.9 um, 2.9 pm und 4.1 pum in Abhéngigkeit vom Querfluss aufgetragen. Zur besseren
Visualisierung sind an die Messdaten empirische Funktionen angenéhert. Es ergibt sich, dass
fiir alle untersuchten Partikelgr6Ben der photophoretische Versatz bei Querfliissen
ver> 15 um s geringer als 50 pm wird.

Fiir eine Auftrennung eines Gemisches von Polystyrolkolloiden im Grofenbereich zwischen
1.9 um und 4.1 pm werden Querfliisse zwischen 2.5 pms™ und 10 pms” verwendet. Bei
ver=8 ums™ wird fiir ein 4.1-pm-Partikel eine stabile Trajektorie quer zur FlieBrichtung er-
zielt (dpp > 750 um). Der photophoretische Versatz von Partikeln mit einem Durchmesser von
2.9 um und 1.9 pm ist demgegeniiber deutlich kleiner als 100 pm. Bei einem Querfluss von
2.5 ums™ ist auch fiir 2.9-um-Partikel dpp> 750 pm. Damit werden bei diesem Querfluss
sowohl Partikeldurchmesser von 4.1 um als auch 2.9 pum Durchmesser im Strahl transportiert,
wéhrend 1.9-um-Partikel dagegen nur einen photophoretischen Versatz von etwa 250 pm
zeigen.
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Abbildung 6.53: Abhiingigkeit des photophoretischen Versatzes vom Querfluss fiir verschiedene Kol-
loiddurchmesser.

In Abbildung 6.54 ist der photophoretische Versatz in Abhéngigkeit vom Partikeldurchmesser
aufgetragen. Dabei wurden die Daten aus Abbildung 6.53 verwendet. Im Falle eines geringen
Querflusses von 2.8 pm s entspricht der Unterschied des photophoretischen Versatzes zwi-
schen einem Partikel mit 1.9 pm und 2.9 pm etwa 400 pm. Im Falle einer hoheren FlieBge-
schwindigkeit von 7.6 pms™ zeigen Partikel bis zu einem Durchmesser von 2.9 um einen
photophoretischen Versatz, der kleiner als 200 um ist. Im Gegensatz dazu betriagt der Unter-
schied des photophoretischen Versatzes von Partikeln mit 2.9 pm und 4.1 um Durchmesser
etwa 600 um. Fiir eine optimale Trennung von Partikeln mit unterschiedlichem Durchmesser
wird ein Querfluss in der Weise optimiert, dass die Differenz der photophoretischen Distanz
der untersuchten PartikelgroBen maximal wird.
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Abbildung 6.54: Einstellung des photophoretischen Versatzes durch den Querfluss.

6.4.2 Charakterisierung von Kolloidsuspensionen

Die Partikelanzahldichte einer Kolloidsuspension mit Polystyrolpartikeln der Durchmesser
1.0 ym und 4.8 pm wurde auf eine Partikelanzahldichte nvsium = nvioum = 6.0 - 10° cm™
durch Verdiinnung der Stammsuspensionen eingestellt. Eine REM-Aufnahme eines
85 um x 72 um groflen Ausschnitts einer mit einer Kolloidsuspension belegten Filterfliche ist
in Abbildung 6.55 gezeigt.

Abbildung 6.55: REM-Aufnahme eines mit einer Kolloidmischung von 1-pm- und 4.8-pm-Partikeln be-
legten Polycarbonatfilters.
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Die Bestimmung der Konzentrationsverhiltnisse erfolgte gemdf3 der Beschreibung aus Ab-
schnitt 4.2.2 durch Auszihlen der Kolloide einer Filterfliche von 0.33 mm?®. Aus der Auszih-
lung ergab sich ein Verhéltnis von

N(4.8um) 1.24
N(1.0um) 1

Die 4.8-um-Partikel sind in der Suspension gegeniiber den 1.0-um-Partikeln iiberrepriasen-
tiert. Allerdings ist anzumerken, dass die kleinen Partikel durch die groBeren bei der REM-
Aufnahme verdeckt sein konnten. Das Verhiltnis der Partikelanzahlen kann trotz der fehler-
behafteten Verdiinnung aus den Stammsuspensionen mit hinreichender Genauigkeit einges-
tellt werden.

6.4.3 Ablauf einer Trennung

Zur photophoretischen Trennung von Kolloidsuspensionen wurde eine nach dem in Ab-
schnitt 5.4.4 beschriebenen Modell dimensionierte Trennzelle verwendet. Die Entwicklung
und der Aufbau der Zelle ist in Abschnitt 5.5.2 beschrieben. Zur Trennung von Kolloidsus-
pensionen wurde der Nd:YAG-Laser (Typ II) eingesetzt. Details des experimentellen Aufbaus
sind in Abschnitt 4.2.2 beschrieben.

In Abbildung 6.56 ist eine Bildsequenz einer Abtrennung von 4.8 um Partikeln aus einer Par-
tikelmischung dargestellt, die 4.8-pm- und 1.0-pm-Partikel enthélt. Der zeitliche Abstand der
Bilder betrdgt 1.0s. Die Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls verlduft in positiver
x-Richtung. Die zwei mit Wasser gefiillten Kammern sind iiber eine 300 pm breite Offnung
miteinander verbunden. In Kammer 1 auf der linken Seite befindet sich die Partikelmischung.
Kammer 2 auf der rechten Seite ist mit Wasser befiillt, das vorher durch einen 200-nm-
Porenfilter filtriert wurde. Durch Anlegen eines elektrischen Feldes wird der elektrophoreti-
sche Querfluss in negative y-Richtung eingestellt (vgl. Abschnitt 6.1.5).

Ein Partikel (1), das sich in im Laserstrahles befindet (¢ = 0 s), wird mit der photophoretischen
Geschwindigkeit in Ausbreitungsrichtung des Lasers bewegt. Fiir geniigend niedrige Quer-
fliisse ist die Reibungskraft auf das sich bewegende Partikel kleiner als die Gradientenkraft,
und Partikel (1) ist im Strahl stabilisiert (¢ = 1 s). Uberwiegt die Reibungskraft gegeniiber der
Gradientenkraft, erfahrt ein Partikel (2) einen photophoretischen Versatz und verldsst den
Laserstrahl wieder (¢ =1 s). Ein Partikel mit einem Durchmesser von 4.8 pym (1) wird durch
die lichtinduzierten Kréifte von Kammer 1 in Kammer 2 {iberfiihrt (¢ = 3 s), wédhrend der pho-
tophoretische Versatz eines 1.0-um-Partikels zu klein ist, um iiber die Trennwand zu gelan-
gen. Auf diese Weise kann kontinuierlich eine Partikelmischung aufgetrennt werden
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6.4 Trennung von Hydrokolloiden

Abbildung 6.56: Bildsequenz einer Abtrennung von 4.8-um-Partikeln (1a und 1b) aus einer Mischung
mit den Durchmessern 1.0 pm (2) und 4.8 pm. Die Breite der Kammero6ffnung betrigt
300 pm.




6 Ergebnisse und Diskussion

6.4.4 Lage des Fokus

Der Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit von zehn Polystyrolkolloiden mit einem
Durchmesser von 4.1 pm entlang der Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls ist in Abbildung
6.57 dargestellt. Die Geschwindigkeit wurde aus Bildsequenzen mit Hilfe der manuellen Me-
thode (Abschnitt 4.1.4) ermittelt. Der Ursprung befindet sich in der Mitte der Trennwand,
deren Abmessungen im Bereich -200 um <x <200 um als senkrechte Linien eingezeichnet
sind.
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Abbildung 6.57: Photophoretische Geschwindigkeit von 4.1-pm-Partikeln in Abhingigkeit von der
x-Position.

Die Lage des Fokus des Laserstrahles ergibt sich an dem Ort der maximalen photophoreti-
schen Geschwindigkeit der Partikel. Der transversale Verlauf der Intensitét eines Laserstrahls
wird durch Gleichung (3.13) beschrieben. Gemif dieser Gleichung wurde durch nichtlineare
Regression eine Funktion der Form

PP h (:cl —2)? (®19
an die Datenpunkte angepasst. Der Bestimmtheitsmal} betrdgt 0.828 (n =49, m = 10). Die
Verschiebung des Graphen in x-Richtung wird durch den Parameter z bestimmt, der den Ab-
stand zwischen der Mitte der Trennwand und der Lage des Fokus bezeichnet. Durch die Re-
gression wurde z = -170.0 um bestimmt, womit sich der Fokus auf der Eingangsseite der Off-
nung befindet.
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6.4 Trennung von Hydrokolloiden

Durch eine Mikrometerschraube wurde die Position der Linse und damit die Lage des Fokus
beziiglich der Trennwand eingestellt. Die sich ergebenen Geschwindigkeitsverldufe fiir einen
Abstand des Fokus von der Trennwand = -2000 pm, -1000 pm, 0 pm 1000 pm und 2000 pm
sind in Abbildung 6.58 dargestellt. Aufgrund der verringerten Laserleistung von P =390 mW
ergeben sich im Vergleich zu den in Abbildung 6.57 dargestellten Ergebnissen niedrigere
Werte der Geschwindigkeit. Die Trennwand ist schematisch durch unterbrochen gezeichnete
Linien bei x =+ 200 pm dargestellt.
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Abbildung 6.58: Verlauf der photophoretischen Geschwindigkeit in Abhingigkeit von der Lage vom
Fokus.

In Abbildung 6.59 sind die Mittelwerte und die Standardabweichungen der maximalen photo-
phoretischen Geschwindigkeiten von jeweils flinf Trajektorien in Abhédngigkeit von z darges-
tellt. Zum Vergleich ist das Ergebnis des gemilB Gleichung (3.12) mit den Werten wo =75 pm
und Iyiax = 44 kW cm™ berechneten Verlaufs der photophoretischen Geschwindigkeit einge-
zeichnet.
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Abbildung 6.59: PP-Geschwindigkeit der abgetrennten Partikel an der Offnung in Abhingigkeit von der
Lage der Strahltaille bezogen auf die Mitte der Wandoffnung.

Aus dem Verlauf der Geschwindigkeitsmaxima ist der Einfluss der Fokussierung des Laser-
strahls ist in einem Bildfeldes mit den Abmessungen 2 mm x 3 mm deutlich sichtbar. Die
Lage des Fokus spielt eine wichtige Rolle, da bei der photophoretischen Trennung Partikel
iiber eine Distanz von mehr als 2 mm bewegt werden. Bei einem Abstand von z =1 mm vom
Fokus ist die Intensitdt bereits um mehr als 60 % gegeniiber von Iy, (z=0) abgesunken.
Aufgrund der durch die Aufweitung des Strahles verringerten Intensitéten ist auch die photo-
phoretische Geschwindigkeit geringer. Die Gradientenkraft, die das Partikel im Strahl radial
stabilisiert, nimmt dabei ebenfalls niedrigere Werte an. Als Folge bei einem Betrieb der Tren-
nung ausserhalb des Fokus muss der Querfluss herabgesetzt werden, und der Durchsatz der
Trennung sinkt. Optimale Ergebnisse fiir eine Trennung ergeben sich, wenn sich der Fokus in
unmittelbarer Nihe zur Offnung befindet.
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6.4 Trennung von Hydrokolloiden

6.4.5 Querfluss

Die Trennung einer Kolloidmischung mit 1-pm- und 4.8-pm-Polystyrolpartikel wurde in Ab-
hingigkeit vom Querfluss untersucht. Das Trennvermdgen wird im Folgenden als Quotient
aus der Anzahl der Partikel des Durchmessers 4.8 pm N4 g, und Gesamtzahl der Partikel
definiert, die durch die Offnung von Kammer 1 in Kammer 2 gelangen:

N®4.8um

Yos8um = (6.17)

N04.8um + N(Z)l.Op.m .

Von jeder Trennung wurden fiir jede Querflusseinstellung jeweils fiinf Bildsequenzen iiber
eine Zeitspanne von 70 s aufgezeichnet. Die Unterscheidung der Partikel erfolgte zum einen
anhand der photophoretischen Geschwindigkeit und zum anderen durch die Intensitdt des 90°-
Streulichts. Partikel der Grofle 4.8 um zeigen gegeniiber den 1.0-pm-Partikeln eine deutlich
hohere photophoretische Geschwindigkeit und eine intensive Streuung des Laserlichtes. In
Abbildung 6.60 ist das Trennvermodgen in Abhingigkeit vom Querfluss dargestellt. Aus fiinf
Bildsequenzen pro Querflusseinstellung wurde der Mittelwert und die Standardabweichung
des Trennvermdgens bestimmt.
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Abbildung 6.60: Trennvermdgen fiir 4.8-pm-Partikel in Abhéngigkeit vom Querfluss fiir eine Mischung

aus 1-um- und 4.8-pm-Partikel.
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Fiir Querfliisse bis 15 um s™ konnen beide PartikelgroBen in Kammer 2 gelangen. Es findet
praktisch keine Trennung statt und das Trennvermégen liegt zwischen 0.35 und 0.65. Der
Bereich zwischen 17 pms™ bis 25 ums™ fiir den Querfluss kennzeichnet die Trennung der
Partikel, was sich in einem Plateau fiir das Trennvermdgens mit Y4 gum > 0.94 duflert. Bei
einer weiteren Erhohung des Querflusses schlieBlich konnen keine Partikel mehr durch die
Offnung gelangen. Die durch den Querfluss verursachte Reibungskraft auf die Partikel ist nun
so hoch, dass der photophoretische Versatz fiir beide Partikel unter 400 um sinkt. Dadurch
konnen Partikel die Distanz bis zur Trennwand nicht mehr zuriicklegen und verbleiben in
Kammer 1.

6.4.6 Optimierung der Trennung

Aus den Bildserien der Trennung in Abhingigkeit vom Querfluss (obiger Abschnitt) wurde
fiir die 1.0-um-Partikel der photophoretische Versatz durch manuelle Auswertung bestimmt.
In Abbildung 6.61 ist der photophoretische Versatz der 1.0-um-Partikel in Abhéngigkeit vom
Abstand zur Offnung dargestellt. Bei einem Querfluss von 6.0 ums’' konnen neben
4.8-um-Partikeln auch 1.0-um-Partikel, die bis zu 600 um von der Trennwand entfernt sind,
durch die Offnung in Kammer 2 gelangen. Bei einer Erhéhung des Querflusses nimmt der
photophoretische Versatz ab. Bei einem Querfluss von 19 pm s betrigt die maximale Ent-
fernung, von der 1.0-um-Partikel in die Offnung gelangen konnen, nur noch 125 pm. Bei ei-
nem Querfluss von 24 pm s™ wird die Entfernung mit 18 um vernachléssigbar klein gegenii-
ber einem photophoretischen Versatz der 4.8-pm-Partikel von mehr als 2 mm.
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Abbildung 6.61: Photophoretischer Versatz von 1-um-PS-Partikeln in Abhiingigkeit vom Abstand zur
Offnung. An die Messdaten sind empirisch ermittelte Funktionen angenihert.
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Die Trajektorienldngen der 1.0-um-Partikel in Abhingigkeit vom Querfluss zeigt Abbildung
6.62. Fiir den Laserstrahl, der sich in positiver x-Richtung ausbreitet, wurde eine konstante
Strahltaillie von @ =75 pm angenommen. Der Querfluss ist dazu senkrecht in negativer y-
Richtung angelegt. In das Schema sind maBstabsgetreu die maximalen Abstinde zur Offnung
aus Abbildung 6.61 eingezeichnet, bis zu denen bei dem jeweiligen Querfluss 1.0-um-Partikel
gerade noch in die Offnung gelangen kénnen. Wirkt kein Querfluss (vi = 0), so weisen so-
wohl 1-um-Partikel wie 4.8-um-Partikel stabile Bahnen iiber mehr als 2 mm auf. Es werden
beide PartikelgroBen von Kammer 1 in Kammer 2 befordert, und eine Auftrennung erfolgt
nicht (Y= 0.50). Zur Optimierung der Trennung wird der Querfluss nun so weit erhoht, bis
die Trajektorienlénge der PartikelgroBe, die in Kammer 1 verbleiben soll, klein im Gegensatz
zu der Trajektorienléinge der abzutrennenden Partikelgrofe wird. Wie auch aus Abbildung
6.60 entnommen werden kann, erweisen sich Querfliisse zwischen 19 pm s™ und 24 pm s™ als
optimal fiir die Abtrennung der 4.8 -pm-Partikel.

we 0§ 0

Kammer 2

Abbildung 6.62: Mafistabsgetreue Darstellung der Trajektorienlinge der 1.0-pm-Partikel.

Eine wirksame Moglichkeit zur Optimierung des Trennvermdgens konnte darin bestehen,
dass ein gewisser Mindestabstand zwischen Probe und Trennwand gewdhrleistet wird. Durch
eine einfache hydrodynamische Fokussierung konnte der Abstand der Probe zur Trennwand
so eingestellt werden, dass der Einflussbereich der unerwiinschten Partikel klein gegen den
Abstand wird. Auf diese Weise ist gewihrleistet, dass nur die Partikel von Interesse iiber die
Offnung in Kammer 2 gelangen.
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7 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung und Charakterisierung photophoreti-
scher Systeme zur Trennung und Charakterisierung von kolloidalen Suspensionen in Kreuz-
stromanordnung. Die Messsysteme basieren auf lichtinduzierten Kréften, die durch Lasersys-
teme auf Mikropartikel generiert wurden. Der Schwerpunkt lag auf der kontinuierlichen Ana-
lytik von Modellkolloiden und Realproben in Form von absorbierenden Proben und Mikroor-
ganismen. Dabei wurde die Fragestellung untersucht, inwieweit mit Hilfe optischer Kréifte
analytisch-chemische Aussagen iiber partikuldre Proben gemacht werden kdnnen.

Charakterisierung

Zur Charakterisierung von Hydrokolloiden wurde ein Messsystem entwickelt, mit dem die
Bewegung eines Partikels im Laserstrahl beobachtet und quantifiziert werden konnte. Durch
sukzessive Optimierung des Versuchsauftbaus wurden reproduzierbare Bedingungen fiir die
Messung der photophoretischen Geschwindigkeit erarbeitet. Zur Quantifizierung der Partikel-
geschwindigkeit wurde ein HeNe-Laser mit einem anndhernd Gauf3formigen Strahlprofil ein-
gesetzt. Die Flusszelle zur Geschwindigkeitsmessung wies einen rechteckigen Querschnitt mit
einem niedrigen Seitenverhéltnis auf.

Im Rahmen der Arbeit wurden drei verschiedene Methoden entwickelt, mit denen die Aus-
wertung der Bildsequenzen erfolgte. Bei der manuellen Methode wird die Bewegung per
Hand durch Markierung der Partikel analysiert. Mit Hilfe der PIV-Methode, die auf dem
Prinzip des Bildvergleichs durch Kreuzkorrelation arbeitet, konnten Geschwindigkeiten von
Partikeln bis zu einer Konzentration von 100 mg L' bestimmt werde. Durch die PT-Methode
wurden photophoretische Geschwindigkeiten einzelner Partikel aus den Trajektorien unter
Berticksichtigung des transversalen Strahlprofils berechnet. Die PT-Methode eignet sich im
Vergleich mit den anderen beiden Methoden am besten fiir die Bestimmung der photophoreti-
schen Geschwindigkeiten, da die Geschwindigkeit von Einzelpartikeln am genauesten und
mit dem geringsten zeitlichen Aufwand berechnet wird.

Die Analyse der photophoretischen Geschwindigkeit lieferte wertvolle Erkenntnisse zur Be-
stimmung von optischen Eigenschaften von Partikeln. Bei Kenntnis des Brechungsindexes
des Partikels konnen PartikelgroBBen im Bereich von 1 um bis 5 um bestimmt werden. Die aus
den Geschwindigkeitsverteilungen berechneten Partikeldurchmesser zeigen gute Ubereins-
timmung mit den durch den Hersteller vorgegebenen Werten. Fiir die Bestimmung der Parti-
kelgroBe ergibt sich eine Auflosung von Ar/r =0.03. Neben der Bestimmung der GroBe ein-
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zelner Partikel wurden die Mischungsverhiltnisse von kolloidalen Suspensionen mit den Gro-
Ben 1.0 pm und 4.1 pm im Rahmen einer Messungenauigkeit von 5.2 % ermittelt.

Zur Bestimmung des Brechungsindexes wurden zunichst die theoretischen Grundlagen ge-
legt. Dazu wurde der Zusammenhang zwischen der photophoretischen Effizienz und dem
Brechungsindex in der Nédherung der geometrischen Optik berechnet. Dadurch konnte der
Brechungsindex von Partikeln auf der Basis der Messung der photophoretischen Geschwin-
digkeit bestimmt werden. Die Bestimmung des Brechungsindex im Bereich von
1.37 > n; > 1.68 ergibt eine Abweichung von weniger als 4 % vom Literaturwert. Die Auflo-
sung fur Partikel im GroBenbereich von 3 pm betrdagt ARIU/RIU = 0.04. Der Bestimmung des
integralen Brechungsindex von Partikeln kommt besonderer Bedeutung zu, da damit zersto-
rungsfrei auf die chemische Zusammensetzung einzelner Partikel geschlossen werden kann.
Das Potenzial der photophoretischen Geschwindigkeitsmessung zeigt sich bei der Untersu-
chung von Mikroorganismen. Deutlich konnten die Geschwindigkeitsverteilungen der Bakte-
rienstimme von hitzegetoteten E. coli und S. enteritidis voneinander unterschieden werden.
Aus den gemessenen photophoretischen Geschwindigkeiten wurden erste Abschédtzungen der
Brechungsindices von Mikroorganismen vorgenommen.

Partikel, die Licht absorbieren, unterscheiden sich im Vergleich zu transparenten Partikeln
deutlich in ihrem Verhalten bei der Wechselwirkung mit dem Laserstrahl. Ein Partikel, dessen
Absorption im Bereich der Wellenlédnge des eingesetzten Lasersystems liegt, bewegt sich in
radialer Richtung weg vom Laserstrahl. Durch Wahl der Wellenlénge des eingesetzten Lasers
ist somit eine Unterscheidung von absorbierenden und nichtabsorbierenden Spezies moglich,
was zu Trennzwecken eingesetzt werden kann.

Die photophoretische Geschwindigkeitsmessung (engl. photophoretic velocimetry, PPV) stellt
somit einen wertvollen Beitrag in der zerstorungsfreien, markierungsfreien Analytik von bio-
logischen Proben dar.

Trennung

Der Schwerpunkt dieser Arbeit lag auf der Entwicklung und Charakterisierung eines konti-
nuierlich arbeitenden photophoretischen Trennsystems in Kreuzstromanordnung. Aus einer
Vielzahl von Fragestellungen aus den Gebieten der Chemie, Pharmazie, Lebenswissenschaf-
ten, Erndhrungswissenschaften oder Biologie erwéchst die Notwendigkeit der Kenntnis weite-
rer diskreter Partikeleigenschaften zusétzlich zur PartikelgroBe. Gerade Realproben stellen
jedoch hédufig komplexe Mischungen aus Partikeln mit verschiedenen Eigenschaften dar, was
ein zerstorungsfreies Monitoring erschwert. Eine Fraktionierung von Hydrokolloiden ist in
vielen Fillen fiir eine weitergehende Partikelcharakterisierung notwendig. Die erstmalige
Anwendung von Photophorese zeigt die Moglichkeiten dieser Methode auf dem Gebiet der
kontinuierlichen Trennung von kolloidalen Suspensionen aufgrund ihrer optischen Eigen-
schaften.

Die Ergebnisse aus den Untersuchungen zur Partikelcharakterisierung durch Bewegung im
Laserstrahl flossen in die Entwicklung des photophoretischen Trennsystems ein. Ein fokus-
sierter Laserstrahl wurde quer zur Stromung ausgerichtet, deren FlieBgeschwindigkeit sowohl
hydrodynamisch als auch elektrodynamisch eingestellt werden konnte.
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Die Bewegung von Partikeln im Laserstrahl wurde fiir verschiedene Querfliisse charakteri-
siert. Fiir die Verhéltnisse der Partikelgeschwindigkeiten vg/vpp > 1 erfahren Partikel, die mit
dem Laserstrahl wechselwirken, einen photophoretischen Versatz. Bei Verringerung des Ver-
héltnisses ve/vpp < 0.1 erfolgt ein Transport der Partikel tiber mehr als 500 um. Dieser Trans-
port liber ausgedehnte Strecken wurde fiir eine Trennung in der Weise verwendet, dass aus
einer Suspension gezielt Kolloide in eine zweite Kammer iiberfiihrt wurden.

Ausgehend von Modellrechnungen wurden die Abmessungen einer Trennzelle dimensioniert
und gefertigt. Die photophoretische Trennung wurde an einer kolloidalen Suspension von
Polystyrolpartikeln der GroBBen 1 pm und 4.8 um untersucht. Die Trennungen wurden mittels
einer Kamera verfolgt und die Bilder wurden zur Evaluierung der Trennung herangezogen. Es
zeigte sich, dass sowohl die Lage des Laserstrahlfokus, als auch der Querfluss entscheidend
fiir die Trennung eines Partikelgemisches sind. Die Auflosung des Systems wird durch die
Einstellung des Querflusses eingestellt. Eine optimale Bedingung der Trennung der Kolloid-
mischung ergab sich fiir Querfliisse im Bereich von 17 pm s bis 25 pm s™.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit einem eigens entwickelten System die Separation eines
Partikelgemisches durch ein neuartiges, auf optischen Kriften beruhendes Prinzip zur konti-
nuierlichen Trennung von Partikeln geméB ihrer optischen Eigenschaften aufgezeigt.

Ausblick

Bislang wurden nur transparente, sphdrische Partikel untersucht. Wiinschenswert wire die
Anwendung von Lichtkriften auf absorbierende Systeme und irregulédre Partikel. Im Falle von
stark absorbierenden Partikeln ergibt sich das Problem der Erwdrmung. Die Erwérmung fiihrt
zur Ausbildung eines Temperaturgradienten. Partikel bewegen sich nunmehr aufgrund der
Erwdrmung und nicht mehr unmittelbar aufgrund von Impulsiibertrag von Photonen. Das De-
sign des Strahlprofils muss nun so gewéhlt werden, dass Partikel im Strahl zweidimensional
stabil gehalten werden kdnnen. Neben der Absorption hat auch die Form eine entscheidende
Rolle bei der Trennung. Aufgrund der Reibung, die formabhingig ist, kann so Charakterisie-
rung und gegebenenfalls Trennung von irregulédr geformten Partikeln erfolgen.
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8 Anhang

8.1 Abkurzungsverzeichnis

AC
AcFFF
AFFFF (AFY
BK7

CCD

CFFF

CNC
COM
cW

DC
DLS
DPSSL
E. coli
FFF
GPC
GR2BIN
GrFFF
HeNe
ICP-MS

IEEE
IUPAC

Alternating current, Wechselstrom

Acoustical Field-Flow Fractionation, Akustische Feldflussfraktionierung
Asymmetrische Flussfeldflussfraktionierung

Borkron 7

Charged coupled device

Continual Field-Flow Fractionation, kontinuierliche Feldflussfraktionie-
rung

Computer numerical controlled

Center of mass, Flichenschwerpunkt

Continuous wave, Dauerstrich

Direct Current, Gleichstrom

Dynamische Lichtstreuung

Diode pumped solid state laser, Diodengepumpter Festkorperlaser
Escherichia coli

Feldflussfraktionierung

Gelpermeations-Chromatographie

Grey to Binary, Routine zur automatischen Bildvorverarbeitung
Gravitations-Feldflussfraktionierung

Helium-Neon

Inductively Coupled Plasma Mass Spectroscopy, Induktiv gekoppelte
Plasma Massenspektroskopie

Institute of Electrical and Electronics Engineers

International Union of Pure and Applied Chemistry
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LS
LIBD
MALLS
MF
MgFFF
uTAS
Nd:YAG
ND
OEM
OPO
PAS
PEEK
PIV
PIVAL

PP

PPV

PS

PVC

PVDF

ppt

PT

px

RALLS
REM

RIU

S. cerevisiae
S. enteritidis
SG

SAdFFF

TE

TEM
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Lichtstreuung

Laserinduzierte Breakdown-Spektroskopie
Multi Angle Laser Light Scattering
Melaminharz

Magnetische Feldflussfraktionierung

Micro Total Analysis Systems
Neodymdotierter Yttrium-Aluminium-Granat
Neutral density, neutrale Dichte eines Filters
Original equipment manufacturer

Optisch parametrischer Oszillator
Photoakustische Spektroskopie
Polyetheretherketon

Particle image velocimetry, Partikelbasierte Geschwindigkeitsmessung

Particle image velocimetry analysis, Routine zur Auswertung von Se-
quenzen von Geschwindigkeitsfeldern

Photophorese

Photophoretic velocimetry, Photophoretische Geschwindigkeitsmessung
Polystyrol

Polyvinylchlorid

Polyvinyldifluorid

parts per trillion

Particle Tracking, Spurverfolgung von Partikeln
Pixel

Right Angle Laser Light Scattering
Rasterelektronenmikroskopie

Refractive index unit, Brechungsindexinkrement
Saccharomyces cerevisiae

Salmonella enteritidis

Savitzky-Golay
Sedimentations-Feldflussfraktionierung
Transversal elektrisch

Transmissionselektronenmikroskopie



TEMoo
ThFFF
TIRM
TRACK
TRAN

TTL
TXRF
USB

Transversal elektrische Mode, Transversale Grundmode eines Lasers
Thermische Feldflussfrationierung

Total Internal Reflection Microscope

Routine zur automatischen Erstellung von Partikeltrajektorien

Trajectory Analyzer, Auswerteprogramm zur Berechnung der photopho-
retischen Geschwindigkeit aus Trajektorien

Transistor-Transistor-Logik
Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse

Universeller serieller Bus
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8 Anhang

8.2 Symbolverzeichnis

8.2.1 Griechische Formelbuchstaben

o Winkel, um den zwei Polarisatoren zueinander stehen

p Volumenausdehnungskoeffizient m>

y Divergenzwinkel rad

0 Eindringtiefe m

e Dekadische Extinktionskoeffizient L mol” cm™
&0 Elektrische Feldkonstante AsV'im!
& Relative Permittivititszahl

¢ Zeta-Potential mV

n Dynamische Viskositét Nsm?

0 Einfallswinkel rad

K Debye-Lénge m’

A Wellenlénge nm

An Korrelationsldnge px

u Elektrophoretische Mobilitét m’s? V!
Ua Absorptionskoeftizienten m’!

T Kreiszahl

p Dichte gcm”

o Ausfallswinkel rad

o(x) Strahlradius pum

oy Strahltaille pum

8.2.2 Lateinische Formelbuchstaben

A Flache m
A; Absorption

a Partikelradius pum
dn Fitparameter

by Grauwert eines Bildes
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S

max

S

Cak

Cn
dr
dpp

dv

Ey

Maximale Helligkeit eines Bildes
Fitparameter

Wairmekapazitit

Konzentration

Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
Schallgeschwindigkeit

Fitparameter

Abstand, Breite, Schichtdicke
Mittlerer Abstand von auf eine Flache projizierte Partikel
Photophoretischer Versatz

Mittlerer Partikelabstand von Partikeln im Volumen
Elektrische Feldstarke
Anregungsenergie

Eulersche Zahl

Linge der Offnung der Trennzelle
Digitales Bild

Digitales Bild

Photophoretische Kraft

Reibungskraft

Breite der Offnung der Trennzelle
Frequenz

Brennweite einer Linse

Plancksches Wirkungsquantum
Intensitét eines Lichtstrahls

Intensitét

Maximale Intensitét eines Laserstrahls
Intensitét eines Laserstrahls am Ort
Lange, Dimension

Beugungsmalizahl

Anzahl der Wiederholungsmessungen

Partikelmasse

JK!

ms

ms

pum
pum

pum

mJ

pum

pum

mm
Js

kW cm™
kW cm™
kW cm™
kW cm™
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Pim

Or
O
q(0)

Sim

Tre

1 (VFI)

ITE

At
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Anzahl von Partikeln, Photonen

Numerische Apertur

Zahl der Graustufen eines digitalen Bildes

Anzahl der Datenpunkte

Brechungsindex Partikel

Brechungsindex Medium

Partikelanzahl pro Fliche

Partikelanzahldichte

Laserleistung

Effektive, auf ein Partikel deponierte Leistung

Impuls

Druckamplitude eines PA-Signals

Hydrodynamischer Druck

Pixelanzahl einer Flache des Grofenfilters
Photophoretische Effizienz

Photophoreitsche Effizienz, radiale Komponente
Photophoretische Effizienz, axiale Komponente
Photophoretische Effizienz eines Einzelstrahls
Bestimmtheitsmal}

Reynolds-Zahl

Reflexionsgrad fiir eine transversale elektrische Welle
Radialer Abstand, Laufparameter

Filtergroe des Medianfilters

Reflexionsfaktor fiir eine transversale elektrische Welle
Standardabweichung

Grofle der Maske eines strukturbildenden Elements
Transmission

Transmissionsgrad fiir eine transversale elektrische Welle

Wechselwirkungszeit eines Partikels mit einem Laserstrahl
in Abhdngigkeit vom Querfluss

Transmissionsfaktor fiir eine transversale elektrische Welle

Zeitspanne

pum

px

px
%



Zeit

Schwellwert fiir Bildhelligkeit

Tiefenscharfe

Elektrische Spannung

Geschwindigkeit in x-Richtung

Volumen

Volumenstrom

Geschwindigkeit

Elektrophoretische Geschwindigkeit

Querfluss

Photophoretische Geschwindgkeit

Bildpunkte

Kartesische Koordinate

Kartesische x-Koordinate des Flichenschwerpunkts
Rayleigh-Linge

Trennvermogen

Kartesische Koordinate

Kartesische y-Koordinate des Flachenschwerpunkts

Kartesische Koordinate

mL min
ms
ms
-1
pm s

pm s

pum

pX

pum

pum

pX

pum
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8.3 Konstruktionszeichungen

8.3.1 Flusszelle zur Partikelcharakterisierung
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