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Einleitung

Seit mehr als einem Jahrhundert ist ein wachsendes wissenschaftliches Interesse
an Tropfen und deren Aufprall auf die verschiedensten Substrate zu verzeichnen,
wohl auch durch die Fotografien von Worthington |1] ausgelost. Mittels duferst
kurzer Belichtungszeiten gelang es ihm vor gut 100 Jahren erstmals Aufnah-
men zu zeigen, welche die Details und Asthetik withrend des Auftreffens von
Tropfen veranschaulichen konnten (siehe Abb. [0.1). Durch die Fortschritte in
der Hochgeschwindigkeitsphotographie und der computergestiitzten Simulation
der Stromungsdynamik war es méglich, ein stetig tieferes Verstédndnis der invol-
vierten physikalischen Prozesse zu erlangen. Dabei wurden insbesondere folgende
Themenbereiche untersucht: die Morphologie wiahrend des Einschlags, wie z.B.
Deformation und Ausbreitung auf dem Substrat [2-9], ,fingering® [10-12], ,spla-
shing® |[13H19], ,rebound® [20], ,sideway jetting“ [21-23|, der Einschlag auf einen
Fliissigkeitsfilm |24/-26|, der Ursprung und die Entwicklung einer Gasschicht zwi-
schen dem Tropfen und dem Substrat [27-31], aber auch schlieklich die Erzeugung
der Tropfen selbst [32,[33]. Herausforderung ist hier die Skalierung und die Repro-
duzierbarkeit von Tropfengrofe und -geschwindigkeit sowie die Genauigkeit von
Aufprallort und -zeitpunkt. Insbesondere sehr kleine (im Mikrometerbereich) und
sehr schnelle (~ 100 ms™!) Tropfen stehen hier im Fokus des Interesses, u.a. we-
gen ihrer Anwendung in der Oberflichenreinigung. Dies ist auch der Hintergrund
der vorliegenden Arbeit.

Ein gebrauchlicher Mechanismus der Tropfenerzeugung ist der Zerfall eines gro-
feren Fliissigkeitsfilaments in kleinere Fragmente [34-37], wie z.B. beim Zerfall
eines aus einer Diise austretenden Fliissigkeitsstrahls. Rayleigh [38]| untersuchte
bereits zum Ende des 19. Jhd. den Zerfallsprozess eines zylinderférmigen Fliissig-
keitsstrahls in Tropfen durch Kapillarwellen und externe Storungen, welche den
Strahl unter Einwirkung der Oberflichenspannung [39] instabil machen. In den
1960er Jahren konnte gezeigt werden, dass sich diese inhdrenten Instabilitdten
nutzen lassen, um den Strahlzerfall extern angeregt in eine Kette gleichgrofer
(im Weiteren als ,monodispers* bezeichneter) Tropfen zu steuern [40L/41].
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Abbildung 0.1: Aufnahme vom Einschlag eines Tropfens in ein tiefes Fliissig-
keitsreservoir durch Worthington [1|, Kap. IV, S. 71. Es ist die Formation eines
Einschlagkraters und einer Korona mit wegspritzenden Trépfchen zu beobachten.

Hohe Genauigkeit bei der Erzeugung von Tropfen und Sprays ist ein wichtiger
Bestandteil vieler moderner Anwendungen wie z.B. Tintenstrahldrucker [42-44],
Jrapid prototyping® [45], Aerosol-Standards fiir Kalibrierungszwecke [46]47],
wheedle-less injection” [48|, Kraftstoffeinspritzung [49-51], ,cold spray depositi-
on“ [52], ,plasma-spraying” [53] und Reinigungsanwendungen von sensiblen Halb-
leiteroberflichen [54-56|. Bei einem Blick in die Literatur zeigt sich jedoch, dass
wihrend sich ein GroRteil der Untersuchungen mit langsamen (~ 1ms™!), mil-
limetergrofen Tropfen beschéftigt, eine Vielzahl der zuvor genannten Anwen-
dungen in einem beinahe ,komplementiren” Parameterbereich liegt, namlich, wie
oben erwihnt, schnelle (> 10 ms™!), mikrometergrobe Tropfen.

So kommen in der letztgenannten Anwendung (Reinigung von Halbleiterober-
flichen) Hochgeschwindigkeitssprays zum Einsatz, welche kleinste Verunreinigun-
gen abreinigen konnen [57-59|, jedoch auch teilweise strukturellen Schaden auf
dem Substrat verursachen kénnen [60-63]. Fiir derartige Prozesse ist es mit der
Zeit immer schwieriger geworden, die richtigen Parameter aus Tropfengrofse und
-geschwindigkeit zu finden und einzuhalten, bei welchen eine moglichst vollstén-
dige Reinigung ohne gleichzeitige Erosion erzielt werden kann [64,65]. Dies liegt
in den immer kleiner werdenden Strukturgréfen begriindet, deren strukturelle
Festigkeit immer weiter abnimmt.
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Abbildung 0.2: (a): Fir das Verstédndnis der Reinigungswirkung beim Tropfen-
aufprall ist das Zusammenwirken und die Skalierung verschiedener Teilaspekte not-
wendig: z.B. Erosion durch transiente hohe Driicke und Stofwellen (,shocks®) und
Reinigung durch hohe Wandschubspannungen. Teilabbildung (a) stellt diese Aspek-
te mit den idealisierten Attributen ,Erosion* und ,Reinigung® schematisch dar (mit
Genehmigung aus und entnommen). (b): Die hdufig verwendeten Metho-
den Aerosol-Sprays (rot) und DOD-Systeme (,Drop-On-Demand®, blau) weisen
nur ungeniigende Eigenschaften fiir eine detailliertere Untersuchung im Anforde-

rungsbereich fiir kontrollierte Reinigung (griin) auf.

Hieraus ergibt sich die Herausforderung, eine Spraymethode zu entwickeln, die
eine exakte Kontrolle der Tropfengréfse und -geschwindigkeit und damit ein
noch detaillierteres Verstdndnis der relevanten physikalischen Prozesse zuldsst
[57./6870]. In diesem konkreten Beispiel geht es um das in Abb. skizzier-
te Zusammenwirken von erosiven und zur Reinigung beitragenden Prozessen. So
kann es beim Tropfeneinschlag auf ein festes Substrat (oder auch eine Fliissigkeit)
zu transienten Druckspitzen Ap kommen, die ndherungsweise proportional zur
Einschlagsgeschwindigkeit sind und fiir den vorliegenden Fall 100 bar und mehr
erreichen konnen [54//60,62,[71H75]. Gleichzeitig entsteht wihrend des Tropfenein-
schlags eine radial nach aufsen gerichtete Fliissigkeitsstromung. Die physikalische
Grofe Wandschubspannung 7 beschreibt die dadurch auf ein Flidchenelement an
der Substratoberfliche wirkende Kraft. Diese Kraft wirkt ebenso auf anhaftende
Kontaminationen [56,[58.[76H78], jedoch ist ihre Abhéingigkeit von der Einschlags-
energie der Tropfen oder der Dicke eines Fliissigkeitsfilms auf dem Substrat noch
weitgehend unerforscht.
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Die bisher gewéhlten Herangehensweisen zur Problemuntersuchung schneller
Mikrotropfen lassen sich in Bezug auf die Tropfenerzeugung im Wesentlichen
auf zwei Methoden reduzieren:

I) Verfahren aus der Drucktechnik, hiufig als Inkjet oder DOD (,Drop-On-
Demand®) bezeichnet, erméglichen die Erzeugung préziser Mikrotropfen
verschiedenster Grofen. Diese Systeme sind jedoch hdufig durch eine nied-
rige Repetitionsrate und niedrige Tropfengeschwindigkeit limitiert.

IT) Durch ein schnell aus einer Diise ausstromendes Gas ldsst sich ein Aerosol—
Spray mit sehr schnellen Tropfen erzeugen. Die Grofenverteilung der Trop-
fendurchmesser ist dabei jedoch sehr polydispers.

Auf dieser Grundlage ist die vorliegende Arbeit wie folgt strukturiert:

Kapitel [1| befasst sich mit den Moglichkeiten, den notwendigen Bedingungen und
den Begrenzungen einer Methode zur Erzeugung monodisperser Sprays fiir einen
Parameterbereich von Tropfendurchmesser D = 10 pm bis 100 pm und Tropfen-
geschwindigkeit U = 10ms™~! bis 100ms™!. Ausgehend von bereits bekannten
Grundlagen, geschaffen durch Lindblad und Schneider [40] sowie Brenn [79],
soll der akustisch angeregte Zerfall eines Fliissigkeitsstrahls in einem dazu er-
weiterten Parameterraum untersucht werden. Dabei erweist sich diese Methode
als geeignet, um mit hoher Genauigkeit sowohl die Tropfengrofe als auch die
Tropfengeschwindigkeit zu variieren und iiber lingere Zeitrdume zu kontrollieren.

Kapitel [2| beschreibt die Moglichkeit der Erweiterung der zuvor validierten
Methode (Erzeugung monodisperser Tropfensprays) zu einer gezielten Prépa-
ration eines Einzeltropfens. Durch elektrische Aufladung und Ablenkung eines
Mikrotropfens ist es moglich, kontrollierte Experimente zum Aufprall eines
Einzeltropfens durchzufiihren. Die dabei gewonnenen Erkenntnisse lassen die
Folgerung zu, dass, solange die involvierten dimensionslosen Kennzahlen wie
z.B. Reynolds—Zahl und Weber—Zahl gleich sind, sich ein Grofteil der in der
Forschung bisher gewonnenen Erkenntnisse und Formalismen zum FEinschlag
langsamerer und groferer Tropfen auch auf den Parameterbereich schneller
Mikrotropfen anwenden lisst.

Kapitel [3] iibertrdgt die Erzeugung eines monodispersen Tropfensprays in ein
anwendungsbezogenes Beispiel aus der Halbleiterfertigung. Mittels einer zur
wParticle Image Velocimetry“ (PIV) &hnlichen Methode wird die durch den
Tropfeneinschlag erzeugte substratnahe Stromung auf einem sich drehenden
Glaswafer gemessen. In Abhéangigkeit verschiedenster Prozessparameter wie z.B.
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Tropfengrofe und -geschwindigkeit, Rotationsgeschwindigkeit des Substrats,
Dicke des Fliissigkeitsfilms auf dem Substrat, etc. lassen sich die auftretenden
Scherstromungen nahe der festen Oberfliche bestimmen. Es werden damit Aus-
sagen zur Optimierung auf eine moglichst hohe Reinigungseffektivitit abgeleitet.

Abschlietend werden die Ergebnisse im Gesamtkontext diskutiert und ein
Ausblick auf mogliche Weiterfithrungen der vorliegenden Untersuchung gegeben.






Kapitel 1

Erzeugung monodisperser
Hochgeschwindigkeits—Sprays*

1.1. Motivation

Die géngigen Verfahren zur Sprayerzeugung (z.B. Vernebelung durch einen mit-
reiflenden Luftstrom) weisen eine polydisperse Verteilung sowohl in Bezug auf die
Tropfengrofe D als auch auf die Tropfengeschwindigkeit U auf. Fiir eine gezielte
Nutzung einer bestimmten Kombination aus D und U soll in diesem Kapitel eine
Methode beschrieben werden, die gleichzeitig einen breiten, steuerbaren Parame-
terraum D = 10 pm bis 100 pm und U = 10ms~! bis 100ms~—! abdeckt, als auch
eine hohe Genauigkeit bzw. Langzeitstabilitdt mit Abweichungen dieser Grofen
von den Zielwerten < 0,5 % aufweist.

Die zur Anwendung gekommene Methode basiert auf einem extern angeregten
Plateau—Rayleigh—Zerfall [37-39,80|. Hierbei zerfillt ein Fliissigkeitsstrahl, wel-
cher von einer Diise aus in Luft iibergeht, innerhalb eines gewissen Bereiches von
Reynolds—Zahl Re und Ohnesorge—Zahl Oh in Tropfen.

Mit Augenmerk auf den Mikrometerbereich soll untersucht werden, wie sich die-
ser Prozess durch Anregung mit einem geeigneten Ultraschallsignal steuern lésst,
sodass der Fliissigkeitsstrahl in eine moglichst gleichgrofse, sprich monodisperse,
Kette von Mikrotropfen zerfillt. Die Geschwindigkeit dieses , Tropfensprays“ kann
iiber Anderung des Volumenstromes durch die Diise dem gewiinschten Wert an-
gepasst werden. Im Unterschied zur oft {iblichen Auffassung eines ,Sprays“ besitzt
dieser Spezialfall der monodispersen und gleich schnellen Tropfenkette keinen di-
vergenten Austrittswinkel aus der Diise. Durch Anlegen elektrischer Felder kann
allerdings die Flugrichtung der Tropfen gezielt gedndert werden, was spater in
Kap. 2l behandelt wird.
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Der theoretische Hintergrund der Methode wird zundchst in Kap. erldu-
tert, gefolgt von der Beschreibung der verwendeten experimentellen Methoden
in Kap. [I.3] In Kap. [[.4 werden die erzielten Resultate dargestellt und diskutiert.
Eine Zusammenfassung der Ergebnisse folgt in Kap.

*Dieses Kapitel ist zu Teilen verdffentlicht in Frommhold et al. ,High—speed monodisperse
droplet generation by ultrasonically controlled micro—jet breakup* (Experiments in Fluids, 55,
2014) [81] und Okorn—Schmidt, Frommhold et al. ,Particle Cleaning Technologies to Meet
Advanced Semiconductor Device Process Requirements® (ECS Journal of Solid State Science
and Technology, 3, 2014) [56].
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1.2. Grundlagen

1.2.1. Lineare Stabilitdtsanalyse

Der Zerfall eines Fliissigkeitsstrahls in Tropfen soll mit Hilfe der linearen Sta-
bilitatsanalyse durch das Zerfallskriterium eines endlos ausgedehnten fliissigen
Zylinders untersucht werden. Hierfiir wird der Strahlradius r iiber eine gewohnli-
che Differentialgleichung der Form dr/dt = f(r) an einem Fixpunkt R betrachtet,
f(R) = 0. Der Gleichgewichtszustand wird mit einer kleinen Stérung 7 iiberlagert,
r(t) = R+ 7. Ob diese Stérung iiber die Zeit anwéchst oder zum Gleichgewicht
zuriickkehrt, 1dsst sich mittels der Zeitableitung

dr d R=konst. A7

Pl G 10 5 = [ =f(R+7)

iiberpriifen. Eine anschliefende Taylor—Entwicklung ergibt

f(r ) = gR)+ 7 AL

Terme hoherer Ordnung werden fiir df(R)/dr # 0 vernachlissigt und mit
f(R) = dR/dt = 0 erhélt man

+ O(7)

=

dr _ df(R)
dt dr

]

Dieser Ausdruck ldsst sich mit einem Exponentialansatz 7 ~ exp (df/dr-t)
und Uberlagerungen davon 16sen und soll nun auf einen inkompressiblen, nicht-
viskosen Fliissigkeitszylinder in Luft iibertragen werden, siehe Abb. [I.1]

Fiir Storungen mit der rdumlichen Wellenldnge A bzw. der Wellenzahl & entlang
des Zylinders lasst sich nach Ausfithrung der linearen Stabilitidtsanalyse (siehe
Anh. [A) ableiten, dass

27t
pri<1 = Ton o

gilt. Somit sind Fliissigkeitsstrahlen aller Durchmesser/Radien (unabhéngig von
der Dichte und Oberflichenspannung der Fliissigkeit) instabil, sobald die Wel-
lenlénge der Storung grofer als der Zylinderumfang ist. Allerdings wachsen die
Storungen unterschiedlich schnell an. In GL. aus Anh. [A] lasst sich erken-
nen, dass es eine maximal instabile Wellenlinge gibt. Es ist im Experiment zu
erwarten, dass diese maximal instabile Wellenlénge den Zerfallsprozess in Tropfen
dominieren wird.
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> 2R

v

Abbildung 1.1: Abschnitt des unendlich ausgedehnten und ungestorten Fliissig-
keitszylinders mit Radius R und Geschwindigkeit u entlang der x-Achse.

1.2.2. Akustisch gesteuerter Zerfall eines Fliissigkeitsstrahls

In der vorliegenden Untersuchung wird ein Fliissigkeitsreservoir mit einem Uber-
druck Ap beaufschlagt. Als Resultat wird die enthaltene Fliissigkeit durch eine
nur wenige Mikrometer groke, runde Offnung (im Weiteren als Diise bezeichnet)
entweichen. Es kann angenommen werden, dass der resultierende Fliissigkeits-
strahl einen Durchmesser d besitzt, der ndherungsweise dem Diisendurchmesser
entspricht. Des Weiteren wird der Strahl durch die dynamische Viskositdt p, die
Dichte p, die Oberflichenspannung o und die Austrittsgeschwindigkeit U (als Re-
sultat des Uberdrucks) beschrieben. Nach Austritt aus der Diise wird der Strahl
in verschieden grofke Tropfen mit Durchmessern D; zerfallen [32], welche zunéichst
die gleiche Geschwindigkeit U besitzen.

Wie héufig in der Literatur gebrduchlich wird im Weiteren die Notation der
dimensionslosen Wellenzahl ka = md/A < 1 gewdhlt (mit dem Strahlradius
R = a = d/2). Die in Anh. |A| analytisch hergeleitete Bedingung fiir den Strahl-
zerfall besagt, dass nur solche rdumlichen Storungen mit Wellenldngen \ > 7d
zur Tropfenbildung fiihren. Die Wachstumsrate jeder Mode ist hier jedoch unter-
schiedlich. Somit ist zu erwarten, dass nicht alle Wellenzahlen in einer vorgegeben
Zeit schnell genug anwachsen kénnen. Empirisch wurde gezeigt [41}7982], dass
ein stabiler Zerfall in monodisperse Tropfen gewéahrleistet ist, wenn fiir die Wel-
lenzahl gilt 0,3 < ka < 0,9. Bei Auftragung der Wachstumsrate entsprechend
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Abbildung 1.2: Die Wachstumsrate als Funktion der Wellenzahl zeigt ein Maxi-
mum bei etwa ka = 0,7. Dieser Arbeitspunkt erweist sich aufgrund des schnellen
Wachstums einer Stérung als ,optimal® fiir die Erzeugung monodisperser Trop-
fen. Experimentell [79] erwies sich der Bereich zwischen jminimal“ ka ~ 0,3 und
ymaximal® ka =~ 0,9 als hierfiir ebenfalls benutzbar (durch gestrichelte Linien
gekennzeichnet).

Gl aus Anh. [A] wird ersichtlich, dass selbige aukerhalb dieses Bereiches
einen kleineren Wert aufweist, siche Abb. Insbesondere ist ein Maximum bei
ka ~ 0,7 zu sehen. Eine detailliertere Beschreibung der mikroskopischen Vorgin-
ge beim Zerfallsprozess sind z.B. in [35,37,38] zu finden.

Wiéhrend Stérungen der verschiedensten Wellenldngen in einem realen System
immer stochastisch vorhanden sind, ist es mdglich, zuséitzlich extern Stérun-
gen mit einer im Vergleich dazu groferen Amplitude aufzuprigen. So lassen
sich z.B. durch Anlegen einer zeitlich variablen Spannung an einen piezokera-
mischen Schallwandler elektrische Signale in mechanische/akustische Vibratio-
nen umwandeln, die so den Zerfallsprozess anregen. Fiir eine feste Frequenz f
(hier im kHz-Bereich) wird der Fliissigkeitsstrom an der Diise moduliert und
die Storungen breiten sich ndherungsweise mit der Strahlgeschwindigkeit U aus.
Die rdumliche Wellenliinge lautet entsprechend A = U/f und die dimensionslose
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Wellenzahl ka = mdf /U ﬂ Im Falle eines geniigend schnellen Anwachsens der
Storung entstehen Tropfen von identischem Durchmesser mit einem untereinan-
der konstanten Abstand .

Weitere Uberlegungen folgen in Kap. wo genauer auf die Bestimmung
der nutzbaren Frequenzen zur Erzeugung monodisperser Tropfen eingegangen
wird. Der Einfluss der verwendeten Fliissigkeit und der Zusammenhang zwischen
Uberdruck und Austrittsgeschwindigkeit aus der Diise werden an jener Stelle
ebenfalls ausgefiihrt.

1 Es gilt zu beachten, dass sich die akustische Wellenléinge der Schallausbreitung \s = c/f
mit der Schallgeschwindigkeit ¢ ausbreitet (longitudinale Schwingung) und dass die rdum-
liche Wellenldinge A die Stérungen entlang der Fliissigkeitsstrahls beschreibt (transversale
Schwingung der Oberfliche).
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1.3. Experimenteller Aufbau

Zur Erzeugung eines monodispersen Tropfensprays wurden zwei verschiedene
Konstruktionsweisen fiir die Diise verwendet: A) eine Edelstahlvariante (siehe
Kap. und B) eine Siliziumvariante (siehe Kap. [1.3.2)). Da sich die Funk-
tionsweise teils dhnelt, erfolgt zunichst eine allgemeinere Beschreibung und an-
schliefsend eine detailliertere in den entsprechenden Unterkapiteln.

Abbildung zeigt einen schematischen Uberblick der Methode zur Tropfener-
zeugung. Ein druckdichter Behélter wird mit der zu untersuchenden Fliissigkeit
gefiillt und iiber ein Rohr-/Schlauchsystem (hier zum Grofteil aus dem Kunststoff
PEEK bestehend?, TECHLAB GmbH) unter Druck gesetzt. Dies kann z.B. wie in
Kap. mit einer Gasflasche (reiner Stickstoff) oder auch wie in Kap. mit
einer Spritzenpumpe (neMESY'S, cetoni GmbH) geschehenE]. Abhéngig von Gro-
fse bzw. Gestaltung des Fliissigkeitsbehélters und der Fliissigkeitszufuhr kénnen
praktisch unbegrenzte Laufzeiten erreicht werden. Der Druck lasst sich in beiden
Fillen mittels eines Manometers zwischen 0 bar und 100 bar auf 0,5 bar genau be-
stimmen[] Ist das System unter Druck gesetzt, entweicht die Fliissigkeit in Form
eines feinen Strahls durch die nur wenige Mikrometer grofe Bohrung/Diise, wel-
che in Groke und Geometrie variabel bzw. austauschbar ist. Die benutzten Dii-
sendurchmesser lagen dabei zwischen etwa 4 pym und 27 pm. Hauptséchlich kamen
in der Variante A eine Diise von etwa 19,9 pm und in der Variante B eine Diise
von etwa 16,8 pm zur Verwendung, welche der Einfachheit halber nachfolgend als
20pm und 17 pm Diisen bezeichnet werden.

Fiir die akustische Anregung kamen piezokeramische Schallwandler (PI Ceramic
GmbH) verschiedener Grofen zum Einsatz. Sie wurden mittels leitendem Zwei-
komponentenkleber in der Ndhe der Diise befestigt. Das notwendige elektrische
(sinusférmige) Signal wurde von einem Frequenz—Generator (FG 120, Yokogawa)
und Verstirker (HSA 4101, NF Corporation) mit einer maximalen Spannung von
bis zu V,,, = £70V erzeugt. Durch Versuche mit Schallwandlern verschiedener
Geometrie und Grofbe zeigte sich, dass die genaue Wahl sowie die Resonanzfre-
quenz nicht kritisch fiir die Tropfenerzeugung war. Schon geringe Stoérungen auch
aufserhalb der Schallwandlerresonanzﬂ (aber innerhalb des zuléssigen Frequenzbe-
reiches) ergaben eine ausreichende Anregung zum gewiinschten reguldren Zerfall

2 Dieser Kunststoff weist eine hohe Druckfestigkeit auf. AuRerdem 18sen sich keine Partikel

aus dem Material, die die Diisentffnung verstopfen kénnten.

Ein Einfluss des hoheren Gasgehalts in der Fliissigkeit bei Verwendung von Druckluft konnte
in keinem der Experimente beobachtet werden.

* In Anh. [B|wird der zu erwartende Druckabfall durch die Rohrverbindungen diskutiert.
Der frequenzabhéngige Impedanzverlauf des Schallwandlers ist in Anh. |C| beschrieben.
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Abbildung 1.3: Schematische Beschreibung der Tropfenerzeugung (nicht maf-
stabsgetreu). Ein Behilter wird unter Druck mit Fliissigkeit befiillt. a): Durch eine
wenige Mikrometer groke Offnung entweicht die Fliissigkeit in Form eines Strahls.
Ein piezokeramischer Schallwandler, der in der Nihe der Offnung angebracht ist,
tibertrédgt mechanische/akustische Vibrationen auf den Behilter und damit auch
auf den Fliissigkeitsstrahl. b): Der Strahl zerfillt in eine Kette von Fragmenten mit
einem untereinander konstantem Abstand A. c¢): Aufgrund der Oberflichenspan-
nung entstehen aus den Fragmenten monodisperse runde Mikrotropfen.

in monodisperse Tropfen ergab. Nur im Grenzbereich des Ubergangs zwischen
monodispersem und polydispersem Zerfall war eine stirkere Abhingigkeit von
der Storungsamplitude gegeben (siche Kap. [1.4.3).

Bildaufnahmen des Zerfallsprozesses wurden durch eine Hochgeschwindigkeitska-
mera (Photron Fastcam SA5) und unter Verwendung von Bildraten bis zu 100 kfps
(,fps“, englisch fiir ,Bilder pro Sekunde*) und Belichtungszeitenﬁ von 369 ns
ermoglicht. Ein Mikroskop-Objektiv mit grofem Arbeitsabstand (K2, Infinity
Photo-Optical GmbH) und verschiedenen Vergroferungen (CF1 und CF4) ermog-
lichten dabei eine ausreichende rdumliche Auflésung bei gleichzeitig ausreichen-
dem Abstand zum Fliissigkeitsstrahl. Als Beleuchtungsquelle diente eine weifle
50 W LED. Der typische Bildausschnitt lag meist im Bereich von 0 mm bis 50 mm
unterhalb der Diise. Beispielhafte Aufnahmen des freien und des akustisch kon-
trollierten Zerfallsprozesses sind in Abb. dargestellt.

6 Die typische relevante Zeitskala fiir den Abldseprozess eines Tropfens vom Fliissigkeitsstrahl
lasst sich durch 7 ~ \/pa®/c abschitzen, siehe [32], und betrigt 7 ~ 4us fiir den Fall von
Wasser und einem Diisendurchmesser von 20 pm. Dies veranschaulicht die Notwendigkeit
sehr kurzer Belichtungszeiten. In ausgewahlten Experimenten wurde eine spektroskopische
Belichtungsquelle mit Belichtungszeiten von ~ 10ns verwendet,.
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(a) ohne akustische Anregung (b) mit akustischer Anregung

|
100 ym

s

(c) kontrollierte monodisperse Tropfenkette

AT P g AP e e
(d) kontrollierte monodisperse Tropfenkette

Abbildung 1.4: Hochgeschwindigkeitsaufnahmen unterhalb der Diise. Die neben-
einander gezeigten Zustdnde des Fliissigkeitsstrahls in (a) und (b) haben jeweils
einen zeitlichen Abstand von etwa 7 ps (Bildrate: 141 kfps, Belichtungszeit: 369 ns,
Strahlgeschwindigkeit: ~ 26 ms™1). In (a) zerfillt der Fliissigkeitsstrahl frei und
ohne akustische Anregung. Der Zerfallsprozess wird kontrolliert und die Verteilung
der Tropfengréfse wird monodispers, sobald die akustische Anregung aktiviert wird,
siehe (b). Weike gestrichelte Linien dienen zum besseren Nachvollziehen der Bewe-
gung eines individuellen Tropfen, welcher sich von Bild zu Bild nach unten bewegt.
Nach Relaxation der Tropfenform ist die finale Tropfenkette etwa 10 mm unterhalb
der Diise gezeigt fiir: (¢) D ~ 42pm und U ~ 12ms~! und (d) D ~ 32pum und
U ~ 117ms™!. In beiden Fillen verliuft die Bewegung der Tropfen von links nach
rechts (entsprechend dem weifen Pfeil).
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Tabelle 1.1: Verwendete Fliissigkeiten und ihre physikochemischen Parameter.

Fliissigkeit pin kgm™3 pin Pas oin Nm™!
DI Wasser 998 1x1073 72 x 1073
2-Propanol 780 1.9 x 10-3 92 x 103
Aceton 790 3,1 x 107 23 x 1073
Ethylenglykol 1113 16,1 x 1073 48 x 1073
1-Hexanol 814 4,6 % 1073 26 x 1073
1-Butanol 805 2,5 x 1073 26 x 1073

Fiir die Mehrzahl der Experimente wurde gefiltertes, deionisiertes (DI) Wasser
(spezifischer, elektrischer Widerstand ~ 18,2MQ cm) verwendet, insbesondere
fiir alle Experimente mit Geschwindigkeiten iiber 40ms~!. Um die allgemeine
Funktionalitit der Methode zu bewerten, wurden zusétzlich noch 2-Propanol,
Aceton, Ethylenglykol, 1-Hexanol und 1-Butanol verwendet. Die Eigenschaften
der Fliissigkeiten sind in Tab. aufgelistet.

1.3.1. Variante A: Edelstahlscheibe

Als erstes Konstruktionsprinzip der Diise wurde eine Edelstahlvariante (Giin-
ther Frey GmbH & Co. KG), dhnlich zu der von Brenn [79] gewihlt, da sie eine
hohe mechanische Robustheit und leichte Handhabbarkeit aufweist. Es handelt
sich dabei um eine austauschbare Edelstahlscheibe von 2 mm Dicke und 50 mm
Durchmesser, die iiber M6-Schrauben mit einem Edelstahlbehilter verbunden
ist (siehe Abb. . Im Zentrum dieser Scheibe befindet sich eine kegelformige
Bohrung von etwa 2mm Durchmesser, welche kurz vor dem Durchstofs in einen
zweiten Kegel von etwa 100 pm miindet, welcher wiederum etwa 5pm vor dem
tatsdchlichen Durchstof endet. Mittels einer laserunterstiitzten Bohrtechnik wur-
de ein Loch von der anderen Seite genau an der Kegelspitze erzeugt, sodass die
eigentliche Diise schlussendlich eine Lénge von etwa 5 um und einen Durchmesser
von etwa 20 um besitzt.

Wie in Abb. zu sehen, ist der Fertigungsprozess mangelhaft. Insbesondere
in der Ndhe der Diise sind erheblich Materialablagerungen und Fertigungsriick-
stdnde zu erkennen. Jedoch schienen wahrend der Versuchsdurchfiihrung diese
Mangel keinen signifikanten Einfluss auf die Funktionalitit der Diise zu haben.
Ein spéterer Vergleich mit einem erheblich idealeren/ebeneren Diisendesign zeig-
te, dass dies die Durchflusseigenschaften und insbesondere die Tropfenerzeugung
nur minimal beeinflusst.
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Abbildung 1.5: Fotos des Fliissigkeitsbehilters mit Zuflussanschluss, des piezo-
keramischen Schallwandlers und der Edelstahlscheibe mit Mikrobohrung.

(d) Diise (innen, schrig) (e) Diise (aufen) (f) Diise (aufien, schrig)

Abbildung 1.6: Detailansicht der 20pm Edelstahldiise aufgenommen mittels
wScanning Electron Microscopy® (SEM). Die oberen drei Teilabbildungen zeigen
in zunehmender Vergroferung die Gestaltung der Innenseite der Diise. Darunter
sind eine leicht schrige Aufnahme der Innenseite und zwei Aufnahmen der Aufen-
seite der Diise gezeigt. Die sichtbaren Verunreinigungen und Materialablagerungen
sind auf den Fertigungsprozess zuriickzufiihren.
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1.3.2. Variante B: Siliziummembran

Die im Verlauf mit der Edelstahldiise gewonnenen Erfahrungen wurden in ei-
nem nachsten Schritt auf eine Siliziumdiise iibertragen. So beeintrachtigte z.B.
eine Kontamination der Flﬁssigkeitﬂ die Funktionsweise der Edelstahldiise erheb-
lich, da sich typische Verunreinigungen (z.B. Staubkorner) festsetzen konnen und
den Strahl blockieren. In Zusammenarbeit mit einem Hersteller fiir Mikrosystem-
technik wurde eine auf Silizium basierende Diise entwickelt. Vor der eigentlichen
Diise befindet sich ein gesinterter Filter, sodass die Gefahr einer Verstopfung der
Mikrooffnung deutlich reduziert ist. Der typische Lochdurchmesser der Diise be-
tragt zwischen 4pm und 27pm. Jedoch ist die eigentliche Diise lediglich 1pm
dick, was durch eine spezielle Atztechnik ermdglicht wurde. Der Vorteil dieses
Designs liegt in einer deutlich glatteren Diisengeometrie und der Kompaktheit.
Die Diisenform ist damit weniger einem Kanal &hnlich, sondern mehr einem Loch
in einer Membran. Der kompakte Siliziumchip befindet sich in einer leicht aus-
tauschbaren Kunststoffkappe, siehe Abb. welche iiber weitere Bauteile mit
dem druckdichten Fliissigkeitsbehélter verbunden ist.

Piezokeramischer
Schallwandler

Fliissigkeit/Druck

// ¥y b Diisenkopf
Fliissigkeitsbehdlter
(a) (b)

Abbildung 1.7: (a): Foto des Fliissigkeitsbehélters mit Zuflussanschluss, des pie-
zokeramischen Schallwandlers und des Diisenkopfs. (b): Detailansicht der 17 pm

Siliziumdiise, aufgenommen mittels ,Scanning Electron Microscopy‘ﬂ(SEM). Die
Offnung weist eine glatte Kreislinie auf.

7 Alle verwendeten Fliissigkeiten waren hochrein und fiir den Laborbedarf ausgezeichnet. Das
Diisensystem und die Dichtungsringe mussten jedoch héaufig geéffnet werden z.B. zum Aus-
tausch der Diise, Auffiillen der Fliissigkeit etc. Trotz grofter Vorsicht liefen sich gelegentliche
Verunreinigungen nicht vollstdndig vermeiden.

8 Die leichte Verzerrung in Teilabbildung (b) riihrt durch elektrische Aufladungen an der Diise
her, da das Diisengehiuse aus Kunststoff besteht und damit nicht elektrisch leitfdhig ist.
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1.4. Auswertung

1.4.1. Strahlparameter fiir verschiedene Fliissigkeiten

Bevor auf die Tropfenerzeugung und deren Kontrollparameter eingegangen wird,
sollen zunéchst die Eigenschaften des ungestorten Fliissigkeitsstrahls, welcher in
verschieden grofse Tropfen zerfillt, untersucht werden. Dies wird fiir das Verstand-
nis der Kontrolle der Tropfengréfe und -geschwindigkeit von Bedeutung sein.
Es kann angenommen werden, dass nahe der Diise die mittlere Strahlgeschwin-
digkeit und die Geschwindigkeit der entstehenden Tropfen nahezu identisch ist.
Abweichungen, verursacht durch die Abbremsung durch Luftreibung, betragen
im betrachteten Bildausschnitt unterhalb der Diise nur wenige Prozent (siehe
Kap. . Jedoch ist es moglich, dass es im weiteren Verlauf unterhalb der Dii-
se zu Kollisionen und Koaleszenz kommt (siehe Kap. [I.4.5)).

Als Resultat des angelegten Uberdrucks Ap setzt ein spezifischer Volumenstrom
Q(Ap,d, i, p) durch die Diise ein. Im Allgemeinen ist die Durchflussmenge abhén-
gig von dem Druck Ap, dem Diisendurchmesser d, der Viskositat der Fliissigkeit
und der Dichte der Fliissigkeit p. Obwohl die Oberflichenspannung die eigentliche
Ursache fiir den Strahlzerfall ist, ist sie nicht in diesem Ausdruck enthalten [79).
Da es sich bei den vorliegenden Diisen ndherungsweise um Locher in diinnen
Platten handelt, also ein kleines Aspektverhéltnis (Lange durch Durchmesser ist
kleiner als eins), kann angenommen werden, dass die Abhéngigkeit von der Dii-
senldange vernachldssigbar ist.

Brenn [79] leitete mittels Dimensionsanalyse einen Ausdruck fiir den Volumen-
strom her, welcher monoton mit dem Uberdruck Ap ansteigt. Hierfiir wurde der
dimensionslose Volumenstrom Qp/ud und der dimensionslose Druck Appd?/u?
gewahlt. Aufgetragen in einem doppelt—logarithmischen Graphen zeigt sich theo-
retisch eine lineare Beziehung zwischen beiden Groéfien. Dies lisst sich ebenfalls im
vorliegenden Experiment fiir alle verwendeten Fliissigkeiten (siehe Tab. fin-
den. Ergebnisse fiir Driicke im Bereich 2 bar bis 10 bar (entsprechend etwa 6 ms™!
bis 38 ms™!, abhiingig von der Fliissigkeit) unter Verwendung der Edelstahldiise
sind Abb. zu entnehmen. Die Darstellung aller Daten in einem Graphen ldsst
erkennen, dass sie nahezu auf derselben Geraden liegen. Hiervon ausgehend ldsst
sich folgende Beschreibung [79] verwenden

Appd?\
%:Cv( ];/; ) ~ (Re,)* (1.1)

mit den beiden freien Parametern C; und C5 bzw. als Funktion der Druck—
Reynolds—Zahl Re, = \/2App - d/p. Die beiden freien Parameter lassen sich mit
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Abbildung 1.8: Darstellung aller Daten fiir die 20 pm Edelstahldiise und aller
verwendeter Fliissigkeiten fiir den dimensionslosen Volumenstrom als Funktion des
dimensionslosen Uberdrucks. Zusitzlich sind die Daten der 17 pm Siliziumdiise fiir
DI Wasser eingetragen. Ein Fit iiber alle Datenpunkte ist entsprechend GI.
(durchgezogene Linie) gezeigt und lisst sich mit den Ergebnissen von Brenn |79
(gestrichelte Linie) vergleichen. Der angelegte Uberdruck wird fiir die 17 pm Diise
zwischen 2 bar und 45 bar und fiir die 20 pm Diise zwischen 2 bar und 10 bar variiert.

einem linearen Fit iiber alle Datenpunkte bestimmen. Die resultierende Gera-
de (Cy = 0,2382 und Cy = 0,6074) ist zusammen mit einem Fit von Brenn
(Cy = 0,3601 und Cy = 0,5774), der auf der Verwendung von Wasser und
2-Propanol basiert, eingezeichnet. Wiahrend zunéchst eine geniigende Beschrei-
bung der Messwerte im doppelt logarithmischen Plot in Abb. gegeben zu sein
scheint, so lassen sich doch Abweichungen bis zu 30 % (z.B. fiir Ethylenglykol) und
ahnlich auch fiir den Fit von Brenn erkennen. Eine individuelle Betrachtung der
Fliissigkeiten und Anpassung mit GI. ergab eine héhere Ubereinstimmung,
typischerweise mit Abweichungen von nur wenigen Prozent. Es kann also davon
ausgegangen werden, dass die Werte von ' und C5 nicht ,universal“ sind, son-
dern vielmehr abhéngig von den Eigenschaften der Fliissigkeit sind. Ein Vergleich
der resultierenden Werte €y und C, fiir die Fliissigkeiten zeigt eine anndhernd
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Abbildung 1.9: Uberblick der sich ergebenden Fitparameter C; (offene Symbo-
le) und Cy (gefiillte Symbole) fiir die benutzen Fliissigkeiten unter Verwendung
der 20 pm Diise und fir DI Wasser auch mit der 17um Diise. Die Ergebnisse von
Brenn |79| sind als gestrichelte Linien eingefiigt.

monotone Variation mit der Viskositdt. Entsprechend ist die Abhéngigkeit der
Fitparameter von der Ohnesorge-Zahl Oh = u/v/pod in Abb. abgebildet.

Weitere Untersuchungen haben gezeigt, dass ebenfalls eine Abhangigkeit von C}
und Cy von der Diise selbst bestehtf’] insbesondere fiir die verschiedenen Vari-
anten A und B. Experimente mit DI Wasser und einer 17 pm Diise fithren zu
leicht anderen Werten als mit der 20 pm Diise. Moglicherweise resultiert dies aus
den unterschiedlichen Geometrien, inneren Reibungseigenschaften und Details
der tatsdchlichen Strémung an sich. Um dies zu veranschaulichen, sind diese Da-
ten ebenfalls in Abb. und [1.9] einbezogen. Dennoch kann in allen Fillen der
Volumenstrom durch die Diise ausreichend gut mit Gl. beschrieben werden.

? In Anhang D] wird anhand einer Finite Elemente Simulation noch einmal gesondert auf den
Einfluss der Diisengeometrie im Bezug auf den Durchfluss und die Fitparameter eingegangen.
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1.4.2. Begrenzung der Tropfengeschwindigkeit

Die Tropfengeschwindigkeit U (nahe der Diise identisch zur Strahlge-
schwindigkeit) kann in erster Ndherung aus dem Bernoulli-Prinzip mittels

U = \/2Ap/p abgeleitet werden. Die Umstellung von Gl. (1.1]) liefert jedoch die
genauere Relation

A Dppd®\ 20s
U= 01 : 7r_pd : ( ,U2 ~ (Rep) . (1.2)

Abbildung zeigt die Geschwindigkeitsmessungen und den Fit der Kurve fiir
die 17 pm Siliziumdiise. Konstruktionsbedingt lieften sich mit dieser Diise und mit

DI Wasser langzeitstabil deutlich h6here Driicke verwenden als mit der Edelstahl-
diise, hier bis zu 45bar. Es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen den
Messdaten und der mit den ermittelten Parametern C = 0,5221 und C5 = 0,5503
bestimmten Kurve. Aufgrund der guten Interpolation der experimentellen Daten
lasst sich Gl. mit kalibrierten Parametern C; und Cs fiir eine korrekte Vor-
hersage der Austrittsgeschwindigkeit des Strahls verwenden.

Erwartungsgemél existiert ein minimal nétiger Druck, um anféinglich einen Fliis-
sigkeitsstrahl zu erzeugen. Da bei sehr niedrigen Driicken die Oberflichenspan-
nung und die Viskositit die kinetische Energie des Strahls {iberwiegen, wiirde die
Fliissigkeit nur langsam herausflielsen. Es wiirde sich ein groferer Tropfen bilden,
welcher sich schliefllich wegen seines eigenen Gewichts abldsen und herunterfallen
wird. Experimentell untersucht wurde diese Restriktion unter anderem von Wal-
zel [83] und lisst sich als kritische (limitierende) Weber-Zahl We = pUZ?d/o in
Abhéangigkeit von der Ohnesorge—Zahl ausdriicken. Walzel fand einen kritischen
Wert von Weyi = 14,5 OhO’OS, unterhalb dessen sich kein kontinuierlicher Fliis-
sigkeitsstrahl formt.

Die obere Grenze der erreichbaren Geschwindigkeit steht im Zusammenhang der
Interaktion mit dem umgebenden Gas (typischerweise Luft). Mit zunehmender
Strahlgeschwindigkeit bilden sich vermehrt Stérungen in der Scherschicht der um-
gebenden Luft, weswegen der Einfluss ihrer Viskositat nicht mehr vernachléssigt
werden kann. Ohnesorge [84] und Haenlein [49] haben zwei qualitative Ubergéin-
ge beschrieben. Oberhalb einer bestimmten Geschwindigkeit beginnt der Fliissig-
keitsstrahl Instabilitéiten aufzuweisen, die als ,Zerwellen* bezeichnet wurden (in
der englischsprachigen Literatur auch hiufig ,wind—induced regime“). Hier ent-
wickelt der gesamte Strahl eine wellendhnliche Form quer zur Ausbreitungsrich-
tung. Fiir noch hohere Geschwindigkeiten zerfillt der Fliissigkeitsstrahl bereits
schon sehr nahe der Diise génzlich in einen feinen Tropfennebel, ,Zerstauben* ge-
nannt (engl. ,atomization“). Ersterer Ubergang (zum Zerwellen-Regime) lief sich
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Abbildung 1.10: Der Zusammenhang zwischen Uberdruck und resultierender
Tropfengeschwindigkeit lisst sich mit guter Ubereinstimmung durch GI. be-
schreiben (durchgezogene Linie). Die beiden freien Parameter C; und Cy werden
fiir jede Diise und Fliissigkeit bestimmt, hier fiir die 17 pm Siliziumdiise und DI
Wasser. Die gestrichelten Linien zeigen fiir die verwendete Diise die theoretischen
Geschwindigkeitsgrenzen entsprechend [83] und [84] fiir eine stabile Bildung eines
glatten Fliissigkeitsstrahls in Luft.

von Ohnesorge iiber einen weiten Parameterbereich mittels der Reynolds-Zahl
Re = pUd/p und der Ohnesorge—Zahl beschreiben, wobei er unter normalem, at-
mospharischen Druck etwa ab einer kritischen Reynolds—Zahl Rey,;; ~ 133- Oh=4/°
stattfand. Der Ubergang zum Zerstiuben wurde von diesen Autoren bei einer
Reynolds—Zahl Rey.; ~ 1000 - Oh™*® heobachtet.

Die gestrichelten Linien in Abb. zeigen die entsprechenden unteren und
oberen Grenzen fiir die 17pm Diise. Ein Vergleich mit den experimentell er-
reichbaren Geschwindigkeiten zeigt, dass wihrend die untere Grenzd'| von etwa

19 Der Datenpunkt bei 1bar markiert in etwa den experimentell minimal mdglichen Druck
zur Erzeugung eines Fliissigkeitsstrahls. Experimente mit einem Druck etwas unter 1bar
fiihrten zwar auch noch zu einem Fliissigkeitsstrahl, jedoch betrégt der Fehlerbereich des
Manometers 0,5 bar. Daher wurde darauf verzichtet, diese Datenpunkt zu beriicksichtigen.
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Abbildung 1.11: Hochgeschwindigkeitsaufnahme unterhalb der Diise (Bildrate:
88 kfps und Belichtungszeit: 369 ns). Die Tropfen bewegen sich von links nach rechts

(die Bilder sind um 90° gedreht). Der Fliissigkeitsstrahl verldsst eine 26 pm Silizi-
umdiise bei etwa 47ms~!, was eine Ohnesorge-Zahl Oh = 0.023 und eine kri-
tische Reynolds—Zahl Rey,y ~ 950 ergibt, wobei die eingestellte Reynolds—Zahl
Re =~ 1200 betragt. Wahrend andere Experimente mit diesem Diisendurchmesser
und dieser Geschwindigkeit bei einer einzelnen Diise einen glatten Fliissigkeitsstrahl
zeigten, so fiihrt die Ndhe weiterer Strahlen (nicht im Bildausschnitt; identische
Strahlparameter; Abstand etwa 150 pm) zu einem Ubergang hin zu einer wellen-
dhnlichen Verformung quer zur Ausbreitungsrichtung. Dennoch war es mdoglich, den
Zerfallsprozess akustisch bei einer Frequenz von 590kHz in monodisperse Tropfen

zu kontrollieren.

7Tms™' (Ap = 1bar) relativ gut nachvollzogen werden kann, die obere Gren-
ze von etwa 51ms™! (Ap ~ 16bar) um etwa den Faktor zwei iiberschritten
wurde. In einem Einzelexperimenﬂ bei etwa 75bar konnte bei Geschwindig-
keiten von bis zu 120ms™' und akustischer Anregung noch ein stabiler Zer-
fall in monodisperse Tropfen beobachtet werden (siehe Abb. . Daraus lasst
sich schlieflen, dass in dem vorliegenden Experiment die Geschwindigkeitsgrenze
nicht durch die Zerwellen—induzierte Instabilitit gegeben ist, sondern vielmehr
durch eine technische Begrenzung des Aufbaus. Die maximale Strahlgeschwin-
digkeit entspricht einer Reynolds—Zahl von Re =~ 2000, was in etwa zweiein-
halb mal grofer als Rey,;, ~ 850 ist. Fiir diesen erweiterten Stabilitédtsbereich
kann allerdings angenommen werden, dass die Geometrie der Diise, insbesonde-
re die Lange des letzten rohrdhnlichen Abschnittes, von groker Bedeutung ist.
Es wurde durch die Experimente von McCarthy und Molloy gezeigt und

11 Oberhalb eines Druckes von 50 bar steigt die Gefahr der Zerstérung der Diise.
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Abbildung 1.12: Erreichter Geschwindigkeitsbereich mit der 17pm Siliziumdii-
se und der 26 pm Siliziumdiise mit mehreren Mikrobohrungen unter Verwendung
von DI Wasser, gezeigt als Ohnesorge-Zahl gegen Reynolds-Zahl. Beide Diisen
iberschreiten die in der Literatur angegebene Grenze zum Zerwellen-Regime. Die
Ubergiéinge zum Zerwellen und Zerstiuben sind entsprechend [84] als gestrichelte
Linien eingezeichnet.

ebenfalls in [85] beschrieben, dass sich durch Anderung der Diisenléinge die Form
des austretenden Fliissigkeitsstrahls zwischen einem ,,glatten®, stabdhnlichen und
einem ,gestorten” Zustand dndern liefs. Eine Optimierung der Diisengeometrie
fiir Mikro—Fliissigkeitsstrahlen bzgl. eines mdglichst schnellen und gleichzeitig
stabilen Strahls scheint moglich [47], wie auch durch das vorliegende Experiment
bestétigt. Weitere Informationen iiber den Strahlzerfall unter Anlegen einer exter-
nen akustischen Storung im Zerwellen- und insbesondere im Zerstauben—Regime
wiirden an dieser Stelle notwendig sein, sind jedoch mit dem vorliegenden Aufbau
nicht umzusetzen.

Im Fall von angrenzenden Strahlen (aus weiteren Diisen) zeigte sich eine Querbe-
wegung der gesamten Tropfenkette, die wohlmoglich aufgrund der durch die zu-
sitzlichen Strahlen verursachten Verwirbelungen in der Luft begiinstigt wird (sie-
he Abb. . Jedoch erfolgte der Zerfall immer noch in monodisperse Tropfen,
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wobei es wahrscheinlich ist, dass die Querbewegung eine Koaleszenz begiinstigt.
Mithin ist das Vorkommen dieser weiteren Instabilitdt nicht notwendigerweise
eine Limitierung der Methode zur Erzeugung monodisperser Tropfen, bedarf je-
doch im konkreten Anwendungsfall einer genaueren Untersuchung.
Abschliefend wird in Abb. ein Uberblick des untersuchten Parameterraums
gegeben, dhnlich zu dem in [84] zu findenden Nomogramm. Dieser beinhaltet den
Ubergang zum Zerwellen und zum Zerstiuben jeweils als diagonale Linien. Die
horizontalen Linien mit Symbolen bilden die in den vorliegenden Experimenten
erreichten Geschwindigkeiten ab, in dem monodisperse Tropfen erzeugt wurden.
Beide Diisenvarianten iiberschreiten deutlich den Ubergang ins Zerwellen, jedoch
wiesen sie stets einen stabilen varikosen Strahlzerfall auf.

1.4.3. Anpassung der Tropfengrolie

Die Tropfengrofe ist mafkgeblich (scheinbar fest) durch den Diisendurchmesser
d vorgegeben, jedoch ist es innerhalb eines bestimmen Frequenzbereiches der
externen akustischen Anregung moglich, sie zu beeinflussen. Zusammen mit der
Relation D = /3Ud?/2f (welche aus der Massenerhaltung folgt) und Umstellung
von Gl. berechnet sich der Tropfendurchmesser zu

b 6C’1,u 1/3 ; Appdg C2/3 L3
= ] -d - 2 . ( . )

Unter der Annahme, dass die Anforderungen an die dimensionslose Wellenzahl

ka (gegeben in [41,/79,82]) seine Giiltigkeit unabhingig von der Geschwindigkeit
hat, sind der minimale und maximale Tropfendurchmesser durch kam., and kamin
vorgegeben. Fiir eine 17 pm Diise ergibt sich somit D, (kamax = 0,9) &~ 29,5 1m
und Doy (k@min = 0,3) &~ 42,5 um, oder anders ausgedriickt eine Variabilitdt von
etwa —9 % und +32 % bezogen auf Doyt (kaopt = 0,69) = 32,3 pm.

Weiterhin ldsst sich aus kapi, < ka < kapa, ableiten, wie sich der mdgliche
Frequenzbereich mit der Strahlgeschwindigkeit bzw. dem angelegten Uberdruck
andert. Da der Druck fiir eine praxisnahe Fragestellung ebenfalls von Bedeutung
ist, werden beide Aspekte in Abbildung fiir einen konkreten Fall dargestellt
und mit experimentellen Resultaten belegt. Zur Berechnung der jeweilig zu be-
nutzenden Frequenz des piezokeramischen Schallwandlers in Abhéngigkeit von ka
ldsst sich folgender linearer Zusammenhang finden:

4p Appd®\ >
T2 pd2 12 :

f=ka C- (1.4)
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Abbildung 1.13: Es wurden fiir die 17 pm Diise unter Verwendung von DI Wasser

die moglichen Frequenzbereiche fiir Erzeugung monodisperser Tropfen bei Variati-
on des Uberdrucks Ap bestimmt. Die experimentell gefundenen Grenzen sind gegen
den Druck (a) und gegen die Tropfengeschwindigkeit (b) aufgetragen. Dreiecke mar-
kieren die niedrigste und Kreise die hochstmégliche Frequenz, die zum Zerfall in
monodisperse Tropfen fiihrte. Innerhalb dieser Grenzen bleibt die Monodispersitét
stets gewahrt, wogegen auferhalb die Grékenverteilung polydispers ist. Die mitt-
lere (durchgezogene) Linie markiert jeweils die Frequenz mit der theoretisch am
schnellsten anwachsenden Instabilitit.
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Uber den gesamten Messbereich von Abb. wurde die angelegte Spannung
am piezokeramischen Schallwandler konstant gehalten und fiir jeweils konstante
Uberdriicke die minimal und die maximal mégliche Frequenz bestimmt. Die Bil-
dung der Tropfen wurde in einem Bildbereich von etwa 5 mm bis 10 mm unterhalb
der Diise mit einer Hochgeschwindigkeitskamera aufgenommen, wobei der Zerfall
in monodisperse Tropfen innerhalb dieses Bereiches geschehen musste.

Es wurde iiberpriift, ob im gesamten Bereich von f, bis fmax €in durchgehend
monodisperser Zerfall vorzufinden ist. Aufserhalb dieses Frequenzbereiches zeigten
sich teils recht scharfe Uberginge (< 4+10kHz) zu einem polydispersen Zerfall.
Die den Frequenzbereich einrahmenden theoretischen Kurven weisen fiir Driicke
Ap < 10bar (bzw. U < 40ms™!) eine gute Ubereinstimmung mit den im Expe-
riment gefundenen Bereichen auf. Fiir héhere Driicke (bzw. Geschwindigkeiten)
zeigen sich Abweichungen. Moglicherweise ist die Anderung der Impedanz des
piezokeramischen Schallwandlers nicht zu vernachléssigen (vgl. Anh. , da sich
dies bei konstanter Spannung direkt auf die resultierende mechanische Vibration
und damit den Strahlzerfall auswirkt. Dennoch ist auch hier eine relativ gute
Ubereinstimmung mit 0,3 < ka < 0,9 zu finden, allerdings mit einer Tendenz zu
hoheren Wellenzahlen kay.x = 0,97. Zur Orientierung ist jeweils eine durchgezo-
gene Linie in Abb. zu finden, welche die Frequenz mit der am schnellsten
wachsenden Instabilitat bei kayp = 0,69 darstellt, was, wie nachfolgend gezeigt,
mit einer verkiirzten Zerfallslinge einhergeht.

1.4.4. Zerfallslange des Fliissigkeitsstrahls

Mit ansteigendem Uberdruck Ap an der Diise steigt auch die Strahlgeschwin-
digkeit U, was wiederum einen Einfluss auf die Zerfallslinge hat, d.h. den Ort
der Tropfenablésung vom Fliissigkeitsstrahl. Im Falle eines ungestorten Zerfalls
ist diese Linge zeitlich nicht konstant (siehe hierzu auch Abb. und ih-
re Bestimmung ist durch die Schwankungen entsprechend fehlerbehaftet. Wie
schon von Haenlein [49] gezeigt, kommt es zunédchst zu einem linearen Anstieg
der Zerfallslange mit der Strahlgeschwindigkeit, da bei angenommen konstan-
ter Zerfallszeit 7,e¢ sich die Storung mit der Strahlgeschwindigkeit ausbreitet.
Die Zerfallslange wichst entsprechend proportional. Diesem Anstieg folgt im Fall
von rohr-dhnlichen Diisen ein Maximum [86]. Da es sich bei den hier verwende-
ten Diisen eher um runde Offnungen in diinnen Platten handelt, ist ein weiterer
Anstieg ohne das Erreichen eines Maximums zu erwarten [87], bevor es durch
weitere auftretende Instabilitdten zu deutlich komplexerem Verhalten kommen
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Abbildung 1.14: Bestimmung der Position der Ablésung einzelner Tropfen vom
Fliissigkeitsstrahl fiir die 17 pm Siliziumdiise und DI Wasser: ohne akustische An-
regung (Quadrate), mit der maximalen (Kreise) und der minimalen (Dreiecke) Fre-
quenz, die zu monodispersen Tropfen fithrt, und die Frequenz (Rauten), welche
dem schnellsten Anwachsen einer Storung entspricht. Ohne akustische Anregung
zeigt sich ein linearer Anstieg der Zerfallslange mit der Strahlgeschwindigkeit. Ein
linearer Fit ergibt eine Zerfallszeit von 7,er &~ 80 s (gestrichelte Linie). Mit aku-
stischer Anregung reduziert sich die Zerfallslinge deutlich und iiberschreitet 3 mm
nicht (horizontale, durchgezogene Linie).

kann [85]. Entsprechend weisen die experimentellen Resultate der 17 pum Silizi-
umdiise in Abb. kein Maximum der Zerfallslinge fiir den ungestorten Fall
auf. Ein linearer Anstieg ist deutlich zu sehen, und ein linearer Fit ergibt eine
Zerfallszeit von 7,e¢ ~ 80 is.

Durch Uberlagerung des Zerfalls mit einer Frequenz innerhalb des funktionalen
Frequenzbereiches (und bei konstanter Spannung) ldsst sich die Zerfallslénge teils
deutlich reduzieren. Abgesehen von einem leichten Anstieg mit zunehmender Ge-
schwindigkeit bleibt die Zerfallslinge stets unterhalb von 3 mm bezogen auf die
Diisenoffnung. Dies gilt sowohl fiir fi, als auch fi.x, sprich fiir die gréfsten als
auch kleinsten erzielbaren Tropfendurchmesser. Wie erwartet liegt die Zerfalls-
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lange fiir fopt, was dem schnellsten Anwachsen einer Stérung entspricht, zumeist
unter den Ergebnissen mit fi;, und fia.. Durch eine Erhéhung der angelegten
Spannung und damit der akustischen Anregung der Instabilitéit ldsst sich die
Zerfallslinge noch weiter verkiirzen, teilweise deutlich unterhalb von 1 mm. Die
Streuung und Nicht-Monotonie der Daten steht vermutlich, wie zuvor schon be-
schrieben, im Zusammenhang mit den Resonanzen und der Frequenzabhangigkeit
des piezokeramischen Schallwandlers (vgl. Anh. , was trotz konstanter Ampli-
tude der Wechselspannung zu unterschiedlichen Amplituden der akustischen An-
regung fiithrt. Aufgrund der Bauweise des Diisengehduses war es nicht moglich,
Absténde kiirzer als 0,5 mm von der Diisen6ffnung zu beobachten, weswegen auch
noch kiirzere Zerfallslangen moglicherweise vorgekommen sind.

1.4.5. Verteilung der Tropfengrolle und -geschwindigkeit

Fiir den Fall der 20 pm Edelstahldiise, DI Wasser und U = 27ms~! wurden
die Tropfendurchmesser und -geschwindigkeiten mit Bildbearbeitung von Auf-
nahmen mit einer Hochgeschwindigkeitskamera ausgewertet. Wéahrend in erster
Naherung die Tropfengeschwindigkeit nahe der Diise der Strahlgeschwindigkeit
entspricht, zeigte es sich, dass schon kleine Unterschiede zwischen aufeinanderfol-
genden Tropfen im Bezug auf ihre Geschwindigkeit zur Kollision und schliefslich
zur Koaleszenz fithren. Allerdings liefs sich dies nur fiir den ungestorten Strahlzer-
fall beobachten. Im Falle des extern gesteuerten Zerfalls in monodisperse Tropfen
zeigten sich keine messbaren Geschwindigkeitsschwankungen zwischen benach-
barten Tropfen@. Mit grofserem Abstand zur Diise steigt jedoch auch der Einfluss
durch Reibung in der umgebenden Luft und so verkiirzen sich die Tropfenabstén-
de soweit, bis es auch in diesem Fall schlieflich zur Koaleszenz kommt.

Beispielhafte Verteilungen der Tropfendurchmesser und Zeitreihen der dazugeho-
renden Hochgeschwindigkeitsaufnahmen sind in Abb. zu finden. Fiir jedes
Verteilungsspektrum wurden mehrere tausend Tropfen analysiert. Die Spektren
ohne akustische Anregung sind fiir einen Abstand von (a) 2mm und (b) 20 mm
unterhalb der Diise und das Spektrum fiir den extern gesteuerten Zerfall mit aku-
stischer Anregung fiir einen Abstand von (c¢) 15 mm unterhalb der Diise gezeigt.
In Abb. ist in der Verteilung eine isolierte Gruppe kleiner Tropfen (Frag-
mente) zu sehen, die klar von den groferen Tropfen getrennt ist. Solche Satel-
litentropfchen werden haufig wihrend des Abloseprozesses der groferen Trop-
fen vom Fliissigkeitsstrahl beobachtet, wie es auch in Abb. zu sehen ist.

12 Personliche Bemerkung: Wihrend stroboskopischer Aufnahmen der Tropfenkette kam es
wiederholt zu der bestdtigenden Frage: ,Liuft der Film oder ist es ein Standbild?*.
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Des Weiteren weist die Verteilung ein deutliches Maximum bei einem Durch-
messer von etwa 38 pm auf. Dies entspricht der am schnellsten wachsenden Mo-
de kaopy ~ 0,69 fiir die 20 pm Diise. Das Minimum der Tropfengréfen bei der
begrenzenden Wellenzahl D.,(ka = 1,0) & 34 pm lédsst sich sehr gut nachvoll-
ziehen. Es liegt ebenfalls nahe der empirisch gefundenen Begrenzung des aku-
stisch angeregten Strahlzerfalls [79] (dhnlich zu dem Befund in Abb. mit
Diin (k@max = 0,9) ~ 35pm. Die empirische Grenze des steuerbaren Zerfalls in
grofe Tropfen von Dyax(kamin = 0,3) &~ 50pm ist nicht im Histogramm zum
ungestorten Strahlzerfall ersichtlich, und es bilden sich teils deutlich grofere Fi-
lamente, wie auch in Abb. zu sehen. Der Wertebereich erstreckt sich bis
etwa 80 pm und weist Modulationen auf, was, wie schon erwihnt, teilweise auf
Kollision mit Nachbartropfen zuriickzufiihren ist. Je weiter unterhalb der Diise
die Messung stattfindet, desto deutlicher wird dieser Effekt, und das Grofenspek-
trum verschiebt sich hin zu noch groferen Werten.

Im Spektrum nach einer Strecke von etwa 20 mm (siehe Abb. sind keine
Satellitentropfchen mehr vorhanden. Aufserdem erscheinen im Spektrum Maxima
bei Tropfen mit dem doppelten (2*), dreifachen (3*) und vierfachen (4*) Volumen
bezogen auf einen ,optimalen Durchmesser von 38 pm. Zwischen dem globalen
Maximum der ,optimalen* Tropfengrofse und den Maxima der Vielfachen ist eine
klare Abtrennung der beiden Bereiche zu erkennen. Der gesamte Wertebereich
reicht in diesem Fall bis zu Tropfengréfen von etwa 100 pm. Wahrend einige
grofere (langliche) Tropfen schon kurz unterhalb der Diise auftreten (verglei-
che Abb. zerfallen sie meist recht schnell in kleinere Fragmente [43][88].

Abbildung 1.15 (néchste Seite): Grokenverteilung der Tropfendurchmesser fiir
den Zerfall des Fliissigkeitsstrahls fiir die 20 pum FEdelstahldiise, DI Wasser und
eine Geschwindigkeit von etwa 27ms~!'. Ungestorter Zerfall: (a) 2mm und (b)
20mm unterhalb der Diise. Durch nachfolgende Koaleszenz unterhalb der Diise
verschwinden die Fragmente und es erscheinen Maxima bei Vielfachen der zuvor
dominierenden Tropfengrofe (38 pm). Die Durchmesser, die dem doppelten, dreifa-
chen und vierfachen Volumen eines 38 pm Tropfen entsprechen sind mit 2*(48 pm),
3*(55pm) und 4*(60 pm) gekennzeichnet. Im Vergleich dazu weist das Spektrum
15mm unterhalb der Diise (c) bei aktiver akustischer Anregung mit 300 kHz ein
scharf ausgeprigtes Maximum bei einem einzelnem Durchmesser in Abwesenheit
weiterer Tropfengrofen auf. Neben den Grofenverteilungen sind jeweils Zeitreihen
der Hochgeschwindigkeitsaufnahmen gezeigt, welche zu je aus 20 aufeinanderfolgen-
den Bildern bestehen. Die Bildrate betrug 1kfps in (a) und (b) und 100 kfps in (c),
immer mit einer Belichtungszeit von 369 ns. Die Daten wurden jeweils iiber einen

Zeitraum von 0,1s ermittelt.
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Abbildung 1.16: Grokenverteilung der Tropfen unter Verwendung einer synchro-
nisierten, stroboskopischen Aufnahme zur genaueren Bestimmung der Durchmesser.

Daher ist das Vorkommen groferer Tropfen in der Verteilung 20 mm unterhalb
der Diise bereits durch Kollision/Koaleszenz und nicht durch Details des Zer-
fallsprozesses des Fliissigkeitsstrahls bestimmt.

Wird jedoch die akustische Anregung mit einer passenden Frequenz benutzt, so
wird die Tropfenkette zu einem hohen Grade monodispers, wie in Abb. Zu
sehen. Es zeigte sich, dass die beobachtete Breite der sehr schmalen Verteilung
(~ £1pm bzw. 3%) tatsichlich nicht der realen Schwankungsbreite entspricht,
sondern ein Artefakt der Messmethodd™ ist und in der Relaxationsoszillation der
Tropfenform beruht [89). In einem ausgewiihlten Fall fiir U = 20m s~ wurde die
Monodispersitit mit einer hoheren Vergroferung (Auflosung = 0,7 pm/pix) und

synchronisierter, stroboskopischer Beleuchtung (Belichtungszeit 7ns, entspricht

13 Da die Hochgeschwindigkeitsaufnahmen nicht mit der Tropfenerzeugung/-frequenz synchro-
nisiert waren, variierte die Tropfenposition und damit die Phase der Relaxationsoszillation
um die sphérische Grundform fiir jeden gemessenen Tropfen. Obwohl die ellipsoide Form auf
ein achsensymmetrisches Volumen korrigiert wurde, fithrten die Begrenzung durch die op-
tische Auflosung (~ 2 pm/pix) und die Bewegungsunschirfe zu der beobachteten Variation
in der Tropfengrofe.



34

Kap. 1 Erzeugung monodisperser Hochgeschwindigkeits—Sprays

0,35 ‘ ‘ ‘ 0,35
R R
T 025 4l © 025 4
= c | |
< < : -
& 02 il e 0279 ARRRRES | AR
o @ | |
w w
= 015 4l = 0,15 4l
£ £
2 01l 2 014l
0,05 4---{llfl---- e 0,05 M-
0 L] FJV —L T 0 T T
34 36 38 40 42 34 36 38 40 42
Tropfendurchmesser in um Tropfendurchmesser in um
(a) (b)

Abbildung 1.17: Vergleich der Verteilungen der Tropfendurchmesser fiir dieselben
Parameter wie in Abb. jedoch tber verschiedene Zeitbereiche ermittelt: (a)
0,1sund (b) 5s. Es ist jeweils das deutliche Maximum bei etwa 38,2 pm zu erkennen.
Auch fiir den groferen Zeitbereich (b) bleibt das Spektrum nahezu unveréndert.

einer Bewegungsunschérfe von etwa 0,14 pm) aufgenommen. Dies ermoglicht eine
genauere Untersuchung der Tropfenkontur/-grofe (siehe hierfiir Abb. [1.16). Die
Analyse hiervon ergab eine Standardabweichung von etwa 0,4 %, wobei insbeson-
dere die grofsten und kleinsten vorkommenden Tropfendurchmesser nicht mehr
als 1% (~ £0,4 pm) vom Mittelwert abwichen. Zusammenfassend lésst sich fest-
halten, dass die tatsidchliche Giite der Monodispersitit innerhalb der experimen-
tell zugénglichen Grenzen liegt und damit als hinreichend exakt angenommen
werden kann.

Um die Langzeitstabilitdt der Methode zu iiberpriifen, wurde im Vergleich zu den
vorherigen Aufnahmen/Daten (Dauer etwa 0,1s) das Spektrum auferdem iiber
einen Zeitraumm von 5s analysiert (siche Abb. . Die Monodispersitat ist
auch iiber Sekunden hinweg gegeben und es ist davon auszugehen, dass dies auch
iiber noch léngere Zeitrdume giiltig ist, solange alle Kontrollparameter (Druck,
Frequenz, Spannung, etc.) absolut konstant gehalten werden.

14 Die Dauer der Aufnahme war durch den internen Speicher der Kamera beschrinkt.
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1.4.6. Vergleich unterschiedlicher Diisendurchmesser

Der zuvor hergeleitete Zusammenhang zwischen der Tropengeschwindigkeit
U und dem Druck Ap soll fiir die weiteren verwendeten Diisendurchmesser
iiberpriift werden.

In Abb. sind fiir vier exemplarische Siliziumdiisen (mit Durchmessern:
3,9 pm, 8,21um, 16,8 pm und 25,2 11m) die Messdaten und die jeweils entsprechen-
den Fitparameter C; und Cy aufgefiihrt. Alle Diisen lassen sich geméfs Gl.
beschreiben, ergeben jedoch (obwohl sie bis auf den Diisendurchmesser von der
Diisengeometrie her identisch sind) jeweils individuell unterschiedliche Fitpa-
rameter. Fiir alle Diisendurchmesser wurde wie schon in Kap[I.4.THI.4.4] eben-
falls die Funktionalitit der Erzeugung monodisperser Tropfen untersucht und fiir
ebenso giiltig befunden. Es ist ebenfalls zu sehen, dass sich ein kleiner werdender
Diisendurchmesser in einem hoéheren notwendigen Druck zum Erzielen derselben

120 T T T ' ' T T ]

0| S T

Experiment (D=25,2um) +A
Fit: C,=0,6579, C;=0,5314 -xe-e-
Experiment (D=16,8um) - |-- 4
Fit: C;=0,4557, Cp=0,5573 -==-
Experiment (D=8,2um) -5~

Fit: C4=0,3323, C,=0,5868 v |-
Experiment (D=3,9um)

Fit: C,=0,2447, C,=0,6167

Tropfengeschwindigkeit in m/s

40 50 60 70 80

Druck in bar

Abbildung 1.18: Vergleich verschiedener Siliziumdiisen bzgl. der minimal und
maximal erreichbaren Tropfengeschwindigkeiten beim gesteuerten Zerfall des Fliis-
sigkeitsstrahls in monodisperse Tropfen durch akustische Anregung. Es ist moglich,
jede Diise mittels GI. zu beschreiben, wobei sich unterschiedliche Fitparameter
C1 und Cs ergeben.
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Geschwindigkeit aufert. Der Einfluss der sich dndernden Diisendurchstrémung
aufsert sich nicht zuletzt auch in sinkenden Parametern C) und steigenden Para-
metern Cy fiir kleiner werdende Diisendurchmesser.

Da es bei festem Diisendurchmesser moglich ist, die Tropfengrofe um —9 % und
+32 % bezogen auf Dy (kaop, = 0,69) zu variieren (siehe Kap. , scheint es
zunachst moglich, die sich daraus ergebenden Uberlappungen der Tropfendurch-
messer fiir eine Druckreduzierung zu nutzen. In den meisten Féllen ergibt sich,
selbst bei Annahme einer zu erzielenden Tropfengeschwindigkeit von 100ms™!,

dabei jedoch lediglich eine Reduktion von 1bar oder weniger.
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1.5. Zusammenfassung

Ausgehend von den Ergebnissen in [40] und [79] wurden Mikrobohrungen der
GroRenordnung 20pm als Diisen verwendet. Ein angelegter Uberdruck fiihrt
zum Austreten eines Fliissigkeitsstrahls in die umgebende Luft durch die Diise,
welche mit einem Fliissigkeitsreservoir verbunden ist. Der Zerfall dieses Strahls
wird durch eine externe Storung im Ultraschallbereich iiberlagert, welche durch
mechanische Vibrationen eines piezokeramischen Schallwandlers erzeugt wird.
Innerhalb eines gewissen Frequenzbereiches, der von den jeweiligen Strahl-
parametern (wie z.B. Durchmesser, Geschwindigkeit, Fliissigkeitsparameter,
etc.) abhingig ist, ldsst sich der Zerfall derart kontrollieren, dass sich exakt
ein Tropfen pro akustischer Periode vom Strahl 16st. Als Ergebnis entsteht
eine Tropfenkette mit einer einheitlichen Tropfengréfte und gleichzeitig auch
einheitlicher Tropfengeschwindigkeit.

Die Auswertungen konnten sowohl die Funktionsweise der Methode als auch
ihre Giite im Bezug auf die Erzeugung eines Tropfensprays mit kontrollierbarer
und variabler Tropfengréfe und Tropfengeschwindigkeit unter Beweis stellen. Es
wurden Tropfendurchmesser im Bereich D ~ 7pum bis 65 pm, Tropfengeschwin-
digkeiten im Bereich U ~ 10 ms~! bis 120ms~* und Erzeugungsraten im Bereich
von mehreren hunderttausend Tropfen pro Sekunde erzielt.

! wurde der Zerfall in monodisperse

Fiir Geschwindigkeiten bis zu < 38ms™
Tropfen fiir die Fliissigkeiten DI Wasser, 2-Propanol, Aceton, Ethylenglykol,
1-Hexanol und 1-Butanol untersucht. Fiir alle betrachteten Fliissigkeiten konnte
die Methode erfolgreich angewendet werden. Die in 79| verwendete Vorgehens-
weise zur Beschreibung des Zusammenhangs zwischen angelegtem Uberdruck und
resultierender (Tropfen- und) Strahlgeschwindigkeit mittels zweier Fitparameter
C1 und C lief sich fiir alle Fliissigkeiten und eine 20 pm Diise bestétigen. Jedoch
lief sich die ebenfalls vermutete Vereinheitlichung zu allgemeinen Parametern
Ch7 und Cj fiir alle Fliissigkeiten nicht konsistent nachvollziehen. Insbesonde-
re fiir Fliissigkeiten mit hoherer Viskositit (wie z.B. Ethylenglykol) ergaben
sich Abweichungen von bis zu 30%. Ein Zusammenhang von C; und C5 mit
der Ohnesorge-Zahl scheint wahrscheinlich, jedoch sind hierfiir weitergehende
Experimente notwendig. Es ldsst sich festhalten, dass fiir jede Diisengeometrie
und Fliissigkeit C' und C5 individuell bestimmt werden miissen, um hinreichend
genaue Anpassungen zu erreichen. Diese lassen sie sich jedoch anschlieffend sehr
gut und genau zur Interpolation iiber den gesamten Wertebereich der Strahl-
geschwindigkeit als Funktion des Druckes benutzen. Die Abweichungen von der
angepassten Kurve liegen dann typischerweise im einstelligen Prozentbereich,
haufig auch darunter.
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Im Weiteren wurde untersucht, welcher Geschwindigkeitsbereich sich mit der Me-
thode abdecken lasst. Die untere Grenze ist hauptsichlich durch die Bedingung
gegeben [83|, dass die kinetische Energie des Fliissigkeitsstrahls die Oberfli-
chenspannung an der Diisenéffnung iiberschreiten muss. Dies konnte anndhernd
nachvollzogen werden, war aber nicht von weiterem Interesse. Die obere Grenze,
welche durch den Ubergang zur als ,Zerwellen“ bezeichneten Instabilitit [84]
gegeben ist, wurde um mehr als das Doppelte iiberschritten. Dabei wies der
Fliissigkeitsstrahl keine dementsprechende Storung auf und gleichzeitig liefs sich
der Zerfall in monodisperse Tropfen bis zu einer Geschwindigkeit von etwa
120ms~! erreichen. Die riumliche Nihe zu weiteren Fliissigkeitsstrahlen zeigte
jedoch einen deutlichen Einfluss auf die Strahlform, welche eine Wellenbewegung
quer zur Ausbreitungsrichtung entwickelte. Dennoch lieff sich der Strahlzerfall
in monodisperse Tropfen kontrollieren. Es bleibt an dieser Stelle offen, was
die maximal moglichen Tropfengeschwindigkeiten mit dieser Methode und den
verwendeten Diisen sind, da einer weiteren Erhéhung des Druckes experimentelle
Beschriankungen gegeniiberstanden. Insbesondere bleibt zu klaren, ob der extern
getriebene Zerfall sich auch im Zerwellen-Regime fortsetzten lisst bzw. ob damit
der Ubergang zu dieser Instabilitit hinausgezogert werden kann.

Innerhalb eines gewissen Bereiches lassen sich bei festem Diisendurchmesser
die erzeugten Tropfendurchmesser verindern, typischerweise —9% und +32%
bezogen auf Dgpy(kaepy = 0,69). Fiir den gesamten Geschwindigkeitsbereich
konnten die erwarteten Anderungen des Frequenzbereiches validiert werden. Es
zeigte sich, dass bei hinreichend starker akustischer Anregung innerhalb von f,
und fuax durchgehend ein kontrollierter Strahlzerfall in monodisperse Tropfen
gegeben ist.

Die Position des Strahlzerfalls in Tropfen, sprich die Zerfallslinge, lasst sich
mit aktiver akustischer Kontrolle deutlich verkiirzen, wie auch in [43] mit einer
Amplitudenabhéngigkeit der Storung beschrieben. Bis zu einer Geschwindigkeit
von 90ms~! liefen sich die Tropfen innerhalb der ersten 3mm unterhalb der
Diise erzeugen, was in etwa einem Drittel der Zerfallslinge (bzw. Zerfallszeit)
im ungestorten Zerfall entspricht. Da die Zerfallslinge direkt mit der Ampli-
tude der Storung zusammenhéngt, ist zu erwarten, dass sie sich durch hohere
Spannungen am piezokeramischen Schallwandler bzw. eine hohere mechanische
Anregung noch weiter reduzieren liefte. Fiir eine mogliche praktische Anwendung
bedeutet dies, dass der Arbeitsabstand grofer als diese Lénge, aber gleichzeitig
kleiner als die Koaleszenzlinge (d.h. die Position wo die individuellen Tropfen
aufgrund der Abbremsung der Tropfenkette miteinander kollidieren) sein sollte.
Als Richtwert erwies sich in faktisch allen Fillen ein Bereich zwischen 5 mm und
15mm als zuverlassig.
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Die Untersuchung der Verteilung der Tropfengrofen fiir den freien Zerfall des
Strahls zeigte ein Anwachsen der Tropfengréfse mit steigendem Abstand von
der Diise durch Kollision von Nachbartropfen. Im Gegensatz dazu erwies sich
der im passenden Frequenzbereich akustisch angeregte Zerfall als sehr prizise
monodispers. In allen Experimenten stellte sich die optische Auflésung der
Hochgeschwindigkeitsaufnahmen als die hauptséchliche Ursache fiir beobachtete
Schwankungen der Tropfengrofe heraus. In ausgewdhlten Experimenten mit
hoherer Vergroferung und kiirzerer Belichtungszeit liefs sich eine Standardab-
weichung von weniger als 0,5 % bestimmen. Diese hohe Genauigkeit erwies sich
auch iiber den Bereich mehrerer Sekunden als stabil. Eine Langzeitstabilitét
ist daher zu erwarten und wire weniger durch den Zerfallsprozess an sich als
vielmehr durch Schwankung anderer Prozessparameter wie z.B. Uberdruck oder
Anregungsamplitude limitiert.

Zusammenfassend lassen sich folgende Aussagen treffen. Ausgehend vom breiten
Parameterbereich der Experimente konnten Funktionalitdt und Qualitit der Me-
thode unter Beweis gestellt werden. Ebenso wurden ihre Grenzen im Rahmen der
erreichbaren Geschwindigkeiten untersucht. Insbesondere konnte gezeigt werden,
dass der Zerfall des Fliissigkeitsstrahls in monodisperse Tropfen auch jenseits
der in [84] beschriebenen Schranken méglich ist. Fiir den gesamten Wertebereich
lief sich der theoretische Ansatz von [79] verwenden, womit sich mittels zweier
(zu bestimmender) Parameter der Zusammenhang zwischen Uberdruck und
Tropfengeschwindigkeit mit hoher Genauigkeit beschreiben ldsst. Mit Hinblick
auf die Anforderungen eines Reinigungsprozesses von sensiblen, strukturierten
Oberflachen wird ersichtlich, dass durch die definierte Tropfengrofse eine ge-
naue Festlegung der involvierten Einschlagenergien und -impulse der Tropfen
moglich ist. Es ist zu erwarten, dass mit (noch etwas) kleineren und groberen
Diisen der gesamte Bereich von D ~ 10 pm etwa 100 pm und U ~ 10ms~! bis
100ms~! gezielt mit einer bestimmten Kombination aus D und U erreichbar ist
(sieche auch [90] und [91]). Dadurch erfiillt diese Methode mit hoher Prézision
die Anforderungen solcher Anwendungen, da sich so die vermutlich schmalen
Ubergiinge zwischen Reinigung und Erosion identifizieren lassen. Abschliekend
ist zur Veranschaulichung in Abb. der in der vorliegenden Untersuchung
abgedeckte Bereich dem durch eine exemplarische Anwendung vorgegebenen
Parameterraum gegeniibergestellt.
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Abbildung 1.19: Vergleich der Anforderungen typischer Techniken der
Spray—Reinigung (rot) mit drei Ansétzen fiir monodisperse Tropfenquellen. Trop-
fen, die mittels Kapillaren erzeugt und durch die Schwerkraft beschleunigt werden,
sind typischerweise im Groéfsenbereich von wenigen Millimetern und iiberschreiten
in Luft hiiufig nicht Geschwindigkeiten von 10ms~ (violett). Aus dem Bereich der
Drucktechnik (Inkjet- oder DOD—-Systeme) besteht die Moglichkeit, Tropfendurch-
messer von etwa einer Grofenordnung kleiner zu erzeugen (blau). Jedoch weist die
Tropfenform insbesondere bei Geschwindigkeiten > 10 ms~! hiufig eine Asphirizi-
tat auf, und es kann zur Bildung nachfolgender (unerwiinschter) Satellitentropfen
kommen. Das in der vorliegenden Arbeit behandelte monodisperse Tropfenspray (im
Bezug auf Tropfengrofe und -geschwindigkeit) 1dsst eine gezielte Erzeugung iiber
einen weiten Parameterbereich zu (in dieser Arbeit erreichte Parameter: griin). Die
Funktionalitit konnte fiir D ~ 7pm bis 65pm und U ~ 10ms~! bis 120ms™—!
gezeigt werden, was einen Grofteil der Anforderung der Spray-Reinigung abdeckt.
Der verbleibende (bis dato noch nicht untersuchte) Bereich fiir noch kleinere Trop-
fen ist aller Voraussicht nach mit noch kleineren Diisen und der gezeigten Methode
monodispers erreichbar.



Kapitel 2

Erzeugung und Untersuchung des
Aufpralls einzelner Mikrotropfen*

2.1. Motivation

Eine Vielzahl experimenteller Untersuchungen in jiingerer Vergangenheit (z.B.
[9,19,1231|1281(92} 93| ) behandelt den Aufprall von Tropfen mit einem Durchmesser
< 10ms™!, wihrend nur ver-
gleichsweise wenige Arbeiten zum Einschlag von Tropfen mit einem Durchmesser
D < 100 pm bei hohen Geschwindigkeiten Uy = 10m s~ existieren (z.B. [70,01]).
Grund hierfiir ist die Begrenzung in der Aufnahmetechnik, einen einzelnen Trop-
feneinschlag sowohl rdumlich als auch zeitlich aufzulésen. Die typische Zeitskala

lasst sich aus dem Verhiltnis der Einschlagsgeschwindigkeit zum Tropfendurch-

D = 1mm bei geringen Geschwindigkeiten U

messer abschétzen, z.B.

Uy 50ms!
D 50pm

Selbst modernste Hochgeschwindigkeitskameras [94] erreichen bei ausreichender
optischer Auflésung selten mehr als 1 Mfps, was ungefihr der Zeitskala fiir den
Tropfeneinschlag entspricht. Da Tropfen aus diesem Parameterbereich jedoch
Bestandteil vieler aktueller Anwendungen sind, ist es notwendig, die beim Auf-
prall involvierten Prozesse zu verstehen.

Der Inhalt dieses Kapitels gliedert sich in zwei Teile. Im ersten Teil wird die
Erzeugung eines einzelnen Mikrotropfens auf Grundlage der in Kap. [1| beschrie-
benen Methode zu monodispersen Tropfensprays erldutert. Mit Hilfe zeitlich
praziser Hochspannungspulse wird ein einzelner Tropfen elektrisch aufgeladen
und abgelenkt, um auf einem Substrat einzuschlagen. Dabei gilt als Mafgabe,
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die hohe Reproduzierbarkeit aus Kap. [I| auf den Einzeltropfen zu iibertragen.
Aufserdem werden die Beschrinkungen der Methode und die maximal erreichba-
ren Einschlagsgeschwindigkeiten fiir Tropfendurchmesser von 10 pm bis 100 pm
abgeleitet. Im zweiten Teil wird der Aufprall eines einzelnen Mikrotropfens
behandelt. Die Reproduzierbarkeit des Tropfeneinschlags ermoglicht es, mit-
tels repetierter Aufnahmen mit Zeitversatz (stroboskopische Aufnahmen) den
Tropfeneinschlag in zeitlich hoher Auflésung von bis zu 10 ns aufzunehmen, was
aquivalent zu einer Aufnahmegeschwindigkeit von 100 Mfps ist. Die Aufnahme
erfolgt zeitlich synchronisiert von der Seite und von unten. Es wird diskutiert,
inwieweit validierte Modelle zu langsamen, millimetergrofen Tropfen auch fiir
schnelle, mikrometergrofe Tropfen Giiltigkeit besitzen.

Die Beschreibung der verwendeten experimentellen Methoden ist in Kap.
gegeben. Der theoretische Hintergrund und die erzielten Resultate werden zur
Erzeugung einzelner Mikrotropfen in Kap. und zum Aufprall einzelner Mi-
krotropfen in Kap. dargestellt und diskutiert. Eine Zusammenfassung der
Ergebnisse folgt in Kap.

*Die in diesem Kapitel dargestellten experimentellen Methoden und Ergebnisse sind aus der

Kooperation mit C. W. Visser (Physics of Fluids, University Twente, Holland) entstanden. Die
Entwicklung der Versuchsanordnung in Kap. und die Beschreibung der Tropfenaufladung,
der Tropfenablenkung und die Bestimmung der Tropfentrajektorie in Kap. beruhen zum
iiberwiegenden Teil auf der Arbeit des Autors. Die auf dieser Grundlage durchgefithrten Ex-
perimente ermoglichten die Untersuchung des Aufpralls einzelner, schneller Mikrotropfen. In
Kap. werden Abschnitte aus gemeinsamen diesbeziiglichen Veroffentlichungen aufgefiihrt:
Visser, Frommhold et al. ,Dynamics of high—speed micro—drop impact: numerical simulations
and experiments at frame—to—frame times below 100ns‘ (Soft Matter, 11, 2015) [95]; Fromm-
hold, Visser et al. ,Generation of precisely controlled high—speed micro droplets* (Konferenzbei-
trag, Flow14, Twente, Niederlande, 2014) [96]; Visser, Frommbhold et al. ,Microdroplet impact*
(Konferenzbeitrag, Focus on Microscopy, Sydney, Australien, 2014) [97].
Ausgehend von der in dieser Arbeit entwickelten Versuchsanordnung wurden Ergebnisse aus der
Kooperation mit C.-D. Ohl (School of Physical and Mathematical Sciences, Nanyang Techno-
logical University, Singapur) zum Einschlag einer begrenzten Anzahl von Tropfen auf ein tiefe
Fliissigkeit und dem daraus resultierenden Lufteinschluss verdffentlicht als: Ohl, Frommbhold et
al. ,Water Entry by a Train of Droplets“ (Konferenzbeitrag, American Physical Society, San
Francisco, Kalifornien, 2014) [98].
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Abbildung zeigt einen schematischen Uberblick vom Versuchsaufbau. Ein
Flissigkeitsstrahl zerfallt unter externer akustischer Anregung in monodisper-
se Tropfen (vgl. Abb. . Im Moment der Ablésung eines Tropfens vom Strahl
wird durch einen kurzzeitigen Hochspannungspuls ein einzelner Tropfen elektrisch
aufgeladen. Anschlieffend l&sst sich dieser Tropfen durch ein zeitlich konstantes
Hochspannungsfeld aus der (ansonsten neutralen) Tropfenkette herauslenken und
kann auf einem (transparenten) Substrat einschlagen, wihrend die verbleiben-
den Tropfen in einen Auffangbehilter fallen. Zwei synchronisierte Nd:YAG Laser
mit iLIF (,illumination by Laser-Induced Fluorescence®, [99]) erzeugen jeweils
Doppel-Blitze von wenigen Nanosekunden Dauer, die als Beleuchtungsquelle ge-
nutzt werden, um mit zwei Doppelbild—-Kameras und Mikroskopobjektiven den
Tropfenaufprall sowohl von der Seite als auch von unten aufzunehmen.

Fliissigkeitsreservoir/Diise
Piezoschallwandler 9 /

(+/-70V)
Druck/Fliissigkeit

I) Aufladungselektrode
(+/-1750V)

"

— Zerfall des Fliissigkeitsstrahls

’ | Auffangbehalter
Substrat

Mﬁlg ﬂ

\X s

Abbildung 2.1: Schematische Beschreibung der Erzeugung einzelner Einschlége

IT) Ablenkungselektroden
(+/- 5000V)

von Mikrotropfen (nicht mafistabsgetreu).
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2.2.1. Aufladung und Ablenkung von Einzeltropfen

Die prazise Erzeugung monodisperser Tropfen aus Kap. [1] weist Abweichungen
in der Tropfengrofe und -geschwindigkeit deutlich unter 1% auf und dient als
Grundlage fiir das weitere Vorgehen. Die so erzeugte Kette von identischen Trop-
fen durchliauft einen zweistufigen elektrischen Prozess zur reproduzierbaren Auf-
ladung und Ablenkung eines Einzeltropfens (siehe Abb. und .

Die erste Instanz wird als ,I) Aufladungselektrode bezeichnet und ist eine ring-
formige Elektrode, welche sich unterhalb der Diise und nahe am Ort der Ablosung
der Tropfen vom Fliissigkeitsstrahl befindet, um eine hohe elektrische Feldstarke
zu erzeugen. Die Verwendung einer Iris mit variabler Offnung erméglicht dabei
eine nahe Ausrichtung zum Strahl, ohne ihn zu beriihren. Durch Anlegen eines
Spannungspulses von bis zu £1,75kV (siche Abb. fiir die Dauer der Tropfen-
ablosung (abhéngig von der verwendeten akustischen Anregungsfrequenz) ist es
moglich, einen einzelnen Tropfen aufzuladen. Dabei wird die Spitze des Fliissig-
keitsstrahls, welcher iiber die Diise mit dem Schutzleiter verbunden ist, durch eine
Verschiebung der Ladungen polarisiert [33]. Beim Ablésen des Tropfens verbleibt
somit eine entgegengesetzte Nettoladung auf dem Tropfen. Hierfiir ist ein Mini-
mum an verfiigharen Ladungstrigern in der Fliissigkeit notwendig. Wiahrend der
Aufladungsprozess selbst unter Verwendung von DI Wasser| moglich war, erwies
sich das Hinzugeben einer geringen Menge Ammoniak als hilfreichP} Prinzipiell ist
auch der umgekehrte Prozess, namlich Aufladen der Tropfenkette und Nichtauf-
laden des Einzeltropfens, méglich. Im Experiment erwies sich dies jedoch als weit
weniger gut kontrollierbar in Bezug auf eine konstante und exakt reproduzierba-
re Aufladung. Wie spéter in Kap. gezeigt wird, ist kein messbarer Einfluss
einer Nettoladung oder der im Verhaltnis zur Einschlagsgeschwindigkeit kleinen
orthogonalen Geschwindigkeitskomponente auf das Einschlagverhalten zu beob-
achten.

Die zweite Instanz wird als ,IT) Ablenkungselektroden® bezeichnet und besteht
aus zwei Messingplatten (Kantenlinge: 10 mm), die parallel zueinander mit va-
riablem Abstand unterhalb der Aufladungselektrode um die Tropfenkette positio-
niert sind. Zwischen beiden Platten kann ein zeitlich und ndherungsweise raum-
lich konstantes elektrisches Feld erzeugt werden, womit sich die geladenen Tropfen

aus der ungeladenen Tropfenkette herauslenken lassen. Mit der Spannungsquel-
le (GM24-5KPN-SEC, HiTek Power GmbH) kénnen in Abhéngig vom Abstand

! Durch die Dissoziation von Wasser ergeben sich 2H,O = OH~ +H3 O als Ladungstriger [33].

2 Der spezifische, elektrische Widerstand betrug 18 MQ cm. Er reduzierte sich durch die
Zugabe von 2l reinen Ammoniaks pro 11 DI Wasser auf einen mittleren Wert von
etwa 0,07 MQ cm.
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— i xyz-Verschiebeeinheit

Aufladungselektrode (lIris)

Ablenkungselektroden
(a)

1) Aufladungselektrode

1) Ablenkungselektroden

(b) ” (c)

e

Abbildung 2.2: (a): Fotos der Halterung der Aufladungs- und Ablenkungselektro-
den (von der Seite und von unten aufgenommen). Durch eine xyz—Verschiebeeinheit
ist die prizise Positionierung der Komponenten gewéhrleistet. (b): Vergrokerte Dar-
stellung der Aufladung eines einzelnen Tropfens (vgl. Abb. . Durch einen kurz-
zeitigen positiven Spannungspuls an der Aufladungselektrode kommt es zu einer
Ladungsverschiebung an der Spitze des Fliissigkeitsstrahls, wodurch er polarisiert
wird. Der Zeitpunkt und die Dauer werden dabei so gewihlt, dass pro Puls je-
weils nur ein einziger Tropfen eine negative Nettoladung nach Abtrennung vom
Fliissigkeitsstrahl besitzt. Durch ein zeitlich konstantes elektrisches Feld ldsst sich
der geladene Tropfen seitlich herauslenken. (c¢): Abh#ngig vom zeitlichen Verlauf
der Aufladung lassen sich z.B. ein, zwei, jeder zehnte oder jeder zweite Tropfen
aufladen und anschliefend aus der ansonsten neutralen Tropfenkette herauslenken.
(U ~ 11ms~!, D ~ 433m, Bildrate: 40 kfps und Belichtungszeit: 1 ys)
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Abbildung 2.3: Messung der erzeugbaren rechteckférmigen Hochspannungspulse
fiir die Tropfenaufladung. Es sind sowohl (a) positive als auch (b) negative Pulse mit
einer Amplitude bis zu ca. 1,75kV bei variabler Pulslinge moglich. Die Anstiegs-
und Abfallzeit betrigt jeweils etwa 250 ns. Mit zunehmender Spannungsamplitude
zeigen sich vermehrt , Uberschwinger* (siehe auch Anh. .

der Platten Spannungen von bis zu 10kV verwendet werden. Die Durchschlags-
festigkeit von Luft betrigt etwa 3kV mm~' und beschrinkt damit die maximale
elektrische Feldstéirke.

Anders als Tropfen innerhalb der Tropfenkette erfihrt ein einzelner, ausgelenk-
ter Tropfen eine deutlich hohere Luftreibung [91], was schon auf kurzen Strecken
zu einer erheblichen Abbremsung fiihrt (siche Abb. 2.2¢). Entsprechend ist der
gesamte Aufbau moglichst kompakt konstruiert. Dabei muss ein ausreichender
Abstand zwischen den Komponenten beachtet werden, um Entladungen durch
die Verwendung der Hochspannung zu vermeiden. Es ergibt sich eine Gesamt-
strecke von 15 mm, bis der Tropfen beide elektrische Komponenten verlisst.

Im Anschluss ist es notwendig, die Tropfenkette in ein Auffanghehéltnis umzulei-
ten, damit nur der Einzeltropfen ungehindert auf dem Substrat auftreffen kann.
Durch die rdumlich kleinen Beschrinkungen erwies sich eine hiandisch gefaltete
Titanfolie von 10 pm Dicke als gleichzeitig flexibel aber auch erosionsbestindig
genug (gegeniiber dem andauernden Tropfeneinschlag), um als Abtrennung zwi-
schen den Einzeltropfen und der Tropfenkette zu fungieren. Typischerweise muss
der Tropfen auf einen Abstand z.;, = D 4 100 pm herausgelenkt werden, um
ihn zuverlissig von der Tropfenkette separieren zu kénnen. Die aufgesammelte
Fliissigkeit wurde anschliefend mit einer Spritzenpumpe abgesaugt.

Zur genauen Positionierung aller Komponenten kamen préazise xyz—Verschiebe-
einheiten (Thorlabs) zum Einsatz. Der gesamte Aufbau befand sich auf einem
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schwingungsgedampften optischen Tisch, um mechanische Vibrationen auf ein
Minimum zu reduzieren. Zur Aufnahme der Tropfentrajektorie kam dieselbe Tech-
nik wie auch schon in Kap. beschrieben zum Einsatz. Die sich hiervon un-
terscheidende Aufnahmetechnik zur Visualisierung des Tropfeneinschlags ist im
nachfolgenden Kap. beschrieben. Die Schaltpline fiir die Elektronik, die im
Hause von der Elektronischen Werkstatt entworfen und gefertigt wurde, sind in
Anh. [E] zu finden.

2.2.2. Aufnahmetechnik

Zur Aufzeichnung des Tropfeneinschlags wurden zwei synchronisierte Aufnahme-
einheiten verwendet, die jeweils aus einer unabhéangigen Kamera, Beleuchtungs-
quelle und Optik bestehen (siehe Abb. . Der Einschlag erfolgte auf Substra-
terf] unterschiedlicher Benetzbarkeit: Hydrophil (gereinigter Mikroskopobjekttra-
ger aus Glas, Kontaktwinkel 6 ~ 23°), hydrophob (mit Rain X® behandelter
Mikroskopobjekttriger, Kontaktwinkel 6 ~ 90°) und superhydrophob (oberfli-
chenbehandeltes Aluminiumoxid [100], Kontaktwinkel 6 ~ 135°).

Eine Aufnahmeeinheit wurde fiir die Seitenansicht mittels Hellfeldmikroskopie
und einem Mikroskop mit langem Arbeitsabstand (InfiniTube Standard, Infinity)
genutzt. Die zweite Aufnahmeeinheit wurde fiir die Ansicht von unten mit-
tels Dunkelfeldmikroskopiﬂ und einem invertierten Mikroskop (Zeiss, Axiovert
CFL40) genutzt. Zur Beleuchtung kamen in beiden Fillen frequenzverdoppelte
Doppelpuls Nd:YAG Laser (EverGreen, Quantel Limited) mit einer Wellenlénge
A = 532nm zum Einsatz. Jeder Laser kann zwei zeitlich unabhéngig steuerbare
Blitze von etwa 6 ns Dauer erzeugen und damit die Bewegungsunschérfe wiahrend
der Aufnahme auf ein Minimum reduzieren. Um das Auftreten von Ungleichmé-
kigkeiten in der Beleuchtung und Interferenzmustern aufgrund der Kohérenz des
Laserlichts zu vermindern, wurde das Laserlicht nicht direkt, sondern mittels iLIF
und einem zusétzlichen Diffusor fiir die Seitenansicht verwendet.

Durch eine zeitlich préazise Ansteuerung aller Komponenten mit Funktions- und
Verzogerungsgeneratoren (Modell 575, Berkeley Nucleonics Corporation, tgenier <
0,8 ns) lisst sich der Zeitpunkt der Aufnahme auf die zwei Kameras (Sensicam QE
double shutter, PCO AG) synchronisieren, welche in der Lage sind, Doppelbil-
der kurz hintereinander aufzuzeichnen (At ~ 0,5ps). Eine ausreichende optische

3 Zwischen den Tropfeneinschligen wurde das Substrat entweder weiter bewegt oder es wurde
gewartet, bis der vorangegangene Tropfen verdunstet war, um reproduzierbar Einschlige
auf ein trockenes Substrat zu gewéhrleisten.

1 Der Bereich oberhalb des Substrats war fiir eine Beleuchtung aufgrund der Komponenten zur
Tropfenerzeugung nicht zuginglich. Auferdem war die Aufnahme von unten nur mdoglich,
wenn das transparente, hydrophile Substrat verwendet wurde.
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Auflésung wurde mittels Mikroskopobjektiven (Olympus LMPLFLN) von 20X
fiir die Seitenansicht und 50X fiir die Ansicht von unten gewéhrleistet.
Fiir die Aufnahme des Tropfeneinschlags mit dieser Methode ist ein hohes Maf

an zeitlicher Prézision notwendig. Die zeitliche Ansteuerung der Komponenten
ist nachfolgend beschrieben (siehe hierzu auch Abb. [2.4):

1.

10.

Ein Funktionsgenerator gibt das ,Grundsignal® als kontinuierliches TTL-
Signal mit der Frequenz f aus, A).

Das Signal wird an einen Verstirker weitergegeben, welcher den piezokera-
mischen Schallwandler in akustische Schwingungen versetzt, B).

Eine neue Aufnahmesequenz, C), wird mit einem Pulsgenerator auf eine
steigende Flanke des TTL-Signals gestartet, welcher gleichzeitig eine er-
neute Auslosung bis zum Ende der Aufnahme verhindert.

Nach einer zusétzlichen Verzogerung, D), wird die Ansteuerung der Aufla-
dungselektrode aktiviert, F).

Die Pulsbreite und der Zeitpunkt der Tropfenaufladung werden bzgl. A) auf
eine maximale Aufladung hin eingestellt, G).

. Abhéngig von der bendétigten Zeit, die der Tropfen bis zum Erreichen

des Sichtfelds der Kameras benétigt, wird der Beginn der Aufnahme
verzogert, E).

Die Aufnahmen von der Seite und von unten werden synchron
gestartet, H). Jede Aufnahmeeinheit besteht aus einer Kamera und ei-
nem Laser (mit ,1/2¢ gekennzeichnet).

Jedes der Doppelbilder wird durch einen Laserblitz beleuchtet. Die Blitz-
lampen, J) und L), werden zeitlich vor den Q-Switches, I) und K), ausgelost.

. Die Zeit zwischen den Doppelbildern, K), ldsst sich variabel bis auf etwa

0,5 ps variieren.

Nach Abschluss einer Aufnahmesequenz wird die néchste Sequenz, C), wie-
der auf das TTL-Signal, A), gestartet. Dabei lassen sich, durch den Laser
beschrankt, Repetitionsraten von bis zu 10 Hz erreichen.

Diese Methode der stroboskopischen Aufnahme ermdoglicht es, pro Sequenz zwei
Bilder und damit zwei Zeitpunkte des Tropfeneinschlags aufzuzeichnen. Der zeit-

liche Verlauf wiahrend des Aufpralls lasst sich durch Variation des Zeitpunkts von

E) untersuchen. Als Resultat konnen Aufnahmen mit zeitlichen Inkrementen von

weniger als 10 ns erzielt werden, was Bildraten von iiber 100 Mfps entspricht. Die
Vorgehensweise zur Bildanalyse ist in Kap. beschrieben.
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2.3. Auswertung: Erzeugung einzelner Mikrotropfen

Ein einzelner Mikrotropfen soll reproduzierbar elektrisch aufgeladen und aus einer
Kette monodisperser Tropfen herausgelenkt werden. Anschliefend lisst sich ein
reproduzierbarer Finzelaufprall auf einem Substrat untersuchen. Die Ergebnisse
und Schlussfolgerungen in diesem Kapitel beziehen sich auf Experimente, die mit
der 17pm Siliziumdiise entsprechend Kapll] erzielt wurden. Die Funktionsweise
der Erzeugung einer Tropfenkette definierter Tropfengrofse und -geschwindigkeit
wurden dort bereits behandelt.

2.3.1. Prozess der Tropfenaufladung

Wird ein Tropfen elektrisch aufgeladen, so wird in ihm die Ladungstrigerdich-
te (positiv oder negativ) erhoht. Durch die Coulomb-Abstofung zwischen zwei
gleichen Ladungen () entsteht eine nach aufsen wirkende Kraft, die der nach
innen gerichteten Oberflichenspannung o entgegenwirkt. Uberwiegt die elektro-
statische Abstofiung, so wird der Tropfen instabil und zerfillt solange in kleine-
re Teiltropfen, bis die Oberflichenspannung die Abstofsung wieder kompensiert.
Durch die Abschitzung beider Effekte zeigte Rayleigh [101], wie die maximale
Ladungstrigeranzahl in einem Tropfen bestimmt werden kann — das sogenannte
»Rayleigh—Limit“:

QRay =87 \V 800'R3 y

wobei g¢ die Permittivitdt des Vakuums und R der Tropfenradius ist. Wahrend
der kontinuierlichen Erzeugung einer monodispersen Tropfenkette (entsprechend
Kap. , ldsst sich ein einzelner Tropfen aufladen, indem fiir den Zeitraum sei-
ner Ablosung vom Fliissigkeitsstrahl ein elektrisches Feld eine Verschiebung von
Ladungstriagern im Fliissigkeitsstrahl hervorruft [33,102H104]. Dazu befindet sich
um die Position der Tropfenablosung eine ringférmige Aufladungselektrode. Da
der Strahl iiber die Diise leitend mit dem Schutzleiter verbunden ist, verursacht
ein Spannungspuls an der Aufladungselektrode kurzzeitig eine entgegengesetzte
Polarisierung der Spitze des Strahls. Endet der Spannungspuls nach der Trop-
fenablosung, so ist nur dieser Tropfen geladen und der nachfolgende Tropfen
wieder neutral. Ahnlich einem Kugelkondensator lisst sich dem Tropfen eine Ka-
pazitit C' = 4megR zuordnen. Mit der Aufladungsspannung U,,q und der re-
lativen Permittivitdt der umgebenden Luft ¢, ~ 1 kann so die Ladungsmenge
bestimmt werden

Q = 47-‘-E(ﬁrRUauﬂ
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Dieses Modell ldsst sich erweitern [82,/105,/106], indem die Aufladungselektro-
de und der Fliissigkeitsstrahl als Zylinderkondensator modelliert werden. Dieser
Kondensator wird iiber einen Widerstand aufgeladen, der dem Teil des Fliissig-
keitsstrahls entspricht, welcher sich zwischen der Aufladungselektrode und der
Diise befindet. Die Ladungsmenge pro Einheitsmasse m betrigt in diesem Fall

25051r(]auuﬂ
= 2.1
@/m pa?In (Raun/a) ’ (2.1)

mit der Dichte der Fliissigkeit p;, dem Radius des Fliissigkeitsstrahls a und dem
Radius des Aufladungselektrode R,.q. Diese Ladungsmenge wird im Fall einer
unendlich lange Aufladungsdauer erreicht. Abhéngig von der tatséchlichen Dauer
der Aufladung ¢ betrigt die Ladungsmenge pro Tropfen

8 R3cpe,Upusi

Qt) = gm- @0 (R /@) (1—e) (2.2)

wobei die Zeitkonstante der Aufladung 7 durch die Leitfahigkeit der Fliissigkeit
gegeben ist. Da sich pro Periode der akustischen Anregung 7' = 1/f je ein Trop-
fen (mit einer Groke entsprechend einer Wellenlénge A der akustischen Anregung)
vom Fliissigkeitsstrahl ablost, muss die Aufladungsdauer stets t < T sein, damit
keine weiteren Tropfen aufgeladen werden. Aufserdem muss der Aufladungspuls
fiir eine Dauer von ¢t < T' zum Ende der Tropfenablosung geschehen, da anson-
sten ein Ladungsaustausch mit dem Fliissigkeitsstrahl erfolgt und eine geringere
Ladungsmenge auf dem sich ablésenden Tropfen verbleibt. Hierbei gilt die An-
nahme, dass die Zeit fiir den Ladungstransport/-ausgleich im Vergleich zur Zeit,
die sich das zu ladende Fliissigkeitssegment durch die Aufladungselektrode be-
wegt, klein ist [106].

Zur Bestimmung der Zeitkonstante ldsst sich der Zusammenhang 7 = RrC mit
dem Widerstand Rg benutzen [105], tiber den die Kapazitiat C' aufgeladen wird.
Der Widerstand ergibt sich aus dem spezifischen elektrischen Leitwert or der
Fliissigkeit und dem Radius a und der Lange L des Fliissigkeitsstrahls, der au-
fserhalb der Aufladungselektrode ist. Die Zeitkonstante ergibt sich dann zu

r = 8/n% - coer on - (L)a)/ In (Rusfa) . (2.3)

Die bisher gemachten Annahmen iiber den Prozess der Aufladung sollen im Fol-
genden experimentell untersucht werden. Aus der Distanz der Auslenkung des ge-
ladenen Tropfens nach einer Zeit t aufgrund des elektrischen Ablenkfelds ldsst sich
die Menge der auf den Tropfen iibertragenen Ladungen durch eine Vereinfachung
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der Bewegungsgleichung in x-Richtung abschitzen als

= QEI, abl/m
T = QE.Z’, ablt/m
xr = QE:B, ab1t2/2m

N Q _ 2mA$ab1

_ 2.4
E. ant? (24)

mit der Tropfenmasse m und der elektrischen Feldstdrke E, ,» zwischen den
Ablenkungselektroden.

In Abb. sind die experimentellen Messergebnisse fiir einen Tropfen mit
37,5num Durchmesser und einer Geschwindigkeit von 26 ms~! aufgezeigt. Als
Fliissigkeit wurde DI Wasser mit einer Dichte von p = 1000kgm™3 verwen-
det. Der Radius der Aufladungselektrode betrug R.,qs = 0,5mm, der Radius
des Fliissigkeitsstrahlf] a = 8,4nm, die Linge des Flﬁssigkeitsstrahlﬂﬂ 0,5 mm
und der spezifische Leitwert[] der Fliissigkeit or = 1,48mSm~!. Da die Fre-
quenz der akustischen Anregung f = 210kHz (entspricht einer Periode von
etwa 4,76 ps) betrug, wurde die Dauer der Aufladung ¢ bei einer Spannung von
U.un = 300V zwischen Opus und 4,7 s variiert. Fiir ein konstantes elektrisches
Ablenkungsfeld von E, ., = 0,4kVmm™" werden die jeweiligen Ablenkungen
Ax,, in den Hochgeschwindigkeitsaufnahmen bestimmt und mittels Gl.
in die iibertragene Ladungsmenge umgerechnet. Ein Fit der Messdaten mit
Q(t) = Qmax - (1—e"/7) ermoglicht die Bestimmung der maximal mdoglichen
Ladungsmenge 7z Quax = 1,1 x 10713 C und der Zeitkonstante zu 7 = 2,8 ps.
Die maximal mdgliche Ladungsmenge Qray = 1,63 x 10712 C (bzw. in Elemen-
tarladungen n = Qray/e = 1,0 x 107 mit e = 1,602 x 10719 C) wurde nicht
erreicht. In der Abbildung ist ebenfalls die erwartete Kurve mit den theoretisch
nach Gl. und bestimmten Grofen Q. = 5,1 x 10713 C und der

Zeitkonstante T = 4,3 s gegeben.

5 BEs wird angenommen, dass der Fliissigkeitsstrahl nach Verlassen der Diise den gleichen
Radius wie die Diise hat.

6 Wie in Kap. beschrieben, konnten kleinere Zerfallslingen messtechnisch nicht erfasst
werden. Die tatséchliche Zerfallslinge kann entsprechend kiirzer sein.

Durch die Zugabe einer geringen Menge Ammoniak wurde der Leitwert des Wassers erhoht,
um eine bessere Kontrollierbarkeit der Tropfenaufladung zu gewéhrleisten. Der gemittelte
Leitwert wurde durch Probenentnahmen {iber einen Zeitraum von zwei Wochen bestimmt,
um Schwankungen bei der Messung der Ammoniakkonzentration zu kompensieren. Wahrend
der Tropfenerzeugung im Experiment sind jedoch noch weitere Schwankungen zu erwarten,
die zum einen durch mogliche Konzentrationsunterschiede aufgrund der Lange des verwen-
deten Schlauch- und Anschlusssystems, als auch durch eine hohe Fliichtigkeit des gelosten
Ammoniaks verursacht sind.
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Abbildung 2.5: Vergleich der auf den Tropfen iibertragenen Ladungsmenge @) als
Funktion der Aufladungsdauer t. Die experimentellen Messdaten (Kreissymbole)
lassen sich mit dem Modell (gestrichelte Linie) nach Gl. beschreiben. Die nach
Gl und theoretisch erwartete Ladungsmenge pro Tropfen (durchgezogene
Linie) weicht deutlich vom Experiment ab.

Unter Anbetracht der Reduzierung des Aufladungsprozesses auf das Modell eines
Zylinderkondensators und die Vereinfachung der Bewegungsgleichung war diese
Abweichung zu erwarten. Die Hauptgriinde der Abweichung sind die folgenden:
Die Aufladungselektrode ist kein ausgedehnter Zylinder, sondern eine diinne
Iris, was ein verandertes elektrisches Feld zur Folge hat. Durch die Verdeckung
des Fliissigkeitsstrahls durch die Iris konnte sie nicht exakt an der Position des
Strahlzerfalls angebracht werden. Sie befand sich, begriindet durch die Ergeb-
nisse in Abb. [I.14] in einem konstanten Abstand von 1 mm unterhalb der Diise.
Damit kann die tatsédchliche elektrische Feldstdrke der Aufladung kleiner als die
gemessene sein. Die elektrische Feldstirke des zeitlich konstanten Ablenkungs-
feldes liefs sich nicht wihrend des Experiments bestimmen. Entsprechend zuvor
bestimmter Reglerstellungen an der Spannungsquelle konnte die Spannung auf
etwa 5% genau eingestellt werden. In der Bewegungsgleichung werden der Ein-
fluss der Luftreibung, eine initiale Geschwindigkeitskomponente in x—Richtung
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(durch eine vorangegangene Beschleunigung aufkerhalb des Sichtbereiches der
Aufnahme) und die sich rdumlich &ndernde elektrische Feldstérke der Ablenkung
vernachléssigt. Die Bestimmung der Zerfallslinge war messtechnisch limitiert.
Die tatsichliche Linge kann kiirzer sein und hétte eine kleinere Zeitkonstante
der Aufladung 7 zur Folge. Durch die Fliichtigkeit des zugegebenen Ammoniaks
kann sich die tatséchliche Leitfdhigkeit der Fliissigkeit sowohl zeitlich als auch
raumlich unterscheiden.

Versuche mit drei weiteren Kombinationen aus Tropfengrofen und
-geschwindigkeiten und Aufladungsspannungen weisen vergleichbare Abwei-
chungen auf, sieche Abb. In allen Féllen ist jedoch eine gute Beschreibung
der mit der Aufladungsdauer exponentiell steigenden Ladungsmenge zu sehen.
Der in Abb. dargestellte Uberblick zeigt die Abweichungen quantitativ.
Fiir drei Kombinationen aus Tropfengrofse und -geschwindigkeit ist ein nahezu
linearer Anstieg der maximal iibertragenen Ladungsmenge mit der Aufladungs-
spannung zu sehen. Jedoch liegen die experimentell bestimmten Werte stets
unterhalb der theoretisch erwarteten. Insbesondere ist die maximal iibertragbare
Ladungsmenge fiir den 43 pm Tropfen kleiner als fiir den 40 pm Tropfen. Ausge-
hend von Gl. wire das Gegenteil zu erwarten. Von den zuvor genannten
Griinden fiir die Abweichung ist in diesem Fall die unterschiedliche Tropfenge-
schwindigkeit und damit die Position der Tropfenablosung hervorzuheben. Wenn
sich die Aufladungselektrode nicht genau an der Ablosungsposition befindet,
ist das elektrische Feld und damit die iibertragene Ladungsmenge geringer. Die
theoretisch erwartete maximale Ladung liegt in allen Fillen um einen Faktor
zwei bis fiinf iiber der im Experiment bestimmten. Hierbei ist eine Tendenz
zu geringer werdenden maximalen Werten mit steigender Aufladungsspannung
zu beobachten. Moglicherweise kommt es durch die begrenzte Leitfihigkeit der
Fliissigkeit zu einer Limitierung der verfiigharen Ladungsmenge in der Spitze
des Fliissigkeitsstrahls.

Es bleibt jedoch festzuhalten, dass Gl. und den Prozess der Aufladung
im Allgemeinen qualitativ gut beschreiben, jedoch die in der Modellannahme
nicht beriicksichtigten Faktoren zu einer quantitativen Unterschéitzung beider
Grofen fithren.
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Abbildung 2.6: Die Ladungsmenge ) pro Tropfen in Abhéngigkeit von der Dauer
t und von der Amplitude der Aufladungsspannung U,,q. Fiir verschiedene Tropfen-
groken und -geschwindigkeiten (siehe Bildunterschrift) ldsst sich der Aufladungs-
prozess mit Gl. beschreiben (gestrichelte Linien).
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Abbildung 2.7: (a): Bestimmung der maximalen Ladungsmenge Qmax pro Trop-
fen (aus Abb. als Funktion der Aufladungsspannung Uyy,q fiir drei verschiedene
Tropfengrofen und -geschwindigkeiten. Es zeigt sich ein nahezu linearer Anstieg
(gestrichelte Linien). (b): Verhéltnis der nach GI. berechneten und der expe-
rimentell bestimmten maximalen Ladungsmenge Qmax. Die experimentellen Werte
liegen unterhalb der theoretischen Erwartung mit einer Tendenz zu abnehmenden
maximalen Ladungsmengen mit steigender Aufladungsspannung.
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2.3.2. Bewegungsgleichungen im elektrischen Feld

Zur Beschreibung der Tropfentrajektorie werden im Folgenden die auf einen elek-
trisch geladenen Tropfen wirkenden Krifte in einem Modell betrachtet. Das im
Weiteren verwendeten Koordinatensystem ist in Abb. dargestellt. Auf elek-
trisch geladene Tropfen wirken in verwendeten Aufbau drei relevante Krifte:

1. Gravitation:
Fg = —mge, (2.5)

mit der Tropfenmasse m und der Erdbeschleunigung g = 9,81 ms—2, die
entlang des Einheitsvektors in negativer y-Richtung auf den Schwerpunkt
wirkt.

2. Elektrisches Ablenkungsfeld:
Fiy = QE(y)é. (2.6)

mit dem in x-Richtung rdumlich konstanten elektrischen Feld E(y) zwi-
schen den Ablenkungselektroden. Die Anderungen in x-Richtung werden
als vernachlissigbar klein angenommen.

Xmin X

Abbildung 2.8: Koordinatensystem der ausgelenkten Tropfentrajektorie (rote ge-
strichelte Linie). Die Tropfenkette bewegt sich entlang der negativen y—Achse. Ein
einzelner elektrisch geladener Tropfen wird durch das elektrische Ablenkungsfeld
unter dem Winkel « abgelenkt und es verbleibt eine Leerstelle in der Tropfenkette
(gestrichelter Kreis). Es wirken drei Kréfte: Gravitation Fg, Elektrisches Ablen-
kungsfeld Fr und die Luftreibung Fp. Die schwarze gestrichelte Linie charakteri-
siert einen Mindestabstand x,i,, der erreicht werden soll.
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3. Reibung mit der umgebenden Luftf}

- A
FDZ—EPg‘CD(U)'UQ'

S

(2.7)

mit der projizierten Fliche des Tropfens A = mR? und der Dichte des
Gases (hier Luft) p, = 1,3kgm™>. Der Faktor Cp, (U) ist der Stromungswi-
derstandskoeffizient und berechnet sich fiir einen einzelnen kugelférmigen
Tropfen [106] aus

Ch, einzel (U) = 24/Re + 1/ (1 + vRe> +0.4 (2.8)

mit der Reynolds—Zahl Re = p,DU/p, bezogen auf die Viskositdt des
umgebenden Gases (hier Luft) u, ~ 18 x 107°Pas mit dem Tropfen-
durchmesser D und der Tropfenrelativgeschwindigkeit U = ‘ﬁ ‘ Die Rei-
bungskraft ist abhingig von der auf das Gas bezogenen Relativgeschwin-
digkeit. Entsprechend verschwindet die Reibungskraft, falls das Gas eine
von Betrag und Richtung identische Geschwindigkeit wie der Tropfen hat.
Auferdem konnen ihre x— und y-Komponenten nicht einfach aus den
x— und y-Komponenten von U berechnet werden, sondern folgen mit dem

Winkel o (gemessen im Uhrzeigersinn ausgehend von der negativen y—
Achse, vgl. Abb. entsprechend

Us

Fpe = —sina- |Fp| = — 7 | Fp| (2.9)
., U, -
Fp, = —cosa- |Ip| = _Fy | Fp| . (2.10)

Das Gleichungssystem der Tropfentrajektorie ergibt sich zu

mu%’: ﬁG—FﬁE—FﬁD (2.11)
und mit GLED)-E10) 7

. QE{y) A p,
- Ll U-U, 2.12
z - 5 Cp(U)-U-U. ( )
. A pg
- _Z .l U- . 2.1
i g 5 Cp(U)-U-U, (2.13)

Bevor das gesamte Gleichungssystem gelost wird, werden die zwei Fille eines
Tropfens innerhalb der Tropfenkette und eines herausgelenkten Tropfens nahe
der Tropfenkette getrennt betrachtet.

8 Die Reibungskraft wirkt stets entgegengesetzt zum Geschwindigkeitsvektor der Bewegung.
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Einzeltropfen innerhalb der Tropfenkette

Die Reibungskraft, die auf einen Tropfen innerhalb der Tropfenkette wirkt, un-
terscheidet sich erheblich von der eines isolierten Tropfens entsprechend GI. .
Grund dafiir ist die durch die Viskositéit der umgebenden Luft angetriebene Stro-
mung entlang des Fliissigkeitsstrahls bzw. Tropfenkette [1L07]. Des Weiteren be-
wegt sich jeder Tropfen im ,Windschatten® seiner Vorginger, d.h. die projizierte
Fliche der Anstromung bzw. die Anstromungsgeschwindigkeit weichen erheblich
ab. In der Literatur werden fiir diesen Fall hdufig empirische Anndherungen fiir
den Stromungswiderstandskoeffizient Cp gette verwendet. Kim et al. [91] verifi-
zierten die urspriinglichen Ergebnisse von Mulholland et al. [L08] unter Verwen-
dung von

Cp, kette © =Cpo "+ Cpoo ” (2.14)

mit der empirisch bestimmten Konstante p = 0,678. Es wird eine unendlich
ausgedehnte Kette von Tropfen mit Durchmesser D und mit einem Abstand’] I
untereinander angenommen. Cp beschreibt den asymptotischen Grenzfall fiir
sich beriihrende Tropfen (wenn ls/D — 1) und Cp o fiir unendlich von einander
entfernte Tropfen (wenn s/ D — 00). Letzterer Term ist identisch zu Cp_ eingel aus
Gl. . Der erste Term lasst sich schreiben als

z
Cro=0C" £ S
DO = Do T Ry (D )

mit der empirischen Konstante e = 43 und dem Stromungswiderstandskoeffizient
Cp o (wenn [;/D = 1), was wiederum durch

! —p — _
D,0 - C(D, Strahl b — CYD7oo P

ausgedriickt werden kann. Cp_siran1 = 0,755/ Re ist der Stromungswiderstandsko-
effizient eines unendlich ausgedehnten Zylinders bzw. des Fliissigkeitsstrahls [108].
In Abb. ist der Verlauf des Stromungswiderstandskoeffizienten als Funktion
der Reynolds-Zahl Re = p, DU/, dargestellt. Der Vergleich zeigt deutlich den
verringerten Luftwiderstand von Tropfen innerhalb der Tropfenkette gegeniiber
dem eines isolierten Einzeltropfens. Fiir kleine Tropfen (kauyax, siehe Kap.
mit einem entsprechend geringen Abstand [ ist der Stromungswiderstandskoef-
fizient nochmals reduziert.

% Der anfiingliche Abstand der Tropfen untereinander steht in direktem Zusammenhang mit
der dimensionslosen Wellenzahl bzw. der Wellenlédnge der extern aufgeprigten Stérung:
ka=md/ls = Iy = 2nt/k = \
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Abbildung 2.9: Stréomungswiderstandskoeffizient als Funktion der Reynolds—Zahl.
Gerzeigt sind die Werte fiir den Einzeltropfen sowie fiir die gréfstmoglichen Tropfen-
durchmesser (entsprechend kamin) als auch die kleinstmoglichen Tropfendurchmes-
ser (entsprechend kamax) in der Tropfenkette. Hierbei bestimmt die Tropfengrofe
den Abstand Iy zwischen den Tropfen in der Kette, der in den Strémungswider-
standskoeffizient eingeht.

In Abb. sind die Losungen der Modellgleichung den experimentell be-
stimmten verzogerten Tropfengeschwindigkeiten in der Kette gegeniibergestellt.
Fiir drei verschiedene Ausgangsgeschwindigkeiten wurde aus den Hochgeschwin-
digkeitsaufnahmen der Seitenansicht die Tropfengeschwindigkeit innerhalb der
Tropfenkette als Funktion des Abstands zur Diise bestimmt. Mit zunehmendem
Abstand ist die erwartete Abbremsung zu beobachten. Bis etwa 20 mm unterhalb
der Diise kann diese durch das Modell aus [91| angendhert werden. Fiir grofere
Absténde zeigen sich jedoch Abweichungen. Diese Diskrepanz liegt vermutlich in
der unzureichenden Genauigkeit von GI. begriindet.

Im Weiteren (siche Kap. soll zusitzlich zur Beschreibung eines Tropfens in-
nerhalb der Tropfenkette auch ein Tropfen in der Ndhe der Kette beschrieben wer-
den. Die Verwendung von Gl. weist diesbeziiglich insbesondere zwei Unzu-
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Abbildung 2.10: Tropfengeschwindigkeit innerhalb der Tropfenkette in Abhéngig-
keit des Abstands von der Diise. Fiir drei Austrittsgeschwindigkeiten Uy ermdglicht
die Annéherung in GL (Linien) eine relativ gute Beschreibung der Abbrem-
sung der Tropfen bis zu Absténden von etwa 20 mm unterhalb der Diise (Symbole:
Messwerte). Danach wird die Verzégerung tberschitzt.

langlichkeiten auf. Erstens ist der Stromungswiderstandskoeffizient wahrend der
Abbremsung der Tropfenkette in der Realitit nicht konstant, da sich das Verhélt-
nis 5/ D mit geringer werdender Geschwindigkeit verkleinert. Dieser Aspekt liefse
sich jedoch durch eine iterative Berechnung der Abbremsung beriicksichtigen["]
Zweitens wird nur die Abbremsung eines Tropfens innerhalb der Tropfenkette
beschrieben. Es wird also keine Aussage iiber die mitbewegte Luft getroffen. Dies
fiihrt in Summe zu einer Uberschitzung der Reibungskraft.

Um eine genauere Beschreibung der Tropfentrajektorie innerhalb der Tropfenket-
te (und spéter auch nahe der Tropfenkette) zu ermdoglichen, wird das Modell ent-
sprechend den Untersuchungen von Lee |[109] erweitert. Lee beriicksichtigte den

10 In Abb. wurde zur Verdeutlichung der Abweichung auf diese Anpassung verzichtet.
Jedoch kommt es auch unter Beriicksichtigung dieses Aspektes zu Abweichungen zwischen
dem Modell und den experimentellen Ergebnissen.



2.3 Auswertung zur Erzeugung einzelner Mikrotropfen

63

I’ b Y
4 A
4 A Y
I’ \\
ll V|'0 \\
U4 AY
/ sly) N
/A K
/ AN
U
/ — \
7
’ a(y)
/ \\
" ) llu =
! \

4 y \
/! \
/] Grenzschicht v(y,x) \
! \
,I "I \‘
/ vily) \
! 1
/ \
;' Llﬁssigkeitsstrahl "l

Abbildung 2.11: Schematische Darstellung der durch den Fliissigkeitsstrahl in-
duzierten Ausbildung einer Grenzschicht §(y) in der mitbewegten Luft (nicht mafs-
stabsgetreu). Der Fliissigkeitsstrahl mit dem Radius a(y) verldsst die Diise entlang
der y—Achse mit v19. Es bildet sich ein Geschwindigkeitsfeld v(y,z) in der umge-
benden Luft. (Die Darstellung ist Abb. 1 aus [109] nachempfunden.)

Impulsiibertrag der Tropfenkette auf die umgebende Luft. Dieser Impulsiibertrag
ist insbesondere variabel entlang der Tropfenkette, da diese mit zunehmendem
Abstand zur Diise abgebremst wird. Als Resultat lasst sich nicht nur die Abbrem-
sung der Tropfen, sondern auch das Geschwindigkeitsfeld in den angrenzenden
Luftschichten berechnen (notwendig fiir die Berechnung der Tropfentrajektorie
eines Einzeltropfens in der Néhe der Tropfenkette).

Im Folgenden wird entsprechend [109] angenommen, dass die Tropfenkette ab der
Diise durch einen ununterbrochenen Fliissigkeitsstrahl mit einem Radius ay und
einem ebenen Geschwindigkeitsprofil angenihert werden kann. Die verwendeten
Bezeichnungen und Variablen sind in Abb. dargestellt. Als weitere Grund-
lage dienen drei Gleichungen: 1) Massenerhaltung iiber den Strahlquerschnitt, 2)
Impulserhaltung in axialer Richtung und 3) Ausgleich der Impulsabnahme der
Fliissigkeit iiber die Viskositiat der Luft. Zur Losung der Grenzschichtgleichungen
wird ein logarithmisches Profil der y-Komponente der Geschwindigkeit in der
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umgebenden Luft verwendet

oy, ) = ni(y) - (1 _ %y) In (1 + ﬁ)) (2.15)

o) =tn 1+ 22

Es werden die Randbedingungen erfiillt, dass die Luft am Rand der Grenzschicht
in Ruhe ist und direkt am Fliissigkeitsstrahl die Strahlgeschwindigkeit v (y) an-

mit dem Faktor

nimmt. Eine gewthnlich zusitzliche Bedingung, dass die Anderung der Geschwin-
digkeit am Rand der Grenzschicht gleich Null ist, wird hingegen nicht erfiillt.
Die Geschwindigkeit der Fliissigkeit als Funktion des Abstands zur Diise ldsst
sich entsprechend [109] aus der Impulserhaltung in axialer Richtung unter Ver-
wendung von GI. und durch Eliminierung von a(y) mittels der Massener-
haltung berechnen. Es ergibt sich

/
1

w(y) = al) _ : (2.16)

B )

wobei gilt
4 2
y = J , Re= 290Pg0 g o= Ps
apRe M 1

Mit der Massenerhaltung iiber den Strahlquerschnitt, dem Ausgleich der Impuls-
abnahme der Fliissigkeit iiber die Viskositdt der Luft und Gl. (2.15) und (2.16)
lasst sich finden

dBly) _ 2= p (B + 5 -5 (¥ 1))

dy  B(1+e2)— (2P —1) : (2.17)

Zur Berechnung des gesamten Stromungsfelds (und der Fliissigkeitsgeschwindig-
keit in Abhéngigkeit vom Abstand von der Diise) muss /3 als Funktion des norma-
lisierten Abstands zur Diise 3’ integriert werden. Da am Diisenaustritt (y’ = 0)
das Verhiltnis der Dichten p’ unbestimmt und die Grenzschichtdicke § zunichst
Null ist, ergibt sich in GL eine Singularitit bei numerischer Integration
mit der Finite-Differenzen—-Methode. Wie in [109] wird auch hier stattdessen v’
als Funktion von /8 mithilfe von MATLAB (MathWorks) integriert und dient als
neuer Anfangswert zur Integration von Gl. (2.17). Bei der Integration ist darauf
zu achten, dass ebenfalls f(f) fiir sehr kleine 3 < 107 bei der Berechnung nu-
merische Unstetigkeiten aufweist. Abbildung zeigt v'(B) = f(5).
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Abbildung 2.12: Die zu integrierende Funktion f(3) ist (a) fiir grofe 5 monoton
steigend, weist jedoch aufgrund ihrer mathematischen Struktur (b) fiir kleine 8 bei
der Berechnung numerische Unstetigkeiten auf.

Abschliefsend wird das Verhéltnis der Dichten p’ angepasst. Da der Fliissigkeits-
strahl mit einem Durchmesser dy schon kurz unterhalb der Diise in Tropfen mit
dem Durchmesser D (> dp) zerféllt, wird angenommen, dass dies ndherungswei-
se direkt an der Diise geschieht. Nach einer Taylor—-Entwicklung ergibt sich das
angepasste Dichteverhiltnis zu p’ = p,D?/ (pid3).

Das normalisierte Geschwindigkeitsfeld im Gas ist in Abb. dargestellt. Ent-
lang der negativen y—Achse (Position und Bewegungsrichtung der Tropfenkette)
wird die Luft mit der Tropfengeschwindigkeit mitbewegt. In Abhéngigkeit vom
Abstand von der Diise y’ wéchst die Dicke 6 der Grenzschicht, an deren Grenze
keine Gasbewegung vorliegt (v, = 0). Fiir grofere Abstéinde 2’ > § von der Trop-
fenkette setzt eine entgegengesetzt gerichtete Riickstromung der Luft ein@
Ausgehend von Abb. ldsst sich mit Gl. die zeitliche Entwicklung der
Geschwindigkeit der Tropfenkette berechnen. In Abb. 2.14] wird dies fiir drei Aus-
trittsgeschwindigkeiten und jeweils zwei Tropfendurchmesser mit den experimen-
tellen Ergebnissen verglichen?] dhnlich zu der Auswertung in Abb. In allen
Fillen und iiber den gesamten Messbereich unterhalb der Diise zeigt sich eine
sehr gute Ubereinstimmung zum Modell von Lee [109] (im Gegensatz zum zuvor
benutzten Modell von Kim et al. [91]).

1 Die Giiltigkeit des Geschwindigkeitsfelds fiir grofe Abstinde x’ > ¢ ist nicht unbedingt
gewéhrleistet, aber auch nicht von grofer Relevanz.

12 Die geringen Abweichungen im Bezug auf die drei Geschwindigkeiten sowie zwei Tropfen-
durchmesser ergeben sich aus der erst im Anschluss an das Experiment bestimmten tatséch-
lichen Geschwindigkeiten und Grofen.
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Abbildung 2.13: Normalisiertes Geschwindigkeitsfeld v(z,y) in der die Tropfen-
kette umgebenden Luft. Die Tropfenkette verlisst die Diise bei ¢/ = 0 in negativer
y—Richtung. Direkt an der Tropfenkette (2’ = 0) strémt die Luft mit Tropfen-
geschwindigkeit v; = —1. Am Rand der Grenzschicht (gestrichelte Linie) ist die
y-Komponente der Geschwindigkeit des Gases gleich Null. Aufserhalb der Grenz-
schicht setzt eine in positive y—Richtung gerichtete Riickstrémung ein.

Offensichtlich besteht nur ein geringer Unterschied in der Abbremsung fiir die
unterschiedlichen Tropfendurchmesser, sowohl im Experiment als auch im Mo-
dell. Grund hierfiir ist die Tatsache, dass die Tropfen jeweils aus dem gleichen
Fliissigkeitsstrahl entstehen, womit der Impulsiibertrag an die Luft identisch ist.
Jedoch hat die unterschiedliche Tropfengrofe einen Einfluss auf das Verhéltnis der
Dichten p'. Zur Veranschaulichung ist in Abb. [2.15| dieser Sachverhalt dargestellt.
Fiir die groftmogliche (D = 43um )und kleinstmégliche (D = 30 pm) Tropfen-
groke ist die Abnahme der Geschwindigkeit innerhalb der Tropfenkette gezeigt.
Mit zunehmendem Abstand unterhalb der Diise wird deutlich, dass die kleine-
ren Tropfen einer leicht geringeren Luftreibung ausgesetzt sind. Entgegengesetzt
verhilt es sich fiir einen Einzeltropfen. Entsprechend seines geringeren Impul-
ses und hoheren Stromungswiderstandskoeffizienten wird ein einzelner kleinerer
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Abbildung 2.14: Tropfengeschwindigkeit innerhalb der Tropfenkette als Funktion
des Abstands von der Diise. Fiir drei Austrittsgeschwindigkeiten Uy und verschie-
dene Tropfendurchmesser D ermdglicht Gl. (Linien) eine gute Beschreibung
der Abbremsung der Tropfen iiber den gesamten Messbereich unterhalb der Diise
(Symbole: Messwerte).

Tropfen deutlich stirker abgebremst als ein grokerer. In beiden Fillen ist jedoch
eine deutlich stirkere Verlangsamung der Einzeltropfen gegeniiber der Tropfen-
kette zu beobachten. Wahrend die Geschwindigkeit im Falle der Tropfenkette
nur um etwa 10 % bei einem Abstand unterhalb der Diise von 50 mm abgefallen
ist, so betriagt der Geschwindigkeitsverlust fiir Einzeltropfen etwa 45 % bei den
groktmoglichen Tropfen und etwa 65 % bei den kleinstmoglichen Tropfen.
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Abbildung 2.15: Tropfengeschwindigkeit innerhalb der Tropfenkette und fiir
einen isolierten Einzeltropfen als Funktion des Abstands von der Diise. Es ist
jeweils der groftmogliche (D = 43um) und kleinstmogliche (D = 30um)
Tropfendurchmesser gezeigt.
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Einzeltropfen in der Ndhe der Tropfenkette

Ausgehend von der Berechnung des Geschwindigkeitsfeldes in der die Tropfenket-
te umgebenden Luft wird dieses Modell auf einen einzelnen Tropfen in der Nahe
der Tropfenkette iibertragen.

Der Bewegung eines Einzeltropfens wirkt die Reibungskraft Fy entsprechend
Gl entgegen. Die zur Berechnung relevante Geschwindigkeit U ist je-
doch nicht bezogen auf die Diise, sondern relativ zur mitbewegten Luft. Die
Geschwindigkeit der Luft als Funktion des Abstandes unterhalb der Diise und
des Abstandes von der Tropfenkette ergibt sich nach Gl. (2.15). Entsprechend
wirkt auf einen Tropfen innerhalb der Kette nidherungsweise keine Reibungs-
kraft, da die Luft sich mit der Geschwindigkeit der Tropfenkette bewegt. Au-
fserhalb der Tropfenkette ist die Geschwindigkeit der mitbewegten Luft jedoch
geringer und es kommt zu einer Abbremsung des Tropfens. Der Stromungswi-
derstandskoeffizient Cp einzer entsprechend Gl wird ebenfalls mit dieser
Relativgeschwindigkeit berechnet.

Abbildung[2.16a] zeigt die Abbremsung eines Einzeltropfens mit einem Durchmes-
ser von 37 pm fiir drei verschiedene urspriingliche Abstinde Ax zu der Tropfen-
kette (prapariert durch verschiedene Aufladungsdauern). Fiir jeden der drei Félle
wurde die Geschwindigkeit der mitbewegten Luft fiir den Abstand Az als Funk-
tion des Abstands zur Diise berechnet und ging in die Losung der Bewegungsglei-
chung ein. Es zeigt sich in allen Féllen iiber den Messbereich unterhalb des Diise
eine relativ gute Ubereinstimmung zwischen dem Modell und der experimen-
tell bestimmten Anderung der Tropfengeschwindigkeit. Jedoch ist insbesondere
fiir den Tropfen mit einem Abstand Ax = 230 pm eine leichte Abweichung mit
steigendem Abstand zur Diise sichtbar. Dieser Sachverhalt zeigt sich nochmals
deutlicher in Abb. mit einem erweiterten Messbereich fiir einen Tropfen
mit einem urspriinglichen Abstand Axr = 80um zur Kette. Die Beschreibung
durch das Modell wird ab einem Abstand von etwa 30 mm unterhalb der Diise
unzureichend. Offensichtlich lasst sich die Geschwindigkeitskomponente der Trop-
fenbewegung in x—Richtung (hervorgerufen durch das elektrische Ablenkungsfeld)
nicht mehr vernachliissigen, die im vorliegenden Fall bis zu 1ms™! betrug.
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Abbildung 2.16: Abbremsung von Tropfen innerhalb und nahe der Tropfenkette
als Funktion des Abstandes von der Diise (Symbole: Messwerte). (a): Die Bertick-
sichtigung des Einflusses der mitbewegten Luft [109] ermoglicht eine gute Beschrei-
bung der Abbremsung eines Einzeltropfens (gestrichelte Linien) sowohl innerhalb
als auch nahe der Tropfenkette. (b): Fiir groke Absténde unterhalb der Diise treten
Abweichungen auf.
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Vollstandiges Modell der Tropfentrajektorie

Die Berechnung des Geschwindigkeitsfelds der die Tropfenkette umgebenden Luft
in Gl und die daraus resultierende Abbremsung eines Einzeltropfens in
GI. werden in einem nédchsten Schritt mit dem Einfluss des elektrischen
Feldes in GL(2.6) und der Gravitation in GL. verbunden. Des Weiteren wer-
den der Prozess der Tropfenaufladung in den Gleichungen und und
die Grundlagen der Erzeugung einer monodispersen Tropfenkette entsprechend
Kap. |1| mit einbezogen. Somit ldsst sich die in GI. formulierte Differenti-
algleichung unter Beriicksichtigung des gesamten Prozesses von Erzeugung iiber
Aufladung und bis hin zur Ablenkung eines Einzeltropfens 16sen.

In Abb. ist der Vergleich zwischen dem (nun vollstindigen) Modell und
der experimentell bestimmten Trajektorie eines Einzeltropfen dargestellt. Hierfiir
wurden die Messergebnisse aus Abb. genutzt. Tabelle fiihrt die einzel-
nen Parameter auf und dient zur weiteren Erlduterung von Abb. 2.17] Das elek-
trische Ablenkfeld wurde mittels Finite Elemente Simulationen (Electrostatics,
COMSOL) berechnet. Die Tropfengeschwindigkeit in y—Richtung nimmt durch
die Luftreibung stetig ab (siehe Abb. [2.17a]). Der Tropfen erfihrt durch das elek-
trische Feld zunéchst eine positive Beschleunigung in x—Richtung. Diese wird nach
etwa 0,6ms (beim Austritt aus den Ablenkungselektroden) durch die Luftrei-
bung iiberkompensiert und es kommt ebenfalls zu einer stetigen Abnahme der
Geschwindigkeit. Mittels der zeitlichen Anderung der Tropfengeschwindigkeit in
x— und y-Richtung ldsst sich die theoretische Trajektorie mit der experimentell
bestimmten vergleichen. Es zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen
dem Modell und dem Experiment.

Bei der Versuchsdurchfiihrung konnten nahezu alle notwendigen Parameter, wie
in Tab. gegeben, eingestellt bzw. gemessen werden. Lediglich die Zeitkonstan-
te der Aufladung 7 und die maximal iibertragbare Ladungsmenge Qax konn-
ten nur indirekt gemessen werden. Aus einem Vergleich mit den Ergebnissen in
Abb. lasst sich 7 jedoch als 2,8 us entnehmen. Die gleichzeitige Verwendung
von Qmax aus derselben Abbildung wiirde jedoch zu einer zu geringen iibertrage-
nen Ladungsmenge fiihren, und die theoretische und experimentelle Trajektorie
wiirden damit stark voneinander abweichen. Daher wurde in der Berechnung ei-
ne angeniiherte maximale Ladungsmenge von Q' . = 1,77 x 1073 C verwendet.
Diese a posteriori Festlegung wird wie folgt begriindet: Sowohl der Aufladungs-
prozess als auch die Tropfenabbremsung lassen sich fiir sich betrachtet sehr gut
mit den einzelnen Modellen beschreiben (siehe Kap. und Kap. 2.3.2). Da-
her kann von ihrer hinreichenden Genauigkeit ausgegangen werden. Bei Zusam-
mensetzung beider Teilaspekte wire nun eine ebenso gute Ubereinstimmung zu
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Tabelle 2.1: Verwendete Parameter zur Losung der Differentialgleichung (2.15))
der Tropfentrajektorie.

Parameter Symbol Einheit
anfingliche x-Position Xo Om
anfingliche y—Position Yo Om
anfingliche horizontale Geschwindigkeit Usro Oms™!
anfingliche vertikale Geschwindigkeit Uyo —26,2ms*
Diisendurchmesser d 16,8 pm
akustische Anregungsfrequenz f 210 kHz
Tropfendurchmesser D 37,5 pm
Aufladungsspannung Uaun 300V
Radius der Aufladungselektrode R.un 0,5 mm
Zeitkonstante der Aufladung T 2,811
maximale Ladung auf dem Tropfen L o 1,77 x 10713 C
Ablenkungsspannung Uan 1,2kV
Abstand der Ablenkungselektroden dap 3mm
Liange der Ablenkungselektroden lan1 10 mm

erwarten. Es konnte jedoch schon in Abb. gezeigt werden, dass eine Abwei-
chung in Form eines Vorfaktors zwischen der experimentell bestimmten und der
durch das Modell von Schneider et al. [82] vorhergesagten maximalen Ladungs-
menge existiert. Dies ist vermutlich zum einen auf die Annahme eines rdumlich
konstanten elektrischen Feldes zur Ablenkung (siche Gl. (2.4)) als auch auf die
Tatsache einer nicht zylinderférmigen, sondern irisformigen Aufladungselektro-
de (siche Abb.[2.2), zuriickzufiihren. Ausgehend von der Richtigkeit der weiteren
Annahmen, verbleibt nur Q. als anzupassende Grofe. Die Giiltigkeit dieser Be-
hauptung wird ebenfalls durch die Tatsache bekraftigt, dass die experimentelle
Kriimmung der Tropfentrajektorie in Abb. mit dem Modell iibereinstimmt.
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Abbildung 2.17: Berechnung der Trajektorie eines Einzeltropfens (Parameter
sind in Tab. gegeben). (a): Zeitliche Anderung der Tropfengeschwindigkeit
in x—Richtung (gestrichelte Linie) und y—Richtung (durchgezogene Linie) entspre-
chend Gl (2.11)). Erreichen des in (b) gezeigten Ausschnitts bis y = —30 mm (ge-
punktete Linie). (b): Der Vergleich zwischen der experimentell bestimmten (Sym-

bole) und mit dem Modell berechneten (gestrichelte Linie) Tropfentrajektorie weist
eine gute Ubereinstimmung auf. Die lokale Stérke des elektrischen Ablenkfeldes in
x—Richtung ist farblich dargestellt. Die grauen Flichen deuten Position und Geo-
metrie der Aufladungs- bzw. Ablenkungselektroden an.
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2.3.3. Limitierung der Methode

Unter der Annahme, dass sich mit den Aufladungs- und Ablenkungsspannungen
die Einzeltropfen immer weit genug herauslenken lassen, erfolgt nun eine Ab-
schitzung iiber die erreichbaren maximalen Einschlagsgeschwindigkeiten.

Fiir die Durchfiihrung eines Experiments zum Einschlag von Einzeltropfen ist es
notwendig, den Tropfen um einen Abstand Ax > z,;, = D + 100 pum aus der
Tropfenkette herauszulenken (siehe Kap. und die Tropfenkette in eine Auf-
fangvorrichtung umzuleiten. Die Geometrie der Auffangvorrichtung erfordert im
Experiment einen zusétzlichen vertikalen Abstand von Ay = 5mm bis der Trop-
fen auf einem Substrat auftreffen kann. Ab einer Position, an der die Tropfenkette
vom Einzeltropfen getrennt ist und die Tropfenkette in die Auffangvorrichtung
umgeleitet wird, wird angenommen, dass das Geschwindigkeitsfeld der mitbeweg-
ten Luft stark abnimmt und vernachldssigbar ist.

Abbildung zeigt fiir verschiedene anféngliche Tropfengeschwindigkeiten U, o
beim Austritt aus der Diise die theoretisch erreichbaren Einschlagsgeschwindig-
keiten U, auf dem Substrat. Die zur Berechnung verwendeten Parameter sind
identisch zu den zuvor in Tab. 2.1Jangegebenen. Durch Verwendung einer konstan-
ten dimensionslosen Wellenzahl ka ist die Tropfengrofe fiir alle Geschwindigkei-
ten konstant. Die {ibertragene Ladung @ ist dabei von der Dauer der akustischen
Anregungsperiode ' = 1/f = nd/ (ka U, ) abhéngig.

Es zeigt sich, dass die erhohte Luftreibung nach Herauslenkung des Einzeltrop-
fens aus der Tropfenkette die erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit deutlich re-
duziert. So wird z.B. die maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit von et-
wa 45ms~! fiir eine Austrittsgeschwindigkeit von etwa 80ms~! erreicht. Nach
diesem Maximum nimmt bei noch hoheren Austrittsgeschwindigkeiten die er-
reichbare Einschlagsgeschwindigkeit wieder ab. Dies ist dadurch begriindet, dass
mit steigender Tropfengeschwindigkeit die iibertragene Ladungsmenge abnimmt.
Entsprechend wird die notige Ablenkung Ax > x.,;, erst bei groferem Abstand
von der Diise erreicht, was wiederum eine nochmals geringere Geschwindigkeit
zur Folge hat.

Ein Vergleich (siche Abb. mit dem notwendigen Abstand des Substra-
tes, der sich aus der Position des Erreichens der zu erzielenden Einschlagsge-
schwindigkeit ergibt, zeigt ein monotones Wachstum mit steigender Austritts-
geschwindigkeit. Die maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit von etwa
45m s~ lisst sich nur fiir einen Abstand des Substrates von etwa 80 mm unterhalb
der Diise erreichen. Ein dichterer Abstand ist durch die noch nicht ausreichen-
de Tropfenablenkung und ein weiterer Abstand durch die Tropfenabbremsung
nicht erreichbar.



2.3 Auswertung zur Erzeugung einzelner Mikrotropfen 75

100 ' "

Erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit in m/s
a1
o

0 20 40 60 80 100 120
Austrittsgeschwindigkeit der Tropfen in m/s

()

200 ' T g

_
g o
o]

20 B s S o
100} -

B O @
Qo O O

Notwendiger Abstand des Substrats in mm

N
Q

(@)

10 20 30 40 50
Erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit in m/s

(b)

Abbildung 2.18: (a): Maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeiten fiir einen

o

Tropfen von 37,5 um Durchmesser als Funktion der Austrittsgeschwindigkeit an der
Diise. Es kommt nach der Herauslenkung aus der Tropfenkette zu einer starken Ab-
bremsung aufgrund der Luftreibung. Die maximal erreichbare Einschlagsgeschwin-
digkeit von etwa 45 ms~! wird fiir eine Austrittsgeschwindigkeit von etwa 80ms™!
erreicht. (b): Abhéngig von der Austrittsgeschwindigkeit verdndert sich die Position

unterhalb der Diise, ab der eine ausreichende Ablenkung Az > xpyi, erreicht wird.
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Eine weitere SteigerungFE] der erreichbaren Einschlagsgeschwindigkeit ist moglich,
indem sowohl die Aufladungsspannung auf U,,; = 1kV als auch die Stérke des

L erhéht werden.

elektrischen Feldes zur Tropfenablenkung auf E, ,py = 1MV m~™
Auferdem kann die Lénge der Ablenkungselektroden [,, so erweitert werden,
dass eine konstante Feldstarke iiber die gesamte Tropfenablenkung gewihrleistet
ist. Dies wurde nur in der nachfolgenden Berechnung, jedoch nicht im Experiment
umgesetzt. Die Ergebnisse der Berechnung fiir ansonsten unveridnderte Parame-
ter sind in Abb. dargestellt. Es wird deutlich, dass durch diese Anpassung
hohere Einschlagsgeschwindigkeiten bei gleichzeitig geringeren notwendigen Ab-
stdnden des Substrats erreicht werden kénnen. Im Vergleich zur zuvor erreichba-
ren maximalen Einschlagsgeschwindigkeit von etwa 45ms~! bei einer Austritts-

I erzielen. Des

geschwindigkeit von etwa 80ms™! lassen sich nun etwa 60ms~
Weiteren ist im berechneten Bereich bis 110ms™—! Austrittsgeschwindigkeit kein
Erreichen einer maximalen Einschlagsgeschwindigkeit zu beobachten. Sie wird
vielmehr durch die experimentell mogliche Austrittsgeschwindigkeit der Tropfen
beschrinkt (bzw. hier in der Berechnung auf 110 ms™! gesetzt).

Die zuvor gemachte Annahme eines rdumlich konstanten elektrischen Feldes zur
Tropfenablenkung lief sich experimentell nicht umsetzen; daher soll im néchsten
Schritt wieder die im Experiment verwendete Lange [, = 10 mm genutzt werden.
Ausgehend von dem zusammengefiigten Modell in Kap. wird die erreichbare
Einschlagsgeschwindigkeit auf weitere Tropfendurchmesser erweitert. Es wurden

hierzu folgende Annahmen gemacht:

I) Der Prozess zur Erzeugung einer monodispersen Tropfenkette ist im Expe-
riment fiir eine dimensionslose Wellenzahl ka = 0,69 am stabilsten (siehe
Kap. . Es wird daher angenommen, dass Diisen mit entsprechendem
Durchmesser d zur Erzeugung eines bestimmten Tropfendurchmessers D
verwendet werden.

IT) Die Ergebnisse in Abb. zeigen eine Schwankung der Zeitkonstante der
Aufladung 7. Daher wird sie entsprechend GI. angendhert und weist
eine direkte Abhéngigkeit von dem Durchmesser der Diise bzw. des Fliis-
sigkeitsstrahls auf.

IIT) Ausgehend von den Ergebnissen in Abb. liegt die experimentell be-
stimmte maximale Ladung unter der theoretisch erwarteten entsprechend
Gl.. Dies ist durch die Vereinfachungen im Modell begriindet. Die ma-
ximale Ladung wird daher mit Q' . = 0,2 - Qnax berechnet.

max

13 Eine derartige Umsetzung im Experiment erfordert einen entsprechenden Aufwand
in der Isolation des Aufbaus, um dem steigenden Risiko elektrischer Entladungen
entgegenzuwirken.
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Abbildung 2.19: (a): Maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeiten fiir einen
Tropfen von 37,5pm Durchmesser als Funktion der Austrittsgeschwindigkeit an
der Diise. Es kommt nach der Herauslenkung aus der Tropfenkette zu einer star-
ken Abbremsung aufgrund der Luftreibung. Die maximal erreichbare Einschlagsge-
schwindigkeit weist kein Maximum auf. (b): Abh#ngig von der Austrittsgeschwin-
digkeit verandert sich die Position unterhalb der Diise, ab der eine ausreichende
Ablenkung Ax > xpyiy erreicht wird.
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In Abb. ist die erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit fiir Tropfendurch-
messer von 10pm bis 100 pm und Austrittsgeschwindigkeiten von 10ms™! bis
120ms™! zu sehen. Auch mit der urspriinglichen Linge der Ablenkungselektro-
den von 10 mm ist noch kein Maximum der Einschlagsgeschwindigkeit zu sehen
(siche Abb. 2.19). Durch die Erhohung der Aufladungs- und Ablenkungsspan-
nung ist die erreichbare Finschlagsgeschwindigkeit im betrachteten Bereich von
der experimentell moglichen Austrittsgeschwindigkeit (120ms™!) der Tropfen
begrenzt. Es kommt jedoch in allen Fillen zu einer sichtbaren Abbremsung
der Tropfen, sodass alle Datenwerte stets unterhalb der Gerade Umax = Uy
(gestrichelte Linie) liegen.

Es zeigt sich, dass die maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit nicht mo-
noton mit dem Tropfendurchmesser ansteigt, sondern im Bereich von 60 pm ein
Maximum von etwa 85ms™! aufweist. Fiir kleine Tropfen mit D < 15um lassen
sich nur deutlich geringere Einschlagsgeschwindigkeiten erreichen. Dies ist durch
eine geringere iibertragene Ladungsmenge begriindet. Sowohl kleinere Durch-
messer des Fliissigkeitsstrahls (siche G1.(2.3)) als auch die kiirzere akustische
Periode der Aufladung (siehe Gl. (2.2))) filhren zu einer geringeren iibertragenen
Ladungsmenge. Entsprechend wird eine ausreichende Herauslenkung des Einzel-
tropfens erst fiir grokere Abstdnde unterhalb der Diise erreicht, und daher ist die
resultierende Einschlagsgeschwindigkeit geringer. Aufserdem ist die Abbremsung
bei abnehmender Tropfengrofe deutlich stérker, wie es auch in Abb. [2.15|zu sehen
ist[ﬂ Diese Tatsache wird am Beispiel von Tropfen mit D = 10 pm deutlich. Erst
ab einer Austrittsgeschwindigkeit von etwa 26 ms™! ist es moglich, den Tropfen
geniigend herauszulenken. Die maximal erreichbare FEinschlagsgeschwindigkeit
betrigt dann etwa 40ms~'. Auch mit zunehmender Austrittsgeschwindigkeit
verlauft die Kurve deutlich unterhalb der von gréferen Tropfen. Die Abnahme
der erreichbaren Einschlagsgeschwindigkeit fiir Tropfen mit D 2 60 pum l&sst sich
moglicherweise dadurch erkldren, dass die Bedingung Az, > D + 100 pm mit
steigender Tropfengrofie eine steigende notwendige Herauslenkung zur Folge hat,
wodurch der Einfluss der Abbremsung durch die Luftreibung erh6ht wird. Dieser
Effekt ist jedoch gering und es wird eine maximale Einschlagsgeschwindigkeit
von etwa 83ms~! bei D = 60 pm erreicht.

Weiterhin zeigt sich, dass fiir alle Tropfendurchmesser D 2> 20pum Einschlags-

! und mehr erreicht werden. Zur Bestimmung

geschwindigkeiten von 70ms™
der experimentell tatsdchlich zu erreichenden FEinschlagsgeschwindigkeiten

ist es abschliefsend notwendig, den Abstand des Substrats zu bestimmen.

14 Dies kann man verstehen, wenn man sich verdeutlicht, dass die abbremsende Kraft etwa
proportional zur Querschnittsfliche (~ R?), die Triigheit der Tropfen aber proportional zu
ihrem Volumen ist (~ R3).



2.3 Auswertung zur Erzeugung einzelner Mikrotropfen

79

120

m— D=100um | : s
— D=60um | : ? :

100 == D=30um
= D=20um
= D=10um

0
Q

S
(@)

N
Q

Erreichbare Einschlagsgeschwindigkeit in m/s
[0}
o

0 20 40 60 80 100 120
Austrittsgeschwindigkeit der Tropfen in m/s
(a)
100 90

0]
o

~J
(@)

£
£
£
:‘q_'.;
=
= 2
= 160 3
# 60 2
@ 190 ¢
£ 50 P
= 140 S
T 40 o
© 2
5 30 305
had [(]
'_ —
0
10 100
: H H H : L
G H H H H H 0
0 20 40 60 80 100 120
Austrittsgeschwindigkeit der Tropfen in m/s
(b)

Abbildung 2.20: Maximal erreichbare Einschlagsgeschwindigkeiten fiir Tropfen
verschiedener Durchmesser als Funktion der Austrittsgeschwindigkeit an der Dii-
se. Die pro Tropfengréfse maximal erreichbaren Einschlagsgeschwindigkeiten wei-
sen ihr Maximum beim maximalen betrachteten Wert der Austrittsgeschwindigkeit
auf. Fir kleine Tropfen mit D < 15pm lassen sich nur vergleichsweise geringe
Einschlagsgeschwindigkeiten erreichen.
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Nur bei dieser Position unterhalb der Diise wird die errechnete Finschlags-
geschwindigkeit realisiert. Geringere Abstdnde sind durch die Vorrichtung
zum  Auffangen der Tropfenkette nicht mdglich, grofere Abstédnde fithren
aufgrund der Luftreibung zu einer verminderten FEinschlagsgeschwindig-
keit. Abbildung zeigt die notwendige Position des Substrats unterhalb
der Diise als Funktion der erreichbaren Einschlagsgeschwindigkeit und fiir
verschiedene Tropfendurchmesser.

Wie in Kap. gezeigt, erweist sich die Erzeugung einer monodispersen
Tropfenkette sowohl im Bezug auf die Tropfengréfie als auch auf die Tropfenge-
schwindigkeit als duferst prizise (Abweichungen unter 1%). Diese Genauigkeit
iibertragt sich auch auf den einzelnen, aufgeladenen und abgelenkten Tropfen.
Sobald der Tropfen aus der Tropfenkette herausgelenkt ist, konnen insbesondere
zwei Krifte den exakten Zeitpunkt und die Position des Einschlags auf dem
Substrat beeinflussen. Erstens konnen die hohen elektrischen Feldstarken, die im
Experiment zum Einsatz kommen, eine weitere (unerwiinschte) Beeinflussung
der Tropfentrajektorie zur Folge haben. Zweitens fiihrt der Umstand, dass sich
das Substrat in einem bestimmten Abstand unterhalb der Diise befinden muss,
dazu, dass auch geringe Schwankungen in der Tropfengeschwindigkeit (z.B.
durch Luftbewegungen in der N&he des Versuchsaufbaus) iiber die Zeit bis zum
Einschlag in ihrer Stidrke anwachsen. Im Experiment (siehe Kap. erwies
sich ein maximaler Abstand von etwa 25mm unterhalb der Diise als erforder-

lich, um eine hohe Reproduzierbarkeit zu erreichen. Die durchgezogene Linie in

Abb. beschreibt die mit dem verwendeten Aufbau maximal erreichbaren
Einschlagsgeschwindigkeiten. Sie weist ein globales Maximum von etwa 70ms™*
fiir eine Tropfendurchmesser von 25 pm auf.

Fiir eine weitere Optimierung des Versuchsaufbaus wire es z.B. denkbar, den
Druck der Gasatmosphire abzusenken und damit die Reibungsverluste zu re-
duzieren, oder die Luft durch ein Gas geringerer Viskositit auszutauschen.
Aufserdem liefen sich durch zusétzliche Isolierungen der elektrischen Kompo-
nenten hohere Aufladungs- und Ablenkungsspannungen verwenden. Auch die
Wahl einer Fliissigkeit mit hoherem Leitwert und damit hoherer Ladungstrager-
dichte wire denkbar. Bei Abwigung der Umsetzbarkeit dieser Aspekte zeigte
sich ein erheblicher konstruktiver Mehraufwand, der zusétzliche Gefahrenquellen

wahrend der Versuchsdurchfiihrung zur Folge gehabt héatte.
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Abbildung 2.21: (a): Position unterhalb der Diise, an der sich das Substrat be-
finden muss, als Funktion der erreichbaren Einschlagsgeschwindigkeit und fiir ver-
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schiedene Tropfendurchmesser. (b): Wenn der maximale Abstand des Substrats
vorgegeben ist, kommt es zu einer weiteren Einschrinkung der maximal erreich-
baren Einschlagsgeschwindigkeit, beispielhaft fiir die Abstdnde 50 mm (gestrichelte
Linie) und 25 mm (durchgezogene Linie) gezeigt.
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Ausgehend von den in diesem Kapitel gemachten Uberlegungen und gewonnenen
Erkenntnissen war es moglich, den Versuchsaufbau entsprechend zu entwickeln,
um prizise Experimente zum Einschlag einzelner Mikrotropfen durchzufiihren.
Es konnten so Tropfengeschwindigkeiten von bis zu 50 ms~! bei einem Tropfen-
durchmesser von etwa 50 pm erzielt werden. Die Ergebnisse zum Tropfeneinschlag
werden im nachfolgenden Kap. ausgefiihrt. Der Einfluss von Storungen wie
z.B. Luftbewegungen nahe des Versuchsaufbaus, elektrische Aufladungseffekte
und Schwankungen in der Aufladungs- und Ablenkungsspannung verhinderten,
wie gerade dargelegt, noch grofere Einschlagsgeschwindigkeiten. Die berechne-
te Geschwindigkeit von etwa 56 ms~! bei D = 50 pm, entsprechend Abb.
konnte daher nicht ganz mit der fiir die weitere Auswertung notwendigen hohen
Reproduzierbarkeit erreicht werden.
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2.4. Auswertung: Aufprall einzelner Mikrotropfen

Die kurzen Zeitskalen wihrend des Einschlags schneller Mikrotropfen von etwa
1 ps iiberfordern die erreichbaren Aufnahmegeschwindigkeiten der meisten moder-
nen Hochgeschwindigkeitskameras [94]. Anstatt einer kontinuierlichen Aufnahme
lasst sich eine stroboskopische Aufnahmetechnik verwenden, was den Vorteil einer
hohen optischen Auflésung (verwendbarer Bildausschnitt auf dem Kamerachip)
und einer minimierten Bewegungsunschérfe durch die kurze Belichtungszeit mit
sich bringt. Diese Aufnahmetechnik erfordert jedoch eine hohe Reproduzierbar-
keit beim Einschlag sowohl im Bezug auf die Tropfengréfe und -geschwindigkeit
als auch auf den Zeitpunkt und den Ort. Die in Kap. beschriebene Methode
erfiillt diese Voraussetzung. Durch Variation des Zeitpunkts der Aufnahme lésst
sich eine Zeitreihe dhnlich zu einer kontinuierlichen Aufnahme erzeugen.
Nachfolgend werden Ergebnisse zum Aufprall einzelner Mikrotropfen auf Sub-
strate unterschiedlicher Benetzbarkeit aufgefiihrt} Es werden Tropfen mit Ge-
schwindigkeiten von bis zu 50 ms~! und einem Durchmesser von der Gréfenord-
nung 50 pm untersucht.

2.4.1. Ansicht von der Seite und von unten

Zur Bestimmung von Tropfengréfie und -geschwindigkeit wurden fiir jedes Ex-
periment anhand der Doppelbilder der Seitenansicht, wie in Abb. Zu se-
hen, die Position und Kontur des Tropfens mittels eines automatisierten Skripts
in MATLAB (MathWorks) ausgewertet!’] Da die Zeit At zwischen beiden Be-
lichtungen bekannt ist, ldsst sich aus den Positionen des Tropfens (in beiden
Aufnahmen ist der Tropfen noch nicht aufgetroffen) ebenfalls seine Geschwin-
digkeit Vy = Ay; /At berechnen. Schwankungen in der Aufprallgeschwindigkeit
fiir fest eingestellte Parameter sind beispielhaft in Abb. (b) dargestellt.
Im Anschluss wird der Median der Geschwindigkeitsverteilung verwendet, wel-
cher aus mindestens zehn Doppelbildern gebildet wurde. Die Standardabweichung
betrdgt < 1%. Der Tropfendurchmesser wurde jeweils in allen Aufnahmen be-
stimmt, die zeitlich vor dem Aufprall liegen (pro Parameter mehr als 100 Mes-
sungen). Es wurde ebenfalls der Median gebildet, und die Standardabweichung
betrigt < 1% (siehe Abb. (d)).

15 Es handelt sich um Ausziige aus den Verdffentlichungen [95-97].

16 Wihrend der Prozess der Erzeugung einzelner Mikrotropfen, einmal eingestellt, eine nahezu
perfekte Reproduzierbarkeit aufwies, konnten dufere Einfliisse (Vibrationen, Luftbewegun-
gen, etc.) zu erheblichen Abweichungen der Tropfengrofie und -geschwindigkeit fiihren. Diese
nAusreifer wurden in der Auswertung nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 2.22: Auswertung der Doppelbilder A und B. (a): Aus den Aufnah-
men vor dem Finschlag wird die Differenz der Tropfenpositionen Ay zu zwei ver-
schiedenen Zeitpunkten (1A und 1B) bestimmt. Der Mafistab (Balken oben links)
entspricht 100pm. (b): Mit der bekannten Zeitdifferenz wird die Verteilung der
Tropfengeschwindigkeiten aus vielen Aufnahmen bei konstanten Parametern be-
stimmt. Der Median wird als V{ definiert. (¢): Aufnahme des Tropfeneinschlags im
zweiten Doppelbild (2B). Es wird sowohl der Tropfendurchmesser D als auch die
Position des Substrats yyan bestimmt. (d): Der Median der Verteilung der Trop-
fengroke wird als Dy definiert. (e): Aus dem Wandabstand und der Tropfenge-
schwindigkeit kann der Zeitpunkt ¢ von Bild 2B bestimmt werden. Fiir wiederholte
Experimente zu anderen Zeitpunkten wird die Zeitentwicklung des maximalen Aus-
dehnungsdurchmessers Dpax bestimmt. (f): Parameterraum Vp und Dg der durch-
gefiihrten Experimente auf den Substraten: hydrophil (G,o), hydrophob (R,[J) und
superhydrophob (SH,V).

Fiir Aufnahmen, in denen der Tropfen im zweiten Doppelbild bereits aufgetroffen
ist, lasst sich die Position des Substrates und damit aus der Tropfengeschwindig-
keit und den Tropfenpositionen der genaue Zeitpunkt des Einschlags bestim-
men (siche Abb. (¢)). Durch die Schwankungen der Tropfengeschwindigkeit
(£1%) ergibt sich jedoch eine Ungenauigkeit von < 1ps. Die typische Zeitska-
la fiir den Tropfeneinschlag kann mit 7 = Dy/Vj abgeschitzt werden und ist
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Abbildung 2.23: Unterschiedliche Zeitpunkte wéhrend des Einschlags eines
Mikrotropfens mit Dy = 47 pm und Vy = 15ms~! auf ein hydrophiles Glassubstrat.

Abbildung 2.24: Unterschiedliche Zeitpunkte wéhrend des Einschlags eines
Mikrotropfens mit Dy = 50pum und Vy = 15ms~! auf ein superhydrophobes

Aluminiumsubstrat.
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() (b)
Abbildung 2.25: Aufnahmen von drei Phasen des Aufpralls eines Mikrotropfens
mit Dy = 47 pm und Vp = 23 ms~!. In der Ansicht von der Seite (obere Bilderreihe)
und von unten (untere Bilderreihe) zeigen sich verschiedene Details: Verformung des
Tropfens kurz vor und wéhrend des Einschlags (griiner Pfeil markiert resultierende

Interferenzmuster), exakte Position der Kontaktlinie ist in der Ansicht von unten
bestimmbar (rote Kreise) und Einschluss von Luftbléschen (blaues Rechteck).

etwa von vergleichbarer Gréfenordnung. Um dem entgegenzuwirken wird fiir je-
des Doppelbild zunédchst der Zeitpunkt von Bild A als ty = —7/2 — Ays/Vp
bestimmt. Der sich ergebende negative Zeitpunkt resultiert aus der Konvention
des Einschlags bei t = 0. Der Zeitpunkt von Bild B ergibt sich entsprechend
zu tg = ta + At. Die Unsicherheit der Zeitbestimmung betrégt hiermit etwa
0,1 ps < 7 und ist damit ausreichend gering fiir die nachfolgende Auswertung.
Durch die Aufnahme zu unterschiedlichen Zeitpunkten ist es moglich, die gesam-
te Dynamik des Einschlags mit einer ,Pseudo“~Bildrate von 100 Mfps aufzuneh-
men. Es handelt sich dabei jedoch nicht um eine kontinuierliche Aufzeichnung,
da jedes Bild einen erneuten Tropfeneinschlag erfordert. Die Zeitspanne zwischen
aufeinanderfolgenden Aufnahmen wurde so gewahlt, dass die verbleibende Fliis-
sigkeit verdunsten konnte und der erneute Einschlag wieder auf ein trockenes
Substrat erfolgte.

In Abb. und Abb. sind beispielhaft (bereits zeitlich geordnete) Auf-
nahmen von der Seite dargestellt. Obwohl die Tropfengréfte und -geschwindigkeit
in beiden Fillen nahezu gleich ist, ist die Einschlagsdynamik aufgrund der un-
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terschiedlichen Benetzbarkeit des Substrats verschieden. Beim FEinschlag auf das
hydrophile Glassubstrat breitet sich der Tropfen als Fliissigkeitsfilm mit einer
Wulst am Rand aus. Die Ausbreitung endet nach etwa 10ps und die Kontakt-
linie bleibt beim maximalen Ausbreitungsdurchmesser fixiert. Der Einschlag auf
das superhydrophobe Aluminiumsubstrat weist insbesondere am Rand sichtba-
re Ungleichméfbigkeiten des sich ausbreitenden Fliissigkeitsfilms auf. Der geringe
Kontaktwinkel des Substrats fiihrt nach etwa 6 ps zu einer Riickbewegung der
Fliissigkeit, und es kommt schlieflich zum partiellen Riickprall des Tropfens.

Da die Ansicht von unten mit der Ansicht von der Seite synchronisiert ist,
lassen sich die zuvor bestimmten Parameter (Tropfengrofe, -position und
-geschwindigkeit und Zeitpunkt der Aufnahme) {ibernehmen. In Abb. sind
exemplarische Aufnahmen wahrend des Tropfeneinschlags gezeigt. Die Aufnah-
me der Ansicht von unten ermdoglicht eine nochmals detailliertere Untersuchung
des Einschlags. Durch die Verwendung von Laserlicht zur Beleuchtung kommt
es zur Bildung von Interferenzmustern sowohl kurz vor als auch wéhrend des
Tropfeneinschlags. Diese konnen genutzt werden, um die sich zeitlich dndern-
de Tropfenform zu ermitteln. Die Wolbung der sich ausbreitenden Tropfenfront
erschwert in der Seitenansicht die Messung der exakten Position der Kontakt-
linie. In der Ansicht von unten zeichnet sich die Kontaktlinie jedoch deutlich
vom hellen Hintergrund ab. Abhéngig von Tropfengréfe und -geschwindigkeit ist
es moglich, dass Luftblasen unterhalb des einschlagenden Tropfen eingeschlossen
werden. Aufgrund der gewdlbten Tropfenoberfliche ist dies in der Seitenansicht
nur begrenzt zu beobachten.

2.4.2. Ausbreitungsdynamik

Der normierte Durchmesser D/D, des sich beim Einschlag auf dem Substrat
ausbreitenden Tropfens ist in Abb. als Funktion der normierten Zeit ¢/7
dargestellt. Es sind fiinf Datenreihen mit unterschiedlichen Weber- und Reynolds—
Zahlen aufgefiihrt (Dreiecke und Vierecke). Der Einschlag erfolgte auf Substrate
unterschiedlicher Benetzbarkeit: Hydrophil (Kontaktwinkel 6 ~ 23°), hydrophob
(Kontaktwinkel 6 =~ 90°) und superhydrophob (Kontaktwinkel § ~ 135°). Der
Einfluss der Geschwindigkeitskomponente des Tropfens in x-Richtung aufgrund
der Ablenkung (siche Kap. erwies sich als vernachlassigbar. Zum einen
betragt sie zum Zeitpunkt der Herauslenkung des Tropfens aus der Tropfenkette
nur etwa 1 % der Geschwindigkeit in y—Richtung. Zum anderen kommt es ebenfalls
in x-Richtung zu einer starken Abbremsung aufgrund der Luftreibung (siehe

Abb. B17a).



88

Kap. 2 Erzeugung und Untersuchung des Aufpralls einzelner Mikrotropfen

AuRerdem sind in Abb. numerische Simulationen[”| (durchgezogene Linien)
und Messdaten eines millimetergrofien Tropfens (Sternsymbole) aus [4] enthalten.

Fiir Zeiten t/7 < 3 zeigt sich nur ein minimaler Einfluss des Kontaktwinkels auf

den Durchmesser der Ausbreitung D/Dy. Dies gilt ebenfalls fiir den millimeter-
grofsen Tropfen. In allen Fallen ldsst sich die Ausbreitungsdynamik sehr gut mit

der numerischen Simulation beschreiben. Die Ahnlichkeit zwischen den Einschli-

gen der Mikrotropfen, der millimetergrofen Tropfen und den Simulationen ist ein

erstes Anzeichen fiir eine durch dimensionslose Kennzahlen beschreibbare, ska-

lenfreie Dynamik wiahrend des Tropfeneinschlags.

Der Tropfeneinschlag lisst sich in drei Phasen unterteilen:

)

1))

I11)

Initial-Phase: Die Fliissigkeit im Tropfen behélt annihernd die urspriing-
liche Einschlagsgeschwindigkeit bei und es bildet sich noch kein ausbrei-
tender Fliissigkeitsfilm (Lamella) auf dem Substrat. Die Zeitskala ist dabei
typischerweise ¢/7 < 0,1 und konnte im vorliegenden Experiment nicht
aufgelost werden.

Lamella-Phase: Wenn die Geschwindigkeit der sich ausbreitenden Fliis-
sigkeit die Benetzungsgeschwindigkeit der initialen Phase {iberschreitet,
kommt es zur Ausbildung einer diinnen Lamella (0,1 < ¢/7 < 1). Die
Ausdehnungsgeschwindigkeit und Grofse dieses Fliissigkeitsfilms lasst sich
abschétzen, indem die iiber den Tropfen einstromende Fliissigkeitsmenge
mit der in die Lamella (als Kreisscheibe mit empirischer Hohe angenom-
men [23]) stromenden Fliissigkeitsmenge verglichen wird

D(t) = 2,9- Do\/t/7

Ein Vergleich der experimentellen Ergebnisse in doppeltlogarithmischer
Auftragung, siehe Abb. (Darstellung ist an [23] angepasst), zeigt
cine gute Ubereinstimmung mit dem erwarteten Anstieg von 1/2. Durch
eine Normierung mit der Reynolds-Zahl kommen alle Datenpunkte in
etwa auf einer Gerade zu liegen. Auch hier zeigt sich wieder die
erwiahnte Skalenfreiheit.

Abbremsungs-Phase: Abhingig von der Weber- und Reynolds—Zahl kommt
es fiir t/7 2 1 aufgrund der Oberflichenspannung und Viskositat der Fliis-
sigkeit zu einer Verlangsamung der Lamella. Der finale maximale Ausbrei-
tungsdurchmesser der Lamella D, wird erreicht und hingt von der Be-
netzungsfahigkeit des Substrats ab.

17 Die Simulationen wurden mit der Methode Volume-Of-Fluids in Gerris [110] durch S. Wil-
demann durchgefiihrt und sind ebenfalls in der Verdffentlichung [95] enthalten.
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Abbildung 2.26: Auftragung des normierten Tropfendurchmessers D /Dy wéihrend
der Ausbreitung auf dem Substrat tiber der normierten Zeit t/7. (a): Es werden die
experimentellen Ergebnisse von Miktrotropfen (Dreiecke und Vierecke) und nume-
rischen Simulationen (durchgezogene Linien) der vorliegenden Arbeit mit einem
Experiment eines millimetergroken Tropfens (Sternsymbole) von Rioboo et al. [4]
verglichen. Es zeigt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen den Experimenten
der mikrometer- und millimetergrofsen Tropfen und den numerischen Simulationen.
(b): In der Darstellung nach [23] ldsst sich fiir Zeiten 0,1 < ¢/7 < 1 eine Skalierung
mit dem Faktor 1/2 nachvollziehen (gestrichelte Linie).
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2.4.3. Maximaler Ausbreitungsdurchmesser

Die Messung des maximalen Tropfendurchmessers D, als Funktion der
Weber—Zahl wird in Abb. sowohl mit experimentellen Ergebnissen [53}91]
111H113| als auch theoretischen Modellen [6,8,|114,/115] zum Einschlag von Mi-
krotropfen gegeniibergestellt. Es zeigt sich eine relativ gute Ubereinstimmung
der experimentellen Ergebnisse in [112,/113] mit denen der vorliegenden Arbeit
fiir Weber—Zahlen der Grofenordnung 100. Fiir grofere Weber—Zahlen liegen die
Messdaten der vorliegenden Arbeit tiber denen aus [53,/112,[113] und unter denen
aus [91,[111]. Die Abweichungen lassen sich unter anderem¥ dadurch erkléren,
dass der maximale Ausbreitungsdurchmesser sowohl von der Weber— als auch von
der Reynolds—Zahl abhéngt, jedoch in der Abbildung nur die Abhéangigkeit von
der Weber—Zahl dargestellt ist. Aufserdem begrenzt in den meisten Untersuchun-
gen die zeitlich und raumlich unzureichende Auflésung bei der Aufnahme des
Einschlags schneller Mikrotropfen (mit Hochgeschwindigkeitskameras) die Mess-
genauigkeit. Es kann angenommen werden, dass die hohere zeitliche und raumli-
che Auflosung der vorliegenden Untersuchung zu genaueren Messwerten fiihrt.
Der maximale Ausbreitungsdurchmesser ist das Resultat eines Gleichgewichts
im Tropfen wihrend des Aufpralls. Die impulsgetriebene radiale Stromung
der Flissigkeit wird durch die riicktreibende Oberflichenspannung und/oder
durch die Dissipation aufgrund der Viskositdt der Fliissigkeit ausgeglichen. In
Abb. wird entsprechend [6] der erste Fall als ,capillary regime* und der
zweite Fall als ,yiscous regime“ gekennzeichnet. Der Ubergang ist definiert als
P = We/l%‘l/5 = 1 und ist mit einem Pfeil markiert. Es zeigt sich eine gute Uber-
einstimmung mit den vorliegenden Messdaten.

Zwei zusatzliche Effekte beeinflussen den maximalen Ausbreitungsdurchmesser:
1.) die Bildung einer Wulst am Rand der sich ausbreitenden Lamella und 2.)
die Dissipation in einer diinnen Grenzschicht nahe am Substrat. Unter Beriick-
sichtigung dieser Aspekte konnte semiempirisch gezeigt werden [8|, dass sich der
maximale Ausbreitungsdurchmesser fiir We 2 10 beschreiben lésst als

Dumax/Do = 0,87 - Re'/® — 0,4 - Re*/> We™1/?

Dieses Modell zeigt eine nochmals genauere Beschreibung der vorliegenden ex-
perimentellen Ergebnisse. Aufgrund der Tatsache, dass es fiir (langsame) mil-
limetergrofse Tropfen validiert wurde, kann geschlussfolgert werden, dass sich
der maximale Ausbreitungsdurchmesser auch iiber diesen erweiterten Parame-
terbereich (fiir schnelle Mikrotropfen) allein durch Weber— und Reynolds—Zahl
beschreiben ldsst.

18 Weitere Erklirungen sind in Anh. A in [95] zu finden.
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Abbildung 2.27: Auftragung des normierten maximalen Tropfendurchmessers
Diax/ Doy wihrend der Ausbreitung auf dem Substrat gegen die Weber—Zahl. Es
werden die experimentellen Ergebnisse der vorliegend Arbeit (farbige Symbole)
und numerischen Simulationen von S. Wildemann (schwarze Punkte) zusammen
mit anderen Experimenten und verschiedenen Modellen verglichen.

2.4.4. Tropfenprofil

Das Tropfenprofil kann in den friihen Phasen des Tropfeneinschlags niherungs-
weise aus den Aufnahmen der Seitenansicht abgeleitet werden. Jedoch ist eine
genaue Bestimmung der Dicke und Wélbung des sich ausbreitenden Fliissigkeits-
films und des Wulstes nur bedingt moglich. Die Tatsache, dass als Lichtquelle fiir
die Aufnahme von unten monochromatisches Laserlicht mit einer Wellenldnge
von A = 532nm verwendet wird, ermdglicht es, aus dem sich bildenden Inter-
ferenzmuster (sieche Abb. Riickschliisse auf die Dicke des Fliissigkeitsfilms
zu ziehen. Es gibt zwei gekennzeichnete Ubergiinge zwischen Materialien mit un-
terschiedlichem Brechungsindex[ﬂ 1) Luft-Glas an der Unterseite des Substrats
und 2) Wasser—Luft an der Oberseite des Tropfens. Durch konstruktive und de-

19 Da der Unterschied im Brechungsindex beim Ubergang von Glas zu Wasser (an der Untersei-
te des Tropfens) vergleichsweise gering ist, wird dieser Beitrag der Reflexion vernachlissigt.
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Abbildung 2.28: Bildanalyse der Interferenzmuster in der Ansicht von unten. (a):
In der Vergrokerung sind die Interferenzstreifen deutlich erkennbar. (b) Nach radia-
ler Mittelung zeigt sich ein alternierender Intensitdtsverlauf (Minima und Maxima
sind durch Punkte und Kreise gekennzeichnet). Der graue Bereich fiir » 2 60 pm
wird nicht beriicksichtigt. (c): Unter Annahme einer monoton abnehmenden Film-
dicke ist das berechnete Hohenprofil gezeigt, beschrieben durch einen Polynomial—-
Fit dritter Ordnung (durchgezogene Linie). Die axialsymmetrische Integration der
Fldache A ergibt ein Volumen, welches kleiner als das Gesamtvolumen des Trop-
fen ist. Das verbleibende Volumen ist in Form einer Wulst (Flidche B) dargestellt.
(d): Tm Grenzfall, dass es keine Wulst gibt, muss das verbleibende Volumen als
zusitzliche Filmdicke unterhalb des Hohenprofils vorliegen (Fliche C).

struktive Interferenz kommt es fiir Hohenunterschiede im Fliissigkeitsfilm von
h = \/4 ~ 133 nm zu den sichtbaren dunklen und hellen Ringen, wie in Abb.
zu sehen. Diese sind in Abb. (a) vergrobert dargestellt.

Nach radialer Mittelung ergibt sich das in Abb. (b) gezeigte Intensitéitspro-
fil. Die Minima und Maxima werden mittels eines Skripts in MATLAB (Ma-
thWorks) bestimmt und jeder Hell-Dunkel-Ubergang wird einer Reduzierung
der Filmdicke von einer viertel Wellenlinge zugeordnet. Das resultierende Pro-
fil ist in Abb. (c) gegeben, wobei fiir den #uftersten Interferenzring eine
Hohe von 0 pm angenommen wurde. Die Annahme, dass die Filmdicke bis zur
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Wulst monoton abnimmt 1asst sich mit Hilfe der Aufnahme von der Seite begriin-
den. Auf diese Weisd®| liisst sich jedoch nur die Kontur, nicht aber die absolute
Filmdicke bestimmen.

Durch axialsymmetrische Integration des bisherigen Tropfenprofils ldsst sich
dessen Volumen bestimmen und mit dem bekannten Tropfenvolumen verglei-
chen. Das Differenzvolumen muss in Form der Wulst und/oder als Filmdicke
unterhalb des Tropfenprofils vorliegen, jeweils als B und C in Abb]2.2§| ge-
kennzeichnet. Das tatsdchliche absolute Tropfenprofil liegt zwischen beiden
dargestellten Grenzféllen.

Mit Hilfe der Seitenansicht lasst sich die Grofe der Wulst entsprechend des Kreises
in Abb. (a) abschétzen. Anschliefsend kann die Filmdicke unter dem Tropfen-
profil berechnet werden. Eine dreidimensionale Darstellung (sieche Abb. (b))
des auf diese Weise bestimmten absoluten Tropfenprofils zeigt eine sehr gute
Ubereinstimmung mit der Aufnahme von der Seite?!]

Eine ebenso gute Ubereinstimmung ist mit der numerischen Simulation in
Abb. (c) zu erkennen. Da die Berechnung auf dimensionslosen Kennzah-
len beruht, zeigt sich ein weiteres Mal die Skalenfreiheit bei der Beschreibung
des Tropfeneinschlags.

Die beschriebene Methode zur Bestimmung des absoluten Tropfenprofils ldsst sich
besonders gut fiir Phasen des Einschlags durchfiihren, in welchen der Tropfen ei-
ne relativ flache Form und nicht zu starke Kriimmungen aufweist (vergleichbar
mit Abb. 2.25¢). In der anféinglichen Phase des Einschlags (etwa zwischen den
Zeitpunkten in Abb. und Abb. ist die Kriimmung zu hoch bzw. die
Oberflache nicht durchgehend konvex, sodass die Interferenzstreifen nicht optisch
aufgelost und ausgewertet werden konnen. Fiir diese Fille ist eine relativ gute
Bestimmung der Tropfenform aus den Aufnahmen von der Seite méglich.

Unter Verwendung beider Methoden lisst sich iiber weite Bereiche des Einschlag-
prozesses das tatséchliche dreidimensionale Tropfenprofil (unter Annahme von
Rotationssymmetrie) bestimmen. Die hohe rdumliche und zeitliche Auflésung,
wie sie auch schon in den vorangegangenen Kap. und Kap. vorlag,
fiihrt auch in diesem Fall zu einer bis dato unerreichten Messgenauigkeit.

20 Eine absolute Bestimmung der Hohe ist z.B. mit einer nicht—-monochromatischen Lichtquelle
moglich [31].

2l Die Beleuchtung wurde entsprechend der im Experiment gemachten Aufnahme gewihlt.
Zusétzlich wurde die sichtbare Reflexion in schwarz hinzugefiigt.
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Abbildung 2.29: Vergleich zwischen der Seitenansicht (a), dem berechneten Trop-
fenprofil (b) und der numerischen Simulation (c). (a): Aus der Seitenansicht 1dsst
sich die Groke der Wulst abschétzen (roter Kreis). (b): Die Rekonstruktion des
aus den Interferenzstreifen berechneten Tropfenprofils zeigt eine sehr gute Uber-
einstimmung mit der Seitenansicht. (c¢): Die Abweichung zwischen dem mittleren
(Fehlerbalken entspricht experimenteller Unsicherheit) rekonstruierten Tropfenpro-
fil und der numerischen Simulation sind ebenfalls sehr gering.



2.5 Zusammenfassung

95

2.5. Zusammenfassung

Erzeugung einzelner Mikrotropfen

Die reproduzierbare Erzeugung einzelner Mikrotropfen variabler Groke und Ge-
schwindigkeit ist notwendig zur Untersuchung des Aufprallprozesses. Es konnte
gezeigt werden, wie sich ein einzelner Mikrotropfen elektrisch aufladen und
ablenken ldsst. Dazu wurde entsprechend Kap. [1] ein Fliissigkeitsstrahl erzeugt,
der unter gezielter externer Anregung in eine Kette monodisperser Tropfen
zerfillt. In der Nédhe des Strahlzerfalls in Tropfen wurde durch einen zeitlich
begrenzten Hochspannungspuls eine Ladungstrigerverschiebung in der Spitze
des Strahls hervorgerufen, sodass eine dem Spannungspuls entgegengesetzte
Ladung auf dem sich ablésenden Tropfen verbleibt und die nachfolgend sich
ablosenden Tropfen wieder neutral sind. Anschliefend ist es moglich, den einzel-
nen, geladenen Tropfen aus der Tropfenkette herauszulenken. Nach Entfernung
der Tropfenkette durch eine geeignete Auffangvorrichtung lésst sich mit dieser
Methode der kontrollierte Aufprall eines Mikrotropfens untersuchen. Fiir die
Optimierung der Reproduzierbarkeit des Einschlags und eine mdglichst hohe
Einschlagsgeschwindigkeit wurden die Aspekte der Aufladung, der Ablenkung
und der Abbremsung (aufgrund der Viskositét des umgebenden Gases, hier Luft
bei Normaldruck) getrennt untersucht und schlieflich in einem Modell vereint.

Der Prozess der Tropfenaufladung lisst sich mit dem eines Kondensators ver-
gleichen. Die Aufladungselektrode bildet mit dem Fliissigkeitsstrahl im Zentrum
einen Zylinderkondensator, der iiber den Widerstand des Fliissigkeitsstrahls zwi-
schen Aufladungselektrode und Diise aufgeladen wird. Aufgrund der Annahmen
und Vereinfachungen in den Modellen [82,105,[106] zur a priori Bestimmung der
Zeitkonstante der Aufladung 7 und der maximal iibertragbaren Ladungsmenge
Qmax kommt es zu Abweichungen etwa um den Faktor zwei bis fiinf von den
experimentell bestimmten Werten. Die Zeitkonstante der Aufladung ist sowohl
proportional zum Leitwert der Fliissigkeit als auch zur Lénge des Fliissigkeits-
strahls zwischen Aufladungselektrode und Diise. Beide Grofen lassen sich nur
vor der Versuchsdurchfiihrung bestimmen. Durch die Fliichtigkeit des in geringen
Mengen beigefiigten Ammoniaks (um ein Mindestmaf an verfiigbaren Ladungs-
trager zu gewdhrleisten) ist die Konzentration und somit die Leitfdhigkeit der
Fliissigkeit sowohl zeitlich als auch rdumlich nicht konstant. Des Weiteren ist die
genaue Bestimmung der Liange des Fliissigkeitsstrahls zwischen Aufladungselek-
trode und Diise durch die Versuchsanordnung optisch nicht zugénglich. Dennoch
ist der Prozess der Aufladung mit a posteriori bestimmtem 7 und (.« sehr gut
beschreibbar, da sowohl der exponentielle Zusammenhang zwischen der Ladungs-
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menge () und der Zeitkonstante 7 als auch der lineare Zusammenhang zwischen
der Aufladungsspannung U,,s und der maximal iibertragbaren Ladungsmenge
(Qmax nachvollzogen werden konnten. In allen Fillen wurde die Grenze fiir einen
Rayleigh—stabilen Tropfen [101] nicht iiberschritten, und eine sphérische Trop-
fenform war gewéhrleistet.

Auf einen Tropfen innerhalb der Tropfenkette und auf einen Einzeltropfen in
der Néahe der Tropfenkette wirkt aufgrund der Viskositidt des umgebenden Gases
eine Reibungskraft. Es wurde gezeigt, dass die haufig verwendeten empirischen
Gleichungen (z.B. [45]) eine nur ungeniigende Beschreibung des Stromungswider-
standskoeffizienten Cp und damit der Abbremsung eines Tropfens ermoglichen.
Erst die Beriicksichtigung des sich durch den Impulsiibertrag der Fliissigkeit auf
das umgebende Gas bildenden Geschwindigkeitsfeldes [L09] ldsst eine ausreichend
genaue Berechnung der Tropfengeschwindigkeit als Funktion des Abstands von
der Diise zu. Ein Tropfen innerhalb der Tropfenkette ist nur einer geringen
Reibungskraft ausgesetzt, da er sich im mitbewegten Luftstrom der vorangegan-
genen Tropfen bewegt. Anders verhilt es sich fiir einen herausgelenkten Tropfen,
der eine deutlich stirkere Abbremsung erfihrt, insbesondere je kleiner sein
Durchmesser ist. Die Abbremsung von Tropfen innerhalb der Tropfenkette liefs
sich fiir Austrittsgeschwindigkeiten aus der Diise Uy von etwa 30ms™!, 70ms™!
und 100ms~! und fiir Tropfengrofen D zwischen 30 pm und 40 pm iiber einen
Abstand von bis zu 50 mm unterhalb der Diise sehr genau beschreiben (Abwei-
chungen < 1%). Es war ebenfalls moglich, die Abbremsung eines Einzeltropfens
mit Uy = 25ms™ und D = 37pm in Abhéngigkeit vom Abstand (< 800 pm)
zur Tropfenkette mit dem FExperiment zu vergleichen. Hierbei zeigte sich, dass
die Geschwindigkeitskomponente in x-Richtung (aufgrund der Ablenkung durch
das elektrische Feld) nicht zu vernachlissigen ist. Erst durch Beriicksichtigung
dieser Tatsache konnte ein vereinigtes Modell formuliert werden, das die Prozesse
der Erzeugung einer monodispersen Tropfenkette, der Aufladung eines einzelnen
Tropfens, der Ablenkung des geladenen Tropfens und der Reibungskraft in dem
umgebenden Gas beinhaltet. Der Vergleich mit der experimentell bestimmten
Tropfentrajektorie zeigt eine nahezu perfekte Beschreibung.

Im Weiteren wurde, ausgehend vom dem vereinigten Modell, untersucht, wovon
die Geschwindigkeit beim Einschlag abhéngt und inwieweit sie sich maximieren
lasst. Fiir die Durchfithrung von Experimenten zum FEinschlag von FEinzeltrop-
fen ist es notwendig, den elektrisch geladenen Tropfen um einen Abstand .,
aus der Tropfenkette herauszulenken, um die Tropfenkette in ein Auffanggefifs
umzuleiten. Aufgrund der erforderlichen rdumlichen Separierung kommt es zu
einer Abbremsung des Einzeltropfens, bevor er auf dem Substrat auftrifft. Das
vereinigte Modell wurde benutzt, um fiir verschiedene Austrittsgeschwindigkeiten
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der Tropfen aus der Diise, 10ms—! < Uy < 120m s, und verschiedene Tropfen-
grofen, 10pm < D < 100 pm, die resultierende maximal erreichbare Einschlags-
geschwindigkeit Uy, und die notwendige Position des Substrats zu berechnen.
Unter Verwendung der experimentell maximal moglichen Aufladungsspannung
Uaua = 1kV und der maximalen Ablenkungsfeldstirke E, . = 1MV m~! zeigte
sich in allen Féllen, dass U < Uy ist. So betragt fiir einen Tropfen von 100 pm
Durchmesser die maximal erreichbare Einschlaggeschwindigkeit Uy, ~ 80ms™!
und fiir einen Tropfen von 10 pm Durchmesser Up. ~ 40ms™!, bei jeweils iden-
tischer Austrittsgeschwindigkeit von Uy = 120ms~!. Je kleiner der Tropfen ist,
desto starker ist die Abbremsung aufgrund der Luftreibung. Es lassen sich jedoch
fiir alle Tropfen D 2 20 um theoretisch relativ hohe Einschlagsgeschwindigkeiten

von 70ms~!

und mehr erreichen. Fiir eine Umsetzung im Experiment muss
jedoch beachtet werden, dass die Position, an der Uy, erreicht wird, in starkem
Mafe von der Austrittsgeschwindigkeit und Tropfengrofe abhdngig ist. Unter
der Malgabe einer hohen rdumlichen und zeitlichen Reproduzierbarkeit des
Einschlags erwies sich ein maximaler Abstand des Substrats unterhalb der Diise
von 25 mm als geeignet. Fiir einen Tropfendurchmesser von 50 pm ergibt sich eine
theoretische maximale Einschlagsgeschwindigkeit von 56 ms—!. Im Experiment

lieR sich eine Maximalgeschwindigkeit von bis zu 50m s~ erreichen.

Zusammenfassend ldsst sich festhalten, dass die Untersuchung und Zusam-
mensetzung der Teilaspekte der Aufladung, Ablenkung und Abbremsung eines
Einzeltropfens eine sehr gute Beschreibung der Trajektorie ermdglicht. Weiterhin
liek sich mit den gewonnen Erkenntnissen der Versuchsaufbau bis nahe an die
technische Begrenzung entwickeln, die aufgrund der Verwendung von zeitlich
kurzen und prézisen Hochspannungspulsen vorliegt. Ausgehend von der zu un-
tersuchenden Tropfengrofse und -geschwindigkeit lassen sich die notwendigen
experimentellen Parameter bestimmen. Die Kombination der hohen Reprodu-
zierbarkeit dieser Methode mit der Erzeugung einer monodispersen Tropfenkette
ermoglicht kontrollierte Experimente zum Einschlag einzelner Mikrotropfen iiber
einen breiten Parameterraum.
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Einschlag einzelner Mikrotropfen

Es wurden in jlingerer Vergangenheit bereits grofte Fortschritte im Versténdnis
zum Einschlag von millimetergrofsen Tropfen bei niedrigen Geschwindigkeiten
< 10ms~! gemacht, z.B. Ausbreitungsdynamik wihrend des Einschlags [4-9.23),
,splashing® [12,/14-19], Einschluss eines Luftbldschens unter dem Tropfen [27-31]
oder Messung der Grenzschichtstromung [78,92,93|. Jedoch existieren nur ver-
gleichsweise wenige Untersuchungen (z.B. [70,91]) zu mikrometergrofen Tropfen
bei hohen Geschwindigkeiten > 10 ms™!. Dies steht im Kontrast zu der Tatsache,
dass letztere ein wichtiger Bestandteil vieler moderner Anwendungen sind. Daher
ist ein ebenso gutes Verstdndnis des Einschlagprozesses notwendig.

Mit der in Kap. beschriebenen Methode zur Erzeugung von Einzeltropfen ist
es moglich, reproduzierbar den Einschlag schneller Mikrotropfen aufzunehmen.
Aufgrund der typischen Zeitskalen von etwa 1pus ist die Verwendung selbst
modernster Hochgeschwindigkeitskameras nur begrenzt méglich [94]/113]. Einen
sowohl raumlich als auch zeitlich reproduzierbaren Einschlag eines Einzeltrop-
fens vorausgesetzt, ldsst sich jedoch eine stroboskopische Aufnahmetechnik
einsetzen [91,112].

In der vorliegenden Arbeit wurden zwei Doppelpuls Nd:YAG Laser als Beleuch-
tungsquelle fiir jeweils eine Kamera mit Doppelbildaufnahme verwendet. Durch
eine synchrone Ansteuerung lief sich zeitgleich der Einschlag von der Seite und
von unten visualisieren. Durch Variation des Zeitpunkts der Aufnahme wurde
der Verlauf des Tropfeneinschlags mit einer zeitlichen Genauigkeit aufgeldst, die
einer kontinuierlichen Bildrate bis zu 100 Mfps entspricht.

In der Seitenansicht wurde die Ausbreitungsdynamik iiber den normierten Durch-
messer D/D, des sich auf dem Substrat ausbreitenden Tropfens untersucht.
Wihrend der Lamella—Phase (0,1 < t/7 < 1) zeigte sich der Zusammenhang
D/Dy ~ +/t/T entsprechend [23], wobei die Giiltigkeit unabhiingig vom Kontakt-
winkel des Substrats (hydrophil, hydrophob und superhydrophob) nachgewiesen
werden konnte. Unterstiitzt durch numerische Simulationen wurde gezeigt,
dass bei gleichen dimensionslosen Kennzahlen (Reynolds—Zahl, Weber—Zahl)
eine Verallgemeinerung der Ausbreitungsdynamik schneller Mikrotropfen und
langsamer Millimetertropfen moglich ist. Erst in einer spéateren Phase des Ein-
schlags (t/7 2 1) kommt es zu Abweichungen aufgrund der Benetzbarkeit
des Substrats. Im Fall des superhydrophoben Substrats wurde nach der Ab-
bremsung eine Riickstromung und anschlieftend ein partieller Riickprall des
Tropfens beobachtet.

Abhéangig von der Weber— und Reynolds—Zahl ist die Ausbreitung des Tropfens
auf dem Substrat durch die riicktreibende Oberflichenspannung und/oder durch
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die Dissipation aufgrund der Viskositit der Fliissigkeit bestimmt. Es wird ein
maximaler Ausbreitungsdurchmesser Dy, erreicht. Unter Beriicksichtigung einer
sich am Rand der Lamella bildenden Wulst und der Dissipation in einer sub-
stratnahen Grenzschicht wurde eine bereits fiir Millimetertropfen semiempirisch
gefundene Beschreibung [8] verifiziert. Mit Hilfe der vorliegenden Experimente
konnte nun gezeigt werden, dass eine Verallgemeinerung auf Mikrotropfen mog-
lich ist und der Prozess allein durch Weber— und Reynolds-Zahl beschreibbar
ist.

Die synchrone Aufnahme des Einschlags von unten ermdglicht es, die zeitliche
Entwicklung des Tropfenprofils, also die Dicke des Fliissigkeitsfilms auf dem
Substrat, zu bestimmen. Aufgrund der Verwendung von monochromem, koha-
rentem Laserlicht zur Beleuchtung kommt es zur Bildung von Interferenzstreifen
(zwischen dem glatten Substrat und der gewélbten Tropfenoberseite). Aus dem
sich ergebenden Interferenzmuster lasst sich die Hohe der Fliissigkeit iiber dem
Substrat mit der gleichen hohen rédumlichen und zeitlichen Auflésung wie in
den Seitenaufnahmen erreichen. Ein anschliefender Vergleich der dreidimen-
sionalen Darstellung mit der tatsdchlichen Tropfenform aus der Seitenansicht
weist eine sehr hohe Ubereinstimmung auf. Da dies auch fiir die numerische
Simulation gilt, zeigt sich auch hier die skalenfreie Beschreibbarkeit mittels
dimensionsloser Kennzahlen.

Wichtige weitere Fragestellungen z.B. zum Einschluss von Bléschen unterhalb
des Tropfens, zur Skalierung der Wulst am Rande der Lamella, oder auftretender
Grenzschichtstromungen lassen sich mit der beschriebenen Methode ebenfalls
detailliert untersuchen.

Es kann zusammenfassend gesagt werden, dass durch die diskutierten Ergebnisse
bereits existierende Modelle fiir Millimetertropfen und die verwendete nume-
rische Berechnung ihre Giiltigkeit auch fiir Mikrometertropfen behalten. Die
Mbglichkeit der Ubertragung bereits validierter Methoden auf Mikrotropfen er-
moglicht es, auch in diesem experimentell schwer zuganglichen Parameterbereich
detaillierte Aussagen iiber den Einschlagprozess zu treffen.






Kapitel 3

Messung der substratnahen Stromungs-
geschwindigkeit beim kontinuierlichen
Auftreffen von Tropfen auf ein
rotierendes Substrat

3.1. Motivation

In den Kapiteln und wurden die Erzeugung eines monodispersen Trop-
fensprays mit einer hohen Geschwindigkeit beschrieben und der Aufprall
einzelner Mikrotropfen auf einem Substrat untersucht. Die Anwendung von
Hochgeschwindigkeits—Sprays zur Reinigung von Oberflichen ist u.a. eine Metho-
de in der Halbleiterfertigung [57-59]. Im Hinblick auf diese Reinigungsmethode
soll nun die Wirkungsweise dieses Hochgeschwindigkeits-Sprays unter moglichst
praxisnahen Bedingungen untersucht werden. Der Reinigungsprozess lésst sich
wie folgt vereinfacht beschreiben: Auf ein rotierendes Substrat (z.B. einen Si-
liziumwafer) wird kontinuierlich ein fliissiges Medium aufgebracht, sodass sich
ein geschlossener Fliissigkeitsfilm bildet. Auf diesen Fliissigkeitsfilm erfolgt der
Einschlag des Tropfensprays. Die beim Tropfeneinschlag am Substrat hervor-
gerufenen Kréfte entfernen anhaftende Verunreinigungen (i.d.R. Partikel) und
der kontinuierliche Medienfluss transportiert diese anschlieffend ab. Nach einem
Trocknungsprozess liegt (im Idealfall) ein vollstandig gereinigter Siliziumwafer
vor. Trotz der Verbreitung dieser Methode ist hdufig der zugrundeliegende physi-
kalische Prozess des Tropfeneinschlags nicht ausreichend verstanden [57,/68-70].
Die naheliegenden, relevanten Parameter wie Tropfengroke und -geschwindigkeit
werden durch weitere Parameter wie z.B. die Dicke des Fliissigkeitsfilms, den
Einschlagswinkel und die Umdrehungsgeschwindigkeit des Substrats ergéinzt.
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Ziel der vorliegenden Untersuchung ist es, die nahe am Substrat auftretende
Stromungsgeschwindigkeit und die damit verbundene Wandschubspannung fiir
ein anwendungsbezogenes Beispiel iiber einen moglichst weiten Parameterbereich
zu bestimmen. Es wird angenommen, dass die Wandschubspannung der entschei-
dende Faktor ist und die Adhésionskraft der Kontamination iibersteigen muss,
damit es zu einer Abreinigung kommt. Im Unterschied zu den iiblichen polydi-
spersen Sprayverfahren wird im Folgenden mit der vorgestellten monodispersen
Tropfenkette gearbeitet.

Die Beschreibung des Versuchsaufbaus und der Messmethode ist in Kap.
dargestellt. Die erzielten Resultate werden in Kap. dargestellt und die
Auswirkungen der Prozessparameter auf die zu erwartende Reinigungswirkung
diskutiert. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse folgt in Kap. [3.4]
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3.2. Experimenteller Aufbau

Es sollen die nahe am Substrat auftretenden Stromungsgeschwindigkeiten wéh-
rend des kontinuierlichen und regelméifigen Einschlags einer monodispersen
Tropfenkette bestimmt werden. In Abb. ist eine schematische Darstellung
des verwendeten Versuchsaufbaus gegeben. Sie unterteilt sich in: T) die Methode
zur Erzeugung des Einschlags einer Tropfenkette auf ein rotierendes Substrat,
IT) die Methode zur Beleuchtung und Aufnahme des Tropfeneinschlags und IIT)
die Methode zur Messung der Stromungsgeschwindigkeit nahe am Substrat.

[) Als Substrat wurde eine Quarzglasscheibe (,Wafer) von 300mm Durch-
messer und 1mm Dicke verwendet. Der Wafer wurde in einer kreisrunden,
schwingungsgedidmpften Halterung fixiert, die das Substrat auf eine Umdre-
hungsfrequenz von bis zu w/27 = 1500 min~! bringen kann. Es lisst sich zentral
ein kontinuierlicher Medienfluss (hier DI Wasser) aufbringen, welcher iiber einen
Durchflussmesser auf bis zu Q@ = 1500mlmin~! eingestellt werden kann. Die
nach aufien stromende Fliissigkeit wird am Rand des Wafers aufgefangen. In den
sich bildenden Fliissigkeitsfilm schlagen kontinuierlich Tropfen fest eingestellter

Grofe und Geschwindigkeit ein, siehe Kap. [I]

IT) Die Beobachtung erfolgt von unten durch das transparente Quarzglas.
Der Tropfeneinschlag lasst sich iiber ein Mikroskop mit langem Arbeitsabstand
(InfiniTube Standard, Infinity Photo-Optical GmbH) und ein Mikroskopobjektiv
(CFI S Plan Fluor ELWD 20X, Nikon) auf eine Kamera (Sensicam QE double
shutter, PCO AG) abbilden, siche Abb. 3.2l Die Doppelbilder (A und B) der
Kamera werden jeweils mit eigenen Beleuchtungsquellen belichtet. (A): Ein
LED-Blitz mit einer Dauer von 1ps (Nachbau entsprechend [116,/117]) dient im
Gegenlicht zur Visualisierung des Fliissigkeitsfilms und der einschlagenden Kette
von Tropfen. (B): Ein frequenzverdoppelter Doppelpuls Nd:YAG Laser (Quanta
Ray PIV 400, Spectra Physics) mit einer Wellenldnge von A = 532 nm dient zur
Visualisierung auftretender Stromungsgeschwindigkeiten mittels fluoreszierende
Partikel im Wasser. Durch die rdumliche Beschrankung des Versuchsaufbaus ist
es notwendig, das Laserlicht in einen 6 m langen Fliissigkeitslichtleiter (Serie 380,
Lumatec GmbH) mit einem Durchmesser von 5mm einzukoppeln. Anschliefend
wird das Laserlicht iiber einen 50:50 Strahlteiler (BSW10R, Thorlabs) unter
einem Winkel von 90° in die Optik eingekoppelt. Der divergente Austritt aus
dem Lichtleiter ermoglicht eine homogene Ausleuchtung des gesamten Sichtfel-
des durch das Mikroskopobjektiv. Ein Kerbfilter (NF533, Thorlabs) vor dem
Kamerachip sperrt das Laserlicht und verhindert damit eine Beschidigung,
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die durch Reflexionen und Riickfokussierungen auftreten kénnten. Die gesamte
Aufnahmeeinheit lasst sich durch eine prézise xyz—Verschiebeeinheit (Thorlabs)
auf die Position des Tropfeneinschlags ausrichten.

[IT) Um die Stromungsgeschwindigkeit nahe am Substrat zu bestimmen, wurde
den Tropfen eine geringe MengeE] fluoreszierender Partikel (MF-FluoOrange—
2.5, microParticles GmbH) {iber einen druckfesten Bypass im Anschlusssystem
des Fliissigkeitsreservoirs beigemischt. Durch die zwei sowohl in der Zeit als
auch in der Intensitdt unabhangig voneinander steuerbaren Laserblitze lassen
sich die mitbewegten Fluoreszenzpartikel anregen und ihre Position zu zwei
Zeitpunkten bestimmen. Aus der Zeitdifferenz At zwischen den Blitzen und
der Partikelverschiebung As lasst sich die lokale Geschwindigkeit bestimmen.
Die Bewegungsrichtung ergibt sich aus einer einstellbaren, unterschiedlichen
Partikelhelligkeit. Eine geringe Schérfentiefe ermoglicht es, die Bestimmung der
Geschwindigkeit auf einen Bereich sehr nahe am Substrat zu beschrinken. ITm
vorliegenden Fall ldsst sich dies nach [118] berechnen, und eine konservative
Abschétzung ergibt eine Scharfentiefe von
nA ne

A= N T ANAS
mit dem Brechungsindex n = 1, der Fluoreszenzwellenlinge A = 584 nm, der
numerischen Apertur NA = 0,45, der Auflésungsgrenze e = 6,5 pm und der Ver-

5 pm

grokerung M = 20. Trotz der Bemiihung, mechanische Vibrationen im Aufbau
zu minimieren, kommt es wihrend der Rotation des Substrats zu Schwankungenf]
des Abstands zum Objektiv von etwa 0,5mm. Als Resultat wire ein Grofsteil
der Aufnahmen nicht fokussiert und damit nicht auswertbar. Mit einem laser-
basierten Abstandssensor (LK-G3000, Keyence GmbH) kann zum Zeitpunkt
der Aufnahme die laterale Position der Fokusebene im Bezug auf das Substrat
bestimmt Werdenﬂ Entsprechend wird eine Aufnahme nur fiir den Fall gemacht,

! Um ein Verstopfen der Diise zu verhindern, befindet sich ein gesinterter Filter vor der eigent-
lichen Diise. Damit auch dieser nicht verstopft, muss die Partikelgrofie und -konzentration
moglichst gering gehalten werden, aber gleichzeitig hoch genug fiir die Messung der Stro-
mungsgeschwindigkeit sein. Die Verwendung von Partikeln mit einem Durchmesser von
2,51 pm und eine Verdiinnung der Stammlésung von 1:2000 erwies sich hierfiir als guter Kom-
promiss. Fiir einen 50 pm groften Tropfen ldsst sich abschétzen, dass im Mittel ein Partikel
auf fiinf Tropfen kommt. Die grofe Anzahl der einschlagenden Tropfen fiihrt jedoch zu einer
hoheren (fiir die Messung ausreichenden) Partikelkonzentration an der Einschlagsfliche.
Auch eine zur Umdrehungsgeschwindigkeit synchronisierte Aufnahme zeigt noch Schwan-
kungen des Abstands zum Objektiv von etwa 0,05 mm.

Da der Abstandssensor eine stark reflektierende Fliche fiir die Messung benétigt, wurde
nahe dem Einschlagsort der Tropfen ein durchgehender Farbfilm auf den Wafer aufgetragen.
Dadurch ist es moglich, die Abstandsbestimmung nahe am Ort des Einschlags vorzunehmen.



3.2 Experimenteller Aufbau 105

1]
A LED-Blitz Tropfenkette
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Versuchsanordnung zur Untersu-
chung des kontinuierlichen Tropfeneinschlags auf ein rotierendes Substrat mit einem
Fliissigkeitsfilm (nicht makstabsgetreu).
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in dem sich das Substrat £2,5 pm bezogen auf die Fokusebene befindet. Auf diese
Weise sind auf dem Substrat anhaftende Fluoreszenzpartikel in jeder Aufnahme
fokussiert und konnen als Referenz dienen.

Die Methode zur Bestimmung des Betrags und der Richtung der Stromungs-
geschwindigkeit basiert auf dem Verfahren der ,Particle Image Velocimetry*
(PIV) [94]. Es werden zwei Aufnahmen kurzer Belichtungszeit (hier < 10ns)
zeitlich schnell aufeinanderfolgend gemacht. Aus der Korrelation der zwei Auf-
nahmen liefse sich so das Geschwindigkeitsfeld rekonstruieren. In der vorliegenden
Untersuchung wurde, wie bereits erwdhnt, bewusst ein abweichendes Vorgehen
gewdahlt, siehe Abb. Das erste Bild (A) der Kamera zeigt den Fliissigkeitsfilm
und die einschlagenden Tropfen an der Einschlagsstelle. Das zweite Bild (B) wird
mit dem PIV-Laser doppelt belichtet. Hierdurch ist eine nahezu gleichzeitige
Beobachtung mdglich, ob der Einschlag monodisperser Tropfen gegeben istf, wie
der Fliissigkeitsfilm an der Einschlagsstelle geformt ist, wo genau das Zentrum
des Einschlags ist und wie die rdumliche Verteilung der Stromungsgeschwin-
digkeiten aussieht. Der zeitliche Abstand zwischen den Doppelbildern (A und
B) betrigt, durch die Kamera begrenzt, minimal 1ps. Die Doppelbelichtung
des zweiten Bildes (B) erlaubt es jedoch, die Zeit zwischen den Blitzen auf
bis zu 0,1ps zu reduzieren und ermoglicht somit eine genauere Bestimmung
der Stromungsgeschwindigkeit. Nachteil dieser Vorgehensweise ist, dass eine auf
Korrelation basierende, automatisierte Methode nicht anwendbar ist. Es zeigte
sich, dass nur eine manuelle Identifizierung der Partikelverschiebung zuverlis-
sig und mit hoher Genauigkeit umzusetzen war. Versuche, eine automatisierte
Partikelidentifizierung durchzufiihren, werden des Weiteren durch das Auftreten
von Reflexionen des Laserlichts an der Oberseite des Fliissigkeitsfilms erschwert
(trotz Verwendung eines Kerbfilters).

Es wurden vier verschiedene Tropfendurchmesser D (ca. 20 pm, 30 pm, 40 pm und
60 um), drei verschiedene Tropfengeschwindigkeiten Uy (ca. 30ms™!, 60ms™!
und 90ms~!) und drei verschiedene Medienfliissd’| @ (0 mlmin~?, 200 ml min~"
und 1500 mlmin~!) untersucht, um einen moglichst weiten Parameterbereich
aus der Anwendung abzudecken. Die weiteren variablen Parameter wurden wie
folgt festgelegt: Eine Anderung des Abstands der Diise zum Substrat hat eine
zusitzliche Anderung der Einschlagsgeschwindigkeit aufgrund der Luftreibung
zur Folge (siche Kap. 2.3.2). Da es jedoch abhingig von D, Uy und h fiir zu

4 Die Beschrinkung durch die rdumliche Gegebenheit des Versuchsaufbaus ermdglicht keine
Aufnahme der Seitenansicht des Einschlags.
5 Dies entspricht an der Messposition einer Dicke des Fliissigkeitsfilms A von ca. 0 pm, 40 pm

und 80 pm, siehe Kap.
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Abbildung 3.2: Auswertung der Doppelbilder A und B zum Einschlag von Tropfen
(D = 60pm und Uy = 34ms~!). (a): Aufnahme der Fliissigkeit und der auftreffen-
den Tropfen an der Einschlagsflache (Beleuchtung mit LED-Blitz). (b): Aufnahme
der doppelt belichteten Fluoreszenzpartikel (Beleuchtung mit PIV-Laser). Die Par-
tikelverschiebung As wihrend der Doppelbelichtung At ist vergrofert dargestellt.
Der Ort des Tropfeneinschlags und der Verlauf der Fliissigkeitsfront sind als gestri-
chelte Linien angedeutet.

geringe Abstinde vom Substrat zum Riickspritzen der Fliissigkeit an die Diise
kommt [13}[24], was die Funktionsweise der Tropfenerzeugung erheblich beein-
trachtigt, wurde ein Abstand von etwa 1,5cm gewahlt. Hierdurch reduziert sich
die eigentliche Einschlagsgeschwindigkeit um etwa 5%. Es kommt ebenfalls zum
Riickspritzen, wenn der Tropfeneinschlag senkrecht zum Substrat bzw. entgegen
der Drehrichtung des Substrats gerichtet ist. Daher erfolgte der Einschlag schrig
entlang der Drehrichtung unter einem Winkel von etwa 53°. Dies hat eine weitere
Reduktion der senkrechten Einschlagsgeschwindigkeit von etwa 20 % zur Folge.
Da der PIV-Laser am stabilsten bei Repetitionsraten von 10 Hz arbeitet, wurde
eine Umdrehungsfrequenz des Substrats von 600 min~! gewiihlt. Der Ort des
Tropfeneinschlags wurde auf einen radialen Abstand zum Zentrum des Wafers
von 85cm festgelegt. Aus den letzten beiden genannten Parameternﬂ ergibt

1 In der

sich eine Tangentialgeschwindigkeit des Substrats von etwa 53ms~
Auswertung erfolgte eine entsprechende Korrektur der Geschwindigkeitsmessung

in Drehrichtung.

6 Beide Parameter sind moglichst nahe der in der Praxis zu erwartenden Tangentialgeschwin-
digkeit des Substrats gewé&hlt.
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—— A=T,+0Ops —» Blitzlampe 1
Trigger [ B=A+At > Blitzlampe 2
Drehzahlmesser Pulsgenerator 1 Q C=A+186us =& Q-Switch 1
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Abbildung 3.3: Zeitliche Ansteuerung und gegenseitige Abhéngigkeit der einzel-
nen Komponenten zur Aufnahme des Tropfeneinschlags (siehe Text).

Es wurden fiir jedes Experiment zweitausend doppelt belichtete Aufnahmen
(B) des Tropfeneinschlags ausgewertet. Abhéngig von der Tropfengrofe und
-geschwindigkeit konnte die Stromungsgeschwindigkeit in Substratnihe bis zu
1500 Mal an verschiedenen Positionen der Einschlagsflaiche bestimmt werden. Es
wurde in der Versuchsdurchfithrung bewusst darauf verzichtet, die Geschwindig-
keitsmessung zu einer festen Phase des Finschlags durchzufiihren. Der Einschlags-
prozess derart schneller Mikrotropfen liegt fiir gewdhnlich im Bereich von etwa
1 ps. Insbesondere ist der Beginn des Einschlags sehr transient und es werden
wahrenddessen die héchsten auftretenden Geschwindigkeiten erwartet. Durch die
hohe Zahl der aufgenommenen Einschlige kann angenommen werden, dass die
sich &ndernde Verschiebung zwischen Aufnahme und Einschlagsphase zu einer
ausreichenden Uberdeckung des Einschlagsprozesses fiihrt. Es wird also sowohl
die anféngliche Phase mit hohen Geschwindigkeiten als auch der weitere Verlauf
des Einschlags ausgewertet.

Fiir die Aufnahme des Tropfeneinschlags mit dieser Methode ist ein hohes Maf
an zeitlicher Prizision notwendig. Die zeitliche Ansteuerung der Komponen-
ten erfolgte mit Funktions- und Verzégerungsgeneratoren (Modell 575, Berkeley
Nucleonics Corporation, tgenier < 0,81s). Dies ist in Abb. gezeigt und wird
nachfolgend beschrieben:
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1. Bei jeder Umdrehung des Wafers wird durch einen Drehzahlmesser
getriggert vom Pulsgenerator 1 eine neue Aufnahmesequenz gestartet
(Kanal A-G). Die Drehzahl betrigt entsprechend der notwendigen Repeti-
tionsrate des PIV-Lasers 10 Hz bzw. 600 min~—!, wodurch die Aufnahme an

einer konstanten Position auf dem Wafer méglich ist.

2. Uber die Kanile A-D werden die beiden Belichtungsblitze des PIV-Lasers
angesteuert. Hierzu wird erst die jeweilige Blitzlampe und danach der
Q-Switch angesteuert, der den Laserblitz auslost. Das Zeitintervall zwischen
den Blitzen At kann variabel eingestellt werden. Eine zuséitzliche Verzoge-
rung Ty in Kanal A ermoglicht es, den Anfangszeitpunkt der Sequenz und
damit die Position auf dem Wafer zu verdndern.

3. Der LED-BIlitz (Kanal E) wird 2 ps vor dem ersten Laserblitz ausgeldst.

4. Die Reaktionszeit der Kamera erfordert eine negative Verzogerung von 5 pis
(Kanal F) im Bezug auf den LED-Blitz (Kanal E). Die Pulsdauer von 6 s
definiert die Belichtungsdauer des ersten Bilds der Kameraaufnahme. Mit
einer weiteren Verzogerung von etwa 1 ps erfolgt automatisch die Aufnahme
des zweiten Bild{| zum Zeitpunkt der beiden Laserblitze (Kanal C und D).

5. Vor jeder Aufnahme (Kanal F) erfolgt iiber einen Zeitraum von 50 ps (Ka-
nal G) eine Abfrage in einem ,&“-Logikelement. Nur wenn wéhrend die-
ser Dauer die Abstandsmessung innerhalb eines definierten Bereiches liegt,
werden Pulsgenerator 2 und 3 getriggertfl Pulsgenerator 2 aktiviert an-
schliefend iiber das Gate von Pulsgenerator 1 die Aufnahme (Kanal F).
Gleichzeitig wird jedoch das Gate von Pulsgenerator 2 durch Pulsgenera-
tor 3 gesteuert. Die maximale Aufnahmegeschwindigkeit der Kamera fiir
Doppelbilder betragt 5Hz. Nach einer erfolgten Aufnahme wird Pulsge-
nerator 2 und damit eine erneute Aufnahme innerhalb von 0,2s durch
Pulsgenerator 3 unterbunden.

" Die Belichtungszeit betrug, durch die Kamera vorgegeben, etwa 100 ms.
8 Wahrend dieses Zeitraums bewegt sich das Substrat etwa 250 pm.
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3.3. Auswertung

In der Halbleiterfertigung werden hiufig Tropfensprays zur Reinigung von sensi-
tiven, strukturierten Substraten verwendet [57-59]. Die wihrend des Tropfenein-
schlags nahe am Substrat auftretenden Stromungsgeschwindigkeiten und damit
die Wandschubspannungen stehen in direktem Zusammenhang mit der Abrei-
nigung von Kontaminationen. Der Parameterbereich der vorliegenden Untersu-
chung wurde hierfiir moglichst nahe den Bedingungen in der Praxis gewahlt. Aus
den Ergebnissen lassen sich so Aussagen iiber die zu erwartende Reinigungsfiahig-
keit ableiten. Zuvor wird in Kap. auf die Eigenschaften des Fliissigkeitsfilms
auf dem rotierenden Substrat und in Kap. auf die Entwicklung des Ein-
schlagskraters eingegangen.

3.3.1. Fliissigkeitsfilm auf einem rotierenden Substrat

Durch einen Fliissigkeitszufluss im Zentrum des rotierenden Substrats entsteht
ein Fliissigkeitsfilm. Der Tropfeneinschlag erfolgt im Experiment (wie auch in
der Praxis) auf diesen Film, dessen Eigenschaften den Aufprall beeinflussen. Die
Dicke dieses Films h héngt sowohl vom radialen Abstand r, von der Umdre-
hungsfrequenz w/27 als auch von dem Volumenstrom @ ab [119/120]. Kim und
Kim [121] beschrieben zur Modellierung des Films eine inkompressible, viskose
Fliissigkeit, die mit einem konstanten Volumenstrom zentral auf ein rotieren-
des Substrat stromt. Sie validierten ihr Modell durch experimentelle Ergebnisse
und numerische Berechnungen. Fiir diinne Filme formulierten sie ein Gleichungs-
system zur Beschreibung der gemittelten Stromungsgeschwindigkeit in radialer
Richtung u und in azimutaler Richtung v

du % (2 + kc_v) + % (T. + BTQluF) B 157&22u2

— = —— (3.1)
dr i 54ri3F

dv 2 1 45r%u

— == - 3.2
ar (kB”(ﬂL 2hn )) (3:2)

mit den Konstanten ky = 6/5, kg = 17/14 und k¢ = 155/126. Als variable Grofe
geht die Funktion

j 3w2Q
2mtgy
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Abbildung 3.4: Berechnung des Fliissigkeitsfilms in Abh#ngigkeit vom radia-
len Abstand. (a): Filmdicke fiir einen Volumenstrom von @ = 200mlmin~! und

Vergleich mit der Nusselt-Losung. (b): Filmdicke fiir einen Volumenstrom von
Q = 1500mlmin~! und Vergleich mit der Nusselt-Losung. (c): Radialgeschwin-
digkeit fiir zwei verschiedene Volumenstrome @ und (d) Azimutalgeschwindigkeit

fiir zwei verschiedene Volumenstrome Q).

in die Gleichungen ein, mit der kinematischen Viskositidt der Fliissigkeit v und

der Erdbeschleunigung g. Nach numerischer Integration von Gl. (3.1) und (3.2)
lasst sich die Dicke des Fliissigkeitsfilms als Funktion des radialen Abstands mit

1
~ 3ru(r)
berechnen. Fiir grofe radiale Absténde lésst sich ebenfalls die Nusselt—Losung

30y 1/3
hNusselt = <L>

271722

h



3.3 Auswertung

113

nach [122] verwenden. In Abb. und [3.4b]ist die mit dem Modell von GI.
und berechnete Filmdicke fiir den im Experiment minimalen Medienzu-
fluss von 200 ml min~! und maximalen Fluss von 1500 mlmin~! dargestellt. Als
Fliissigkeit wurde in beiden Féllen DI-Wasser angenommen. Fiir kleine radia-
le Abstdnde Ocm < r < 5cm ist ein lokales Ansteigen der Filmdicke zu sehen
(hydraulischer Sprung), was jedoch im Experiment aufgrund der geringen Ho-
henénderung nur schwer zu beobachten war. Aufserdem ist die Oberfliche des
Fliissigkeitsfilms im Experiment stark durch auftretende Stérungen und Verwir-
belungen beeinflusst, sodass das berechnete Profil der Filmdicke nur als zeitliche
Approximation anzusehen ist. Fiir grofe radiale Abstéinde r = 5cm zeigte sich
im Versuch eine Abnahme der Storungen auf der Filmoberfliche. Fiir beide be-
rechneten Zuflussraten ist ab einem radialen Abstand von etwa 5cm die Losung
nach [121] nahezu in die Nusselt-Losung nach [122] iibergegangen. Im Experi-
ment wurde ein radialer Abstand von 8,5 cm fiir die Beobachtung ausgewéhlt.
Die berechnete Filmdicke an dieser Position betrigt etwa 38 pm fiir den mini-
malen Medienfluss und etwa 77 pm fiir den maximalen Medienfluss. Da es im
Experiment auch an dieser Position zu (wenn auch geringeren) Schwankungen in
der Filmdicke kommt, kénnen beide Werte nur als Niherung verstanden werden.
Sie sind zur Vereinfachung im Folgenden als 40 pm und 80 pm bezeichnet.

Durch das Nachaufenstromen der Fliissigkeit und die Rotation des Substrats
kommt es abhéngig vom radialen Abstand zu Stromungen im Fliissigkeitsfilm,
deren Einfluss auf den Tropfeneinschlag abgeschatzt werden muss. In Abb.
und sind die radiale und azimutale Geschwindigkeitskomponente als Funk-
tion des radialen Abstands aufgetragen. Beide Geschwindigkeiten sind fiir beide
Medienfliisse bei einem radialen Abstand von 8,5cm vom Betrag < 1ms™!. Sie
sind damit klein gegeniiber der Einschlagsgeschwindigkeit der Tropfen. Entspre-
chend kann der Einfluss der Strémung im Fliissigkeitsfilm vernachlissigt werden.

3.3.2. Entwicklung des Einschlagskraters

Beim Einschlag eines Tropfens auf einen Fliissigkeitsfilm der Dicke h bildet sich
ein Einschlagskrater’] dessen Gréke insbesondere durch die Einschlagsenergie des
Tropfens und die Oberflichenspannung der Fliissigkeit bestimmt ist. Die Kra-
terentwicklung verlduft wihrend einer typischen Zeitspanne 7y . Erfolgt ein
weiterer Tropfeneinschlag zu einem Zeitpunkt ¢ < 7Tkrater, bildet sich am Boden
des ersten Kraters ein zweiter Krater. Fiir wiederholte Tropfeneinschlége mit ge-

% Der Einschlagskrater ist durch den unter einem Winkel erfolgenden Tropfeneinschlag und
das rotierende Substrat verformt, siche Abb.
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niigend hoher Frequenz lisst sich ein durchgehend geéffneter Einschlagskrater
erzeugen. Ist in diesem Fall die urspriingliche Filmdicke A klein genug, beriihrt
der Boden des Kraters das Substrat und der Tropfeneinschlag erfolgt auf einem
deutlich diinneren (residualen) Fliissigkeitsfilm.

Berberovi¢ et al. [25] untersuchten den Tropfeneinschlag auf einen diinnen Fliis-
sigkeitsfilm der Dicke 0,5 < h/D < 2. Dies ist vergleichbar mit den Parame-
tern der vorliegenden Untersuchung von h/D = 40pm/60pum ~ 0,7 bis h/D =
80 um /20 pm = 4. Der Bereich der Reynolds—Zahl in [25] betrug 300 < Re < 8600
und in der vorliegenden Untersuchung Re = pUyD/u ~ 103-:30-2:107° /1073 = 600
bis Re = 10%-90-6-107°/1073 = 5400, was ebenfalls vergleichbar ist. Berberovi¢
et al. [25] verifizierten ihr analytisches Modell zur Beschreibung der Dynamik des
Kraters durch den Vergleich von Experimenten und numerischen Berechnungen.
Die typische Zeitskala fiir den Krater kann mit

h 2h
UKrater UO

TKrater ™~

abgeschétzt werden und liegt im Bereich von etwa 0,91s bis 5,3 ps fiir die vor-
liegende Untersuchung. Die Frequenz der Tropfenerzeugung und damit des Trop-
feneinschlags liegt im Bereich von 100kHz bis 1500 kHz. Entsprechend erfolgt
in nahezu allen Féllen der Einschlag eines weiteren Tropfens noch wéhrend der
vorangegangene Einschlagskrater sich ausbildet, womit ein durchgehend gedff-
neter Krater zu erwarten is{’} Dies konnte auch im Experiment nachvollzogen
werden. Zur Bestimmung der residualen Filmdicke hyes ldsst sich nach [25] die
Abschitzung

D

hres ~ W

verwenden und es ergeben sich Filmdicken von < 1pm. Des Weiteren ist noch
der Fliissigkeitsstrom durch die Tropfenkette selbst zu beriicksichtigen, welcher zu
einer Erhohung hgeite der Filmdicke am Einschlagsort fiihrt. Unter Verwendung
der Kontinuitdtsgleichung und dem Ergebnis aus Kap. kann abgeschétzt
werden, dass gilt

(12 UO
2D U
—~—~

~1

a
hKette ~ ~ 3
8

19 Die azimutale Geschwindigkeit des Substrats an der Beobachtungsposition betrigt etwa
5ms~ ' = 5pmps~!. Hieraus ergibt sich eine teilweise bis nahezu vollstindige Uberlappung
der Tropfeneinschlagsgebiete.
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Dabei ist a der Radiug'| der Diise und ebenfalls der des Fliissigkeitsstrahls. Fiir
den groften (kleinsten) verwendeten Diisendurchmesser ergibt sich so eine zu-
sitzliche Filmdicke von weniger als 1,6 pm (0,6 pm).

Mit der letzten Abschétzung lisst sich zusammenfassen, dass der kontinuierliche
Tropfeneinschlag iiber den gesamten Parameterbereich der Untersuchung in einen
durchgehend geoffneten Einschlagskrater und auf eine residuale Filmdicke in der
Grofenordnung ~ 1 pm erfolgt.

3.3.3. Messung der substratnahen Stromungsgeschwindigkeit

Die Bestimmung der Geschwindigkeit © nahe am Substrat in einem Abstand z er-
moglicht einen Riickschluss auf die auftretende Wandschubspannung 7wanq. Diese
Grofe beschreibt die zum Substrat parallele Kraft Fj, die auf ein Flichenelement
A wirkt, und steht in direktem Zusammenhang mit der Reinigungswirkung. Un-
ter der Annahme einer no-slip Randbedingung und eines linearen Geschwindig-
keitsprofils berechnet sich die Wandschubspannung ndherungsweise als

TWand = u@ ~ /LM , fiir kleine z. (3.3)

0z|,_, z

Dabei ist die Viskositit der Fliissigkeit p der Proportionalitdtsfaktor, der die
Impulsdnderung der Fliissigkeit auf das Substrat beschreibt. Etwaige mit einer
Kraft Faqn anhaftende Kontaminationen sind ebenfalls dieser Kraft ausgesetzt,
und es kommt zur Reinigung wenn 7wang - A > Fadn-
Mit dem in Kap. beschriebenen Versuchsaufbau ist es mdoglich, die auftreten-
den Stromungsgeschwindigkeiten beim Tropfeneinschlag auf den Fliissigkeitsfilm
sowohl mit hoher rdumlicher als auch mit hoher zeitlicher Auflosung zu bestim-
men. Gleichzeitig ermoglicht eine geringe Schirfentiefe von weniger als 5pm ei-
ne Beschrinkung auf substratnahe Messungen[?] Die Messmethode erméoglicht
weiterhin eine Uberpriifung der korrekten Funktionsweise der Tropfenerzeugung
(entsprechend Kap. (1)) kurz vor der Messung der Stromungsgeschwindigkeiten.
Es wurden vier verschiedene Tropfendurchmesser D (ca. 20 um, 30 pm, 40 pm
und 60 pm), drei verschiedene Geschwindigkeiten Uy (ca. 30ms™t, 60ms™! und
90ms~!) und drei verschiedene Dicken des Fliissigkeitsfilms h (ca. 0pm, 40 pm
und 80 pm) untersucht. Der Ubersicht halber sind alle Ergebnisse gesondert in

I Die Tropfenkette wird entsprechend Kap. zuriick in die Dimensionsgréfien des urspriing-
lichen Fliissigkeitsstrahls iiberfiihrt.

12 Dies ist insbesondere fiir Messungen in Bereichen um das Einschlagsgebiet mit hoherer
Filmdicke wichtig.
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Abbildung 3.5: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengrofe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Pfeildarstellung der Stromungsrichtung und -geschwindigkeit (linkes Bild) und Ge-
schwindigkeitsverteilung (rechtes Bild). Weife Punkte im rechten Bild entsprechen
den Messpunkten /Pfeilen im linken Bild. Die Tropfengréfe und Einschlagsposition
sind durch einen gestrichelten Kreis gegeben.

Anh. [F]gegeben. Nachfolgend werden ausgewéhlte Messungen dargestellt und dis-
kutiert. In Abb. ist der Einschlag von Tropfen mit einem Durchmesser von
60 pm und einer Geschwindigkeif™ von 34 m s~ sowohl auf das trockene Substrat
(entsprechend h = 0pm) als auch auf einen Fliissigkeitsfilm der Dicke h = 80 pm
gezeigt. Fiir beide Fille ist jeweils eine Pfeildarstellung der Strémungsrichtung
und -geschwindigkeit (linke Teilabbildung) und eine farbkodierte Geschwindig-
keitsverteilung (rechte Teilabbildung) gegeben. Die weien Punkte in der Ge-
schwindigkeitsverteilung markieren die einzelnen Messpunkte und die farbliche

13 Es wurde bereits in Kap. darauf eingegangen, dass die tatséchliche vertikale Einschlags-
geschwindigkeit U kleiner als die anfingliche Austrittsgeschwindigkeit aus der Diise Uy ist.
Da nur letztere im Experiment bestimmt wurde, wird im Folgenden nur U, angegeben.
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Fliche ist zwischen ihnen interpoliert (rot entspricht hoher Geschwindigkeit und
blau entspricht geringer Geschwindigkeit). Das Geschwindigkeitsfeld ist deutlich
durch den unter einem Winkel auf das rotierende Substrat erfolgenden Einschlag
geprigt (siehe Kap. . Die Bewegungsrichtung des Substrats erfolgt von rechts
nach links und wurde in der Auswertung beriicksichtigt (d.h. abgezogen). Der
Tropfeneinschlag erfolgt in Drehrichtung von rechts kommend. Entsprechend ist
eine vermehrt von rechts nach links gerichtete Stromung zu beobachten. Die Ein-
schlagsstelle ist durch einen gestrichelten Kreis in Gréfse des Tropfendurchmessers
markiert, und der Bereich links davon wird nachfolgend als ,stromabwérts be-
zeichnet. Im Allgemeinen ldsst sich die Flache der auftretenden Geschwindigkei-
ten als einen verformten, teils oval bis kegelférmigen Bereich beschreiben. Es zeigt
sich insbesondere mit steigender Filmdicke und abnehmender Einschlagsenergie
der Tropfen eine starke Begrenzung dieser Fliche durch die auf dem rotierenden
Substrat stromende Fliissigkeit. Hohe Geschwindigkeiten treten nahe (jedoch au-
ferhalb) der Einschlagsstelle und insbesondere stromabwérts auf, wo ebenfalls
die absolut héchsten Geschwindigkeiten gemessen werden. Im Zentrum der Ein-
schlagsstelle ist ein Bereich geringerer Geschwindigkeiten zu sehen, der durch den
sich bildenden Staupunkt begriindet ist. Im Falle eines Fliissigkeitsfilms auf dem
Substrat kommt es zu einer deutlichen Begrenzung des Bereiches schneller Stro-
mung nahe der Einschlagposition und insbesondere stromaufwirts. Die maximale
gemessene Geschwindigkeit betrigt jedoch in beiden Fillen 27 ms™! und liegt in
einem Bereich stromabwérts von der Einschlagsstelle. Grund hierfiir ist, dass die
Einschlagsenergie der Tropfen ausreicht, um den Einschlagskrater permanent zu
offnen, wodurch die sich beim Einschlag ausbreitende Fliissigkeit zu einer Art
Abschirmung stromabwirts fiihrt. Gleichzeitig erfolgt so der Einschlag stets auf
einen residualen, nur wenige Mikrometer diinnen Film, dessen Dicke nahezu unab-
héngig fiir die im Experiment erzeugten Fliissigkeitsfilmdicken auf dem Substrat
ist (siehe Kap. . Der hier nicht gezeigte Fall einer intermediaren Filmdicke
von h = 40 pm weist damit {ibereinstimmend vergleichbare Geschwindigkeitsver-
teilungen auf. Jedoch kam es fiir diesen Fall aufgrund der geringen Filmdicke zum
gelegentlichen Aufreifsen des Fliissigkeitsfilms, sodass nicht zu allen Zeiten ein ge-
schlossener Film gegeben war und der Einschlag somit teilweise auf ein (nahezu)
trockenes Substrat erfolgte.

Die Messung der Stromungsgeschwindigkeit ist nicht mit der Phase des Tropfen-
einschlags synchronisiert (Begriindung siehe Kap.[3.2)), und die Geschwindigkeits-
verteilung weist eine hohe rdumliche Variation auf. Eine nachtrigliche Festlegung
auf Geschwindigkeiten oberhalb eines bestimmten Wertes ermoglicht eine besse-
re Visualisierung der tatsédchlich maximal auftretenden Geschwindigkeitsvertei-
lung. In Abb. ist dieses Vorgehen dargestellt. Indem nur Geschwindigkeiten
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Abbildung 3.6: Geschwindigkeit am Substrat fiir D = 40pm, Uy = 67ms~! und
h = 40pm. (a): Die Darstellung aller Ergebnisse tiber die Messdauer von 2000 Trop-
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feneinschlégen zeigt eine hohe Variation der lokalen Geschwindigkeitsverteilung am
Substrat. (b): Bei der Darstellung von Geschwindigkeiten U > 30ms™! 1sst sich
die maximale wihrend des Tropfeneinschlags zu erwartende Geschwindigkeitsver-

teilung annahern.

U > 30ms~! einbezogen werden, ist der tatséichliche Bereich hoher Strémungsge-
schwindigkeiten deutlich zu erkennen. Es ist zu erwarten, dass eine Messreihe mit
nochmals mehr Datenpunkten zu einer geschlossenen roten Fliche stromabwarts
von der Einschlagsfliche fiihrt, die von Bereichen geringerer Geschwindigkeit (erst
gelb, dann griin und schlieflich blau) umgeben ist. Hier liegen allerdings zu wenig
Datenpunkte vor, um ein kontinuierliches Bild zu ergeben.

Die grofsten Stromungsgeschwindigkeiten sind wihrend der initialen Phase des
Tropfeneinschlags zu erwarten, sprich 7 = D/Uy < 1. Im Experiment lag die
Zeitspanne zwischen den beiden Laserblitzen im Bereich At < 7/2. Um noch
kurzlebigere Stromungen aufzulésen, wurde ein Versuch mit halbierter Zeitspanne
At < 7/5 durchgefiihrt. Es konnten jedoch keine signifikant hoheren Geschwin-
digkeiten gemessen werden. Daraus lasst sich schliefen, dass mogliche deutlich
hohere Geschwindigkeiten entweder extrem kurzlebig sind mit At/7 < 1 (und
sich mit der verwendeten Messmethode nicht auflsen lassen) oder dass sie in
hoheren Fliissigkeitsschichten iiber dem Messbereich auftreten und durch Dis-
sipation bereits stark reduziert wurden. Entsprechend ist die maximale im Fx-
periment auftretende Stromungsgeschwindigkeit als fiir den Reinigungsprozess
relevante Grofe zu verstehen. Die von den iibrigen Prozessparametern abhiangige
rdumliche Ausdehnung/Verteilung dieser Stromungsgeschwindigkeit beeinflusst
die ,Wirkungsdauer”. Jedoch ist bei einem ausreichend langen Prozess und einer
gesamten Uberstreichung des Substrats mit dem Tropfenspray zu erwarten, dass
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Abbildung 3.7: Vergleich der Geschwindigkeit am Substrat fiir die héchste und
geringste Einschlagsenergie (bezogen auf Tropfengrofe und -geschwindigkeit) auf
einen Fliissigkeitsfilm mit der minimalen und der maximalen Filmdicke.

die gesamte Substratfliche mindestens dieser Stromungsgeschwindigkeit und da-
mit dieser Wandschubspannung ausgesetzt ist.

Der Einfluss von Tropfengrofse, Tropfengeschwindigkeit und Filmdicke auf die er-
reichbaren maximalen Geschwindigkeiten am Substrat und die Ausdehnung des
Bereiches mit hohen Geschwindigkeiten ist in Abb. dargestellt. Es wird der
Fall maximaler Einschlagsenergie (Ey,, = 4,58 x 1077 J) von Tropfen mit einem
Durchmesser von 60 pm und einer Geschwindigkeit von 90 ms™! dem minimaler
Einschlagsenergie (Fpy, = 1,76 x 1072 J) von Tropfen mit einem Durchmesser
von 20 pm und einer Geschwindigkeit von 29 ms™! gegeniibergestellt. Gleichfalls
ist der Medienzufluss im ersten Fall gleich Null und im zweiten Fall liegt ei-
ne Filmdicke von 80 pm vor. Der Vergleich verdeutlicht die starke Reduzierung
des Bereiches von hohen Geschwindigkeiten am Substrat (rote Farbe). Im Fall
minimaler Einschlagsenergie sind nur direkt am Einschlagsort und nur gering er-
hohte Geschwindigkeiten zu messen (griine Farbe). Uber alle Versuche hinweg
zeigte sich, dass die Ausdehnung dieses Bereiches sowohl mit der Tropfengrofe
als auch -geschwindigkeit steigt und mit der Filmdicke abnimmt. Des Weite-
ren ist ein Einfluss der maximalen Geschwindigkeit im Vergleich zur Tropfenge-
schwindigkeit zu beobachten: 1) Uy = 90 ms™! gegeniiber U = 91ms™' und 2)
Uy = 29ms~! gegeniiber Uy, = 13ms~!. Aufgrund der geringeren Einschlags-
energie ist der Einfluss von viskoser Dissipation wihrend des Einschlags und
der erhohten Filmdicke stérker ausgeprigt. Die Ausbildung hoher Stromungs-
geschwindigkeiten beim Tropfeneinschlag ist reduziert und es kommt schon auf
kiirzeren Léngenskalen zu einer deutlichen Abbremsung der Stréomung.
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Abbildung 3.8: Uberblick des gesamten experimentellen Parameterbereichs aus
Tropfengrofe und -geschwindigkeit. Das Maximum der gemessenen Geschwindigkeit
am Substrat bzw. die gendherte Wandschubspannung wurden als Mittel {iber die
drei Dicken des Fliissigkeitsfilms bestimmt. Ein néherungsweise linearer Anstieg ist
zu beobachten (gestrichelte Linien).

In Abb.[3.8]sind die Resultate aller Experimente (siehe Anh.[F])) zusammengefasst
dargestellt. Als fiir die Reinigungswirkung entscheidendste Grofe wird die maxi-
male am Substrat auftretende Geschwindigkeit Upyax betrachte@ Es wurden je-
weils die drei moglichen Filmdicken A zu einem Datenpunkt zusammengefasst, da
die Abweichungen nur gering sind und sich kein eindeutiger Zusammenhang zwi-
schen Uy, und h finden lésst. Die Fehlerbalken zeigen die Standardabweichung
vom Mittelwert. Ein linearer Fit dient zur Veranschaulichung eines ndherungs-
weise linearen Anstiegs von Uy, mit der Tropfengeschwindigkeit U, wobei Uyyax
ndherungsweise von der gleichen Groéfsenordnung wie U ist. In allen Fillen fiihrt
ein erhohter Tropfendurchmesser zu einem groferen Uy,y. Fiir die minimalste
Einschlagsenergie der Tropfen zeigt sich die zuvor beschriebene starke Abbrem-
sung der Fliissigkeitsstromung als deutliche Abweichung.

14 Fiir die Ausdehnung des Bereiches hoher Geschwindigkeiten am Substrat kann angenommen
werden, dass nach entsprechend langer Prozessdauer die gesamte Fliche des Substrats mit
der maximalen Stromungsgeschwindigkeit Upax iiberstrichen wird.
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Ausgehend von der gemessenen Geschwindigkeit ldsst sich die zu erwartende
Wandschubspannung 7wang mit GI. abschitzen, da Up,, als mindestens
auftretende Grofe und damit als untere Schranke anzusehen ist. Zuvor muss
die Hohe der Geschwindigkeitsmessung iiber dem Substrat z bestimmt werden.
Die Schérfentiefe im Experiment betrug < 5pm (siehe Kap. [3.2). Durch eine
Fokussierung auf eine Ebene etwa 5 pm unterhalb des Substrats war es moglich,
Partikel direkt am Substrat noch relativ fokussiert abzubilden, jedoch gleichzeitig
weiter entferntere Partikel geniigend stark zu defokussieren. Als Referenz fiir die
Partikelposition {iber dem Substrat konnten am Substrat anhaftenden Partikel
genommen werden, da sie auf jeder Aufnahme sichtbar waren. Die Annahme des
Partikelradius von 1,25 pm als mittlere Hohe iiber dem Substrat, d.h. z ~ 1,25 um,
lasst sich so rechtfertigen. Die korrespondierende Wandschubspannung unter Ver-
wendung von Wasser ist in Abb. auf der rechten y—Achse dargestellt. Fiir die
hichste Tropfengeschwindigkeit (~ 90ms™!) wurden Wandschubspannungen im
Bereich 6 x 10* Pa bis 8 x 10* Pa erreicht.

Bei bekannter Adhésionskraft und Kontaktfliche einer Kontamination liefse sich
mit der Darstellung in Abb. nun die fiir eine Reinigung erforderliche Tropfen-
grofke und -geschwindigkeit abschétzen.
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3.4. Zusammenfassung

Der Einsatz von Tropfensprays in der Halbleiterfertigung ist eine weit verbreitete
Methode zur Reinigung von strukturierten, sensitiven Oberflichen [57-59|. Der
Tropfenaufprall erfolgt meist auf ein rotierendes Substrat (z.B. einen Silizi-
umwafer), auf dem durch einen zentralen Fliissigkeitszufluss ein geschlossener
Fliissigkeitsfilm vorliegt. Die beim Tropfeneinschlag auftretenden sowohl zur
Reinigung als auch zur Erosion des Substrats beitragenden Prozesse sind noch
nicht vollstindig verstanden [57,/69}/70]. Die Nachteile [54./55,/68| der gewthnlich
polydispersen Verteilung im Spray bzgl. Tropfengrofe und -geschwindigkeit
konnten in der vorliegenden Untersuchung umgangen werden, indem ein mono-
disperses Hochgeschwindigkeits—Spray benutzt wurde (siehe Kap. . Die raum-
lichen Beschriankungen machen eine genaue Untersuchung des Prozesses in
der Praxis meist undurchfiihrbar. In der vorliegenden Untersuchung wurde
ein Aufbau verwendet, der es ermoglicht, alle praxisrelevanten Prozesspara-
meter einzustellen: Umdrehungsgeschwindigkeit des Substrats, Medienzufluss
(und damit die Filmdicke auf dem Substrat) und die Position der Spraydiise.
Die Verwendung eines transparenten 300 mm Quarzglaswafers ermdglichte eine
genaue Untersuchung der Einschlagsfliche wahrend des Betriebs. Generell ist
zu erwarten, dass die Reinigungswirkung direkt mit hohen, nahe am Substrat
auftretenden Stromungen zusammenhingt. Zur Visualisierung der auftretenden
Stromungen wurden den Tropfen eine geringe Menge fluoreszierender Partikel
beigemischt. Mittels einer PIV-dhnlichen Methode wurden die nahe am Sub-
strat auftretenden Stromungsgeschwindigkeiten wihrend des kontinuierlichen
Tropfeneinschlags bestimmt. Gleichzeitig konnte die korrekte Funktionsweise
des Tropfensprays bzgl. der Monodispersitit iiberpriift Werden[ﬂ Es wurden
vier verschiedene Tropfendurchmesser D (ca. 20 pm, 30 pm, 40 pm und 60 pm),

1

drei verschiedene Einschlagsgeschwindigkeiten Uy (ca. 30ms™!, 60ms~' und

I und

90ms~!) und drei verschiedene Medienfliisse @ (0mlmin~', 200 mlmin~
1500 ml min~!) untersucht, um einen moglichst weiten Parameterbereich aus der
Praxis abzudecken.

Zur Vermeidung von Riickspritzern an die Diise erwies sich ein Abstand von
1,5cm iiber dem Substrat und ein leicht in Drehrichtung ausgerichteter Ein-
schlagswinkel der Diise als zweckméfig. Diese Prozessparameter (Diisenabstand
und Einschlagswinkel) verédndern auch die Aufprallgeschwindigkeit, welche sich
aber berechnen lisst (siehe Kap.[IJund[2). In der Praxis sollten sie so gewihlt wer-

den, dass eine zuverldssige Funktionsweise des Tropfensprays gewahrleistet ist.

5 Durch vereinzeltes Riickspritzen der Fliissigkeit an die Diise kann es zur Abldsung von
deutlich grofieren Tropfen kommen.
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Variation von Umdrehungsgeschwindigkeit des Wafers oder Position des Tropfen-
sprays haben hauptsichlich eine verdnderte tangentiale Relativgeschwindigkeits-
komponente des Substrats zur Folge. Da diese in allen Fillen klein gegeniiber
der Einschlagsgeschwindigkeit der Tropfen war, wurde eine radialer Abstand
von 8,5cm (entspricht etwa dem halben Substratradius) und eine praxisnahe
Drehzahl von 600 min~! fiir die Untersuchung gewéhlt.

Sowohl der kontinuierliche Einschlag der Tropfen (der zeitliche Abstand ist
von der Grokenordnung ~ 1ps) als auch der Medienfluss auf dem Substrat
erzeugen einen Fliissigkeitsfilm. Beim Tropfeneinschlag entsteht in selbigem ein
Einschlagskrater. Die Zeitskala dieses Kraters liegt iiber der Einschlagsrate der
Tropfen, sodass ein permanent gedffneter Einschlagskrater vorliegt. Der Ein-
schlag der Tropfen erfolgt in allen Fillen auf einen residualen Fliissigkeitsfilm
mit einer Dicke von der Groéfenordnung 1 pm. Es zeigte sich, dass die maximale
am Substrat auftretende Stromungsgeschwindigkeit keine eindeutige Variation
mit der nominellen Filmdicke auf dem Substrat aufweist. Jedoch verringerte sich
die Ausdehnung des Bereiches hoher Geschwindigkeit nahe der Einschlagsstelle
mit hoherem Medienfluss auf dem Substrat bzw. mit geringerer Einschlagsenergie
(d.h. Tropfengroke und/oder -geschwindigkeit).

Es kann erwartet werden, dass die maximale auf dem Substrat auftretende
Stromungsgeschwindigkeit die maximale Reinigungswirkung beschreibt. Aus
der Stromungsgeschwindigkeit Uy, in einer Hohe z iiber dem Substrat kann
die resultierende Wandschubspannung 7wa.n,q abgeschitzt werden. Erst wenn
sie grofker als die Adhésionskraft Fagn bezogen auf ein Fldchenelement A der
Kontamination ist, wiirde es zur Reinigung kommen. Es wurde gezeigt, dass
Umnax naherungsweise proportional zur Einschlagsgeschwindigkeit der Tropfen
U ist, wobei Upay leicht mit Tropfendurchmesser steigt, jedoch stets von der
Grofenordnung U ist.

Bei bekannter Adh&sionskraft Fagn, der Kontamination lasst sich somit die erfor-
derliche Tropfengeschwindigkeit einstellen. Der Medienfluss auf dem Substrat, die
Umdrehungsgeschwindigkeit des Substrats und die Tropfengrofe haben zunéachst
nur einen sekundédren Einfluss auf die Prozessoptimierung. Sie beeinflussen
hauptséichlich die Ausdehnung des Bereiches hoher Geschwindigkeit, jedoch
nur geringfiigig das Maximum der Geschwindigkeit. Eine langere Prozessdauer
sollte hier zu einer gleichmifigen Uberstreichung und schlieklich Reinigung des
gesamten Substrats fiihren.

Wiéhrend des Tropfeneinschlags kommt es jedoch auch zu erosiven Prozessen.
Insbesondere wirkt eine hohe Wandschubspannung nicht nur ,reinigend”, sondern
iibt ebenso auch eine Kraft gegen auf dem Substrat befindliche Strukturen aus.
Daher ist es notwendig, die Tropfengeschwindigkeit genau auf den jeweiligen
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Anwendungsfall abzustimmen. Die in dieser Untersuchung nicht beriicksich-
tigten Erosionsprozesse z.B. aufgrund transienter Stofwellen [54, 60,62, 71-75|
miissen fiir die zerstérende Wirkung ebenfalls beriicksichtigt werden. Jedoch ist
sowohl die in der vorliegenden Untersuchung bestimmte Wandschubspannung
als auch der Drucksprung durch die Stofiwellen niherungsweise proportional
zur Einschlagsgeschwindigkeit. Es bliebe zu untersuchen, inwieweit die Dicke
des Fliissigkeitsfilms auf dem Substrat auftretende Stolwellen ddmpfen kann.
Aus der jetzigen Sicht scheint es zunéchst naheliegend, den Einschlagswinkel zu
reduzieren, da so die fiir den Drucksprung entscheidende senkrechte Geschwin-
digkeitskomponente reduziert werden kann. Gleichzeitig wiirde die am Substrat
auftretende Stromungsgeschwindigkeit nicht deutlich herabgesetzt werden und
nach wie vor von der Grofenordnung U bleiben.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass erstmals eine Bestimmung der
Wandschubspannung beim Aufprall schneller Mikrotropfen unter anwendungs-
nahen Bedingungen im Bezug auf Reinigung durchgefiihrt wurde. Mit den
gewonnenen Erkenntnissen lésst sich die Reinigungswirkung abhingig von den
Prozessparametern verstehen. In Verbindung mit weiteren Untersuchungen zu
auftretenden Erosionsmechanismen liefe sich so der Einsatz von monodispersen
Tropfensprays auf eine optimale Effizienz aus maximierter Reinigung und mini-
mierter bis gar keiner Oberflachenschiddigung (Erosion) einstellen. Erst wenn die
strukturelle Stérke der Strukturen auf dem Substrat die Adhésionskraft der Kon-
taminationen unterschreitet, erreicht diese Methode ihre Grenze. Hierbei wird
natiirlich angenommen, dass die Stromung an der Substratoberfliche auch beim
Vorhandensein von Mikro- bis Nanostrukturen zum Fall des glatten Substrats
ahnlich bleibt. Auch hierzu miissten in der Zukunft weitere Untersuchungen
angestellt werden.






Resumé und Ausblick

In vielen modernen Anwendungen (z.B. Tintenstrahldrucker, Kraftstoffeinsprit-
zung oder Reinigungsanwendungen von sensiblen Halbleiteroberflichen) ist ein
hohes Maft an Verstdndnis zum Aufprall von Tropfen notwendig, wenn nicht
sogar integraler Bestandteil der Anwendung selbst. Die vorliegende Untersuchung
befasste sich mit dem Aufprall von schnellen Mikrotropfen, deren Durchmesser
im Bereich 10 pm bis 100 pm und deren Geschwindigkeit im Bereich 10 m s~ bis
100m s~ liegt, auf ebene feste Substrate. Die Arbeit teilt sich in drei Themenbe-
reiche auf: 1.) Erzeugung monodisperser Hochgeschwindigkeits-Sprays in Form
von Tropfenketten, 2.) Erzeugung und Untersuchung des Aufpralls einzelner
Mikrotropfen und 3.) Messung der substratnahen Stromungsgeschwindigkeit
beim kontinuierlichen Tropfenaufprall auf ein rotierendes Substrat.

Das Tropfenspray mit genau definierter Tropfengrofe und -geschwindigkeit wurde
zunachst hergestellt. Die zugrunde liegende Methode basiert auf einem extern
angeregten Plateau-Rayleigh-Zerfall. Hierbei zerfillt ein Fliissigkeitsstrahl in-
nerhalb eines gewissen Bereiches von Reynolds-Zahl und Ohnesorge-Zahl in
Tropfen, wiahrend er von einer Diise aus in Luft iibergeht. Dieser Zerfallsprozess
lasst sich durch eine externe aufgeprigte Storung steuern, sodass immer eine
Tropfengrofe (und -geschwindigkeit) als Kette entsteht. In dieser Arbeit konnte
die Funktionsweise dieser Methode fiir verschiedene Fliissigkeiten (DI Wasser,
2-Propanol, Aceton, Ethylenglykol, 1-Hexanol und 1-Butanol) nachgewiesen
werden. Auferdem konnte gezeigt werden, dass die Methode eine hohe (GGenau-
igkeit. bzw. Langzeitstabilitit mit Abweichungen von den Zielwerten < 0,5%
aufweist. Eine Begrenzung des homogenen Strahlzerfalls durch den Ubergang
zum ,Zerwellen“, wie durch von Ohnesorge in seinem klassischen Artikel [84]
beschrieben, wurde nicht beobachtet, auch nicht bei mehr als zweifachem Uber-
schreiten der berichteten Grenzgeschwindigkeit (hier bis ca. 120ms™). Mit
dieser Methode ist es also moglich, den gesamten Parameterbereich einer typi-
schen Reinigungsanwendung aus der Halbleiterfertigung abzudecken. In solch
einer Anwendung ist eine frei wiahlbare und gleichzeitig sehr genau definierte
Tropfengrofe und -geschwindigkeit erstrebenswert, um Partikelentfernung ohne
Zerstorung sensibler Oberflichenstrukturen zu erreichen.
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Die Untersuchung des Einschlagsprozesses schneller Mikrotropfen ist selbst
mit modernen Hochgeschwindigkeitskameras aufgrund der sehr kurzen Zeitska-
len (< 1ps) nur sehr eingeschrinkt moglich. Erst eine stroboskopische Aufnahme
mit Belichtungszeiten im Bereich von Nanosekunden ermoglicht es, den Ein-
schlag sowohl mit hoher zeitlicher als auch hoher rdumlicher Auflésung zu
untersuchen. Aufbauend auf der Methode zur Erzeugung eines monodispersen
Hochgeschwindigkeits—Sprays wurde ein einzelner Mikrotropfeneinschlag prépa-
riert. Durch die gezielte elektrische Aufladung und Ablenkung eines einzelnen
Mikrotropfens ist es mdglich, sowohl den Zeitpunkt des Tropfeneinschlags als
auch die Tropfengrofe und -geschwindigkeit mit hoher Préizision zu reproduzie-
ren. In dieser Arbeit wurde ein Modell entwickelt und experimentell validiert,
das unter Beriicksichtigung der involvierten Prozesse ermoglicht, sehr genau die
Trajektorie der Tropfen zu berechnen. Mit Hilfe des Modells konnte ebenfalls die
maximal erreichbare Tropfengeschwindigkeit dieser Methode abgeschétzt werden.
Es konnten reproduzierbare Einschlige einzelner Mikrotropfen der Gréfsenord-

L erzeugt und untersucht

nung 50 pm und mit Geschwindigkeiten bis zu 50 ms™
werden. Die erreichte zeitliche Auflosung betrug bis zu 10ns, was dquivalent
zu einer Aufnahmegeschwindigkeit von 100 Mfps ist. Es konnte gezeigt werden,
dass sich bereits validierte Modelle zur Beschreibung langsamerer und gréfserer
Tropfen unter Beibehaltung gleicher dimensionsloser Kennzahlen auf schnelle
Mikrotropfen iibertragen lassen: Die Dynamik des sich ausbreitenden Tropfens
auf dem Substrat und das Erreichen eines maximalen Ausbreitungsdurchmes-
sers bleiben (entsprechend skaliert) gleich. Im vorliegenden Parameterbereich
ist daher der Tropfeneinschlag als skalenfrei anzusehen und eine Beschreibung
mit dimensionslosen Kennzahlen anwendbar. Des Weiteren wurde eine Methode
beschrieben, die es erstmalig mit der gleichen hohen zeitlichen und rédumlichen
Auflésung ermoglicht, das Tropfenprofil wihrend des Einschlags durch interfe-
rometrische Messungen zu bestimmen. Hiermit und mit den zuvor genannten
Ergebnissen konnte eine auf dimensionslosen Kennzahlen basierende numerische
Simulation validiert werden. Anhand dieser Simulation kénnen weitere Einsichten
in den Tropfeneinschlagsprozess erlangt werden, wie z.B. das Geschwindigkeits-
feld innerhalb des Tropfens und damit die auftretende Wandschubspannung oder
die Durckverteilung innerhalb des Tropfens und auf dem Substrat.

Sprays mit schnellen Mikrotropfen finden, wie schon erwihnt, Anwendung
z.B. in Reinigungsprozessen der Halbleiterfertigung. Der Reinigungsprozess
lasst sich vereinfacht wie folgt beschreiben: Auf ein rotierendes Substrat
(hier ein transparenter Glaswafer) wird kontinuierlich eine Fliissigkeit (hier
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DI Wasser) aufgebracht, die zur Seite wieder abflieft und so einen geschlos-
senen Fliissigkeitsfilm bildet. Auf diesen Fliissigkeitsfilm erfolgt der Einschlag
des Tropfensprays. Die beim Tropfeneinschlag am Substrat hervorgerufenen
Krifte entfernen anhaftende Verunreinigungen in Form von Partikeln, und der
kontinuierliche Medienfluss transportiert diese anschliekend ab. Nach einem
Trocknungsprozess liegt (im Idealfall) ein vollstdndig gereinigtes Substrat vor.
Die Umsténde wihrend eines solchen Prozesses in der Praxis machen eine ge-
naue Untersuchung der Reinigungswirkung hiufig unmoglich, sodass die genaue
Zusammenwirkung der einzelnen Aspekte noch weitgehend unerforscht ist. In
dieser Arbeit wurde ein Aufbau benutzt, der die relevanten Parameter (z.B.
Tropfengrofe und -geschwindigkeit, Umdrehungsgeschwindigkeit des Substrats,
Medienfluss/Filmdicke auf dem Substrat, Diisenabstand und -winkel) einstellen
kann. Durch die Verwendung einer der PIV-Technik dhnlichen Methode und
Ausnutzung einer geringen Schéarfentiefe der Aufnahmeoptik war es moglich,
die Stromungsgeschwindigkeit sehr nahe am Substrat zu messen und so die
fiir die Reinigung relevante Wandschubspannung wahrend des Einschlags der
monodispersen Tropfenkette zu bestimmen. Durch Variation der Tropfengrofe im
Bereich 20 pm bis 60 pm, der Tropfengeschwindigkeit 30ms™! bis 90ms~! und

I wurde ein Grofsteil

des Medienflusses im Bereich 0mlmin~! bis 1500 mlmin~
des in der Praxis relevanten Parameterbereichs abgedeckt. Es zeigte sich, dass die
maximal am Substrat auftretende Geschwindigkeit ndherungsweise proportional
zur und von der gleichen Gréfenordnung wie die Einschlagsgeschwindigkeit der
Tropfen ist. Dies gilt unabhéngig von dem verwendeten Medienfluss und damit
der Filmdicke auf dem Substrat. Jedoch zeigte sich eine leichte Abnahme der ma-
ximalen Stromungsgeschwindigkeit mit kleinerem Tropfendurchmesser. In allen
Fiallen kommt es zur Bildung eines durchgehend getffneten Einschlagskraters in
der Fliissigkeit auf dem Substrat. Die residuale Filmdicke am Boden dieses Kra-
ters, und damit die tatsdchliche fiir den Tropfeneinschlag vorliegende Filmdicke,
betrug in allen Untersuchungen ~ 1pm. Es wurde eine deutliche Abhéngigkeit
der Ausdehnung des Bereiches hoher auftretender Stromungsgeschwindigkeiten
am Substrat von der Einschlagsenergie der Tropfen (bzgl. Grofe und Geschwin-
digkeit) beobachtet. Insbesondere fiir die kleinsten und langsamsten Tropfen in
dieser Arbeit war dieser Bereich sehr stark auf die direkte Ndhe zum Einschlags-
zentrum beschriankt. Es kann jedoch angenommen werden, dass das Maximum
der auf dem Substrat auftretenden Stromungsgeschwindigkeit die maximale
Reinigungswirkung beschreibt. Eine ausreichend lange Prozessdauer sollte auch
bei geringerer Ausdehnung des beeinflussten Gebietes bei einer gleichméfkigen
Uberstreichung schlieflich zur gleichmébigen Reinigung des gesamten Substrats
fiihren. Bei bekannter Adhésionskraft und Kontaktfliche der Kontamination
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lasst sich schlieklich mit den Ergebnissen dieser Arbeit die fiir die Reinigung
erforderliche Tropfengrofe und -geschwindigkeit abschétzen.

Diese Arbeit strebte an, einen Beitrag sowohl zur Erzeugung und zum Verstéind-
nis als auch zur Anwendung von schnellen Mikrotropfen zu leisten. Abschliefsend
sollen zwei Beispiele verdeutlichen, wie die gewonnenen Erkenntnisse als Grund-
lage fiir die Beantwortung weiterer Fragestellungen genutzt werden kénnen. Zum
einen kann es wahrend des Tropfeneinschlags zu erosiven Prozessen durch transi-
ente Prozesse wie Stofwellen (sowohl in der Fliissigkeit als auch in dem Substrat)
kommen. Es bliebe zu untersuchen, von welcher Gréfsenordnung diese fiir den
vorliegenden Parameterbereich sind und wovon sie abhidngen bzw. wie sie zu
reduzieren waren. Die rdumlichen und zeitlichen Skalen wiirden den Einsatz einer
validierten numerischen Simulation empfehlen. Zum anderen wére es notwendig,
die Stromungsgeschwindigkeiten nochmals dichter am Substrat und schliefslich
auch innerhalb von Strukturen auf dem Substrat zu messen. Als Messmethode
liefse sich die sogenannte ,Total-Internal-Reflection—Fluorescence Microscopy*
(TIRFM) verwenden [123]. Mit ihr ist es mdglich, nur die ersten 100 nm ober-
halb des Substrats sichtbar zu machen. Zu dieser Methode wurden Vorversuche
gemacht, die hier aber nicht weiter ausgefiihrt werden. Es wird lediglich in
Abb. eine Beispielaufnahme gezeigt, welche die Machbarkeit illustrieren soll.
Es ist die Aufnahme von mitbewegten, fluoreszierenden Partikeln (Durchmesser
100nm) wéhrend eines Mikrotropfeneinschlags zu sehen. Als Grundlage diente
die zuvor beschriebene Methode zur reproduzierbaren Erzeugung des Einschlags
einzelner, schneller Mikrotropfen. Die Auswertung dieses Beispielbildes wird an
dieser Stelle nur angedeutet und zeigt eine mogliche, zukiinftige Weiterfiithrung
dieser Arbeit.
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u=As/At
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tw
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Abbildung 3.9: Vergroferte Darstellung von mitbewegten Partikeln, die mit
TIRFM wahrend des Tropfeneinschlags aufgenommen wurden. Es sind die Bahnen
von vier fluoreszierenden Partikeln gezeigt, die drei Mal belichtet wurden (Pulsdauer
2 ps, Pulsperiode 4 ps). Aus der Linge der durch die Belichtungsdauer hervorgeru-
fenen Partikelbahn As ldsst sich die mittlere Geschwindigkeit u bestimmen (hier
etwa 5ms1).






Anhang A

Lineare Stabilitatsanalyse eines
Fliissigkeitsstrahls

Der Zerfall eines Fliissigkeitsstrahls in Tropfen soll mit Hilfe der linearen Sta-
bilitatsanalyse durch das Zerfallskriterium eines endlos ausgedehnten fliissigen
Zylinders untersucht werden. Entsprechend werden die Zylinderkoordinaten x, r
und 6 verwendet, siche Abb. aus Kap. [I] Da zum Zeitpunkt ¢ = 0 der un-
gestorte Zylinderradius R entlang der x—Achse konstant ist, kann der Zylinder
0.B.d.A. mittels Galilei-Transformation als ruhend angenommen werden. An der
Oberflache des Zylinders (r = R) werden zwei Fille unterschieden.

I) ungestort:

o

= Do + — Al
Po =P+ 35 (A.1)
ﬁo = konst. = (Uny,0,0) = (0,0, 0)

ro = konst. = R

IT) gestort

p=po+p (A-2)
i=1ty+1u (A.3)
r=ro+7 (A.4)
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Zur Ausfithrung der linearen Stabilititsanalyse werden letztere Gleichungen mit
den Grundgleichungen der Strémungsmechanik kombiniert:

Euler—Gleichung: Linearisierung und Einsetzen von Gl. (A.1)) und (A.2)).

—

prouii ==V (b + %) +5) = -Vp (A.5)

Kontinuititsgleichung: Einsetzen von Gl. (A.3).

Vilg +Vi = 0 (A.6)
~~

=0

Druck an der Grenzfliche: Benutzung von Gl. (A.1]) und (A.2).

- _ o ~
p=poo+0-Vn=po+p=poo+§+p

i Fooo% 1 0% |

Durch die Tatsache, dass die Oberfliche aus demselben Material wie die
Fliissigkeit besteht, wird vorausgesetzt, dass die Teilchen sich mit derselben
Geschwindigkeit bewegen. Das bedeutet, dass die radiale Geschwindigkeit gleich
der mitbewegten substantiellen zeitlichen Ableitung u, = Dr/Dt an der Position
r ist. Nach Einsetzung von Gl. ergibt sich

DTO Dr -
0, — —— _ = > T — > A
r= o +Dt O + 1 -V7 =0T (A.8)
=~

=0

unter Benutzung von - Vi = @y - Vi+ @ - Vi = 0. Der erste Term ist gleich
Null, da beide Vektoren senkrecht aufeinander stehen, und der zweite Term ist
zu vernachldssigen, da er quadratisch in der Stérung ist.

Im néchsten Schritt wird der Normalmoden—Ansatz verwendet unter der Be-
dingung, dass alle Storungen sich als Normalmoden der folgenden Form
schreiben lassen

]3 — ]3(7“) . est+ikz+in0 (A9)
ﬁ _ 5(7") . est+ika:+in9 (AlO)
F=r. est+ikx+in6’ ) (All)
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Die Divergenz von Gl. (A.5) mit Gl. (A.6) ergibt fiir den Druck
p- NI =—Ap=0

=0
und mit Gl. (A.9)

0 :<Zl{32) P est+1kz+1n6’ 4 afp . est+1kz+1n6’ 4+ . arp . est+1km+m€
T

: 2
n ~ st+ikx—+in
L
9. 1 . 9 n? R
=0.p(r) + — - 0p(r) — (K™ + 5 | -5(r)

Obige Gleichung entspricht einer modifizierten Bessel-Gleichung n—ter Ordnung
fiir die Funktion p in der Variable r (bzw. kr). Geldst wird dies durch Uberlage-
rung der Bessel-Funktion I,,(kr) und K,(kr), sodass die allgemeine Losung die
Form

p(r) =A-L,(kr)+B- K,(kr)

hat. Da es sich um eine symmetrische Funktion in n handelt (0.B.d.A. n > 0)
und 1in(1] K, (kr) = oo, lésst sich folgern, dass B = 0 ist, da der Druck im Inneren
>

einen endlichen Wert annehmen muss.
=p(r)=A-I,(kr) (A.12)

Fiir die Geschwindigkeit ergibt sich unter Verwendung von Gl. (A.12]), (A.10)
und (A.5)

p-Oii=p-u(r)-s-e

-

st+ikz+ing _ _vﬁ

o ]5 . est+ikx+in9
x

— _ O ﬁ . est+ikx+in6’
T

. (99]3 . est—i—ika:—i—im?

A . ]n(k:r> ik - est+ik:p+in9
= — | k- A (8,1, (kr)) - estikating
% A In(lﬂ”) Sin - est-l—ikac—&-in@

Mittels obiger Gleichung ergibt sich die Amplitude der radialen gestorten

Geschwindigkeit zu
Ak
Up(r) = —— - Op L, (kr) : (A.13)
sp
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Nun folgt die Berechnung der Eigenwerte von s. Hierfiir wird zunéchst Gl. (A.12))
in Gl (A.9) und anschliefend in Gl. (A.7) eingesetzt, unter Verwendung von
GL (A1),

A

= A-L(kR) . esttiketing — . <é eetHkeHing | (11)2 |, gstHika-+ing
4+ % (in)? -7 - est+ik:p+in9>
= A-I,(kR) = —OR—j-(l—kQRQ—nQ)
= A= —#(ZR) (1 —K2R? — n?) (A.14)

Anschliefend werden Gl (A.11) und (A.10) in Gl (A.8) unter Verwendung von
Gl (A.13) eingesetzt.

Gy (r) - eStHikeHing — i, — O, = fs - eStHikaHng

Ak

= —— 0. I, (kR) =Ts
sp
AkR

— - 0.1,(kR) = §*

= R Op I, (kR) = s

Als letzten Schritt wird Gl. (A.14) benutzt und man erhilt
kR) - 0,.1,(k
7o ROLED Gy rp -ty =2 (A9)

PR3 I.(kR)

Der erste Term o/pR® und der zweite Term (kR) - 0,1,(kR)/I,(kR) sind
stets grofer als bzw. gleich Null] fiir VAR # 0. Daher wird nur noch
sgn(s?) = sgn(1 — (kR)? — n?) betrachtet:

Fall1: n>1
Hier gilt s? < 0 fiir alle kR, was bedeutet, dass s rein imaginir ist bzw. Re(s) = 0
ist. Entsprechend sind alle azimutalen Moden stabil und wachsen zeitlich nicht an.

Fall 2: n =0 und |[kR| > 1
Auch hier gilt wieder s> < 0 und Re(s) = 0, d.h. fiir geniigend groRke Wellen-
zahlen k (oder kleine Wellenldngen) sind alle achsensymmetrischen Moden stabil.

! Im Fall k£ = 0 findet keine Anregung (zumindest nicht in x-Richtung) statt.
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Fall 3: n =0 und |[kR| < 1

Es ist s* > 0 und hat damit einen Realteil Re(s) > 0. Also sind alle achsensym-
metrischen Moden mit geniigend kleiner Wellenzahl (oder grofser Wellenlénge)
instabil und wachsen zeitlich exponentiell an.

Somit sind Fliissigkeitsstrahlen aller Durchmesser/Radien (unabhingig von
der Dichte und Oberflichenspannung der Fliissigkeit) instabil, sobald die Wel-
lenldnge der Storung grofer als der Zylinderumfang ist.






Anhang B

Druckabfall entlang eines Rohres mit
kreisformigem Querschnitt

Nachfolgende Abschétzung dient im Falle einer laminaren Strémung der Bestim-
mung des zu erwartenden Druckabfalls Ap aufgrund der Reibung in den verbin-
denden kreisrunden Rohr- und Schlauchelementen zwischen dem Druckreservoir
(Gasflasche oder Spritzenpumpe) und der Diise [124]:

P .2 L 064
Ao U5 R
Abbildung zeigt die berechneten Druckabfille fiir einen Rohrdurchmesser
von D = 1mm und fiir typische im Experiment verwendete Volumenstréome
Q = npD?U/4. Die Liénge L der Verbindungen wurde stets moglichst kurz
(~ 1m) gewéahlt. Es ldsst sich erkennen, dass selbst fiir eine 5 m lange Verbindung
und bei dem hochsten verwendeten Volumenstrom von 3mlmin~! lediglich ein
Druckabfall von etwa 0,1 bar entsteht. Da die Messungenauigkeit des Manometers
0,5 bar betrug, wurde diese Abweichung in der Auswertung nicht beriicksichtigt.
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0,12 ;
Volumenstrom: 3,0ml/min
Volumenstrom: 2,0ml/min
0,1 Volumenstrom: 1,0ml/min =
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Abbildung B.1: Berechneter Druckabfall fiir einen Rohrdurchmesser von 1 mm
als Funktion der Rohrlange und fiir verschiedene Volumenstréome.



Anhang C

Impedanz des piezokeramischen
Schallwandlers

Wird der piezokeramische Schallwandler bei einer Resonanzfrequenz (siche
Abb. betrieben, so wird ein Maximum der elektrischen Energie in mecha-
nische Schwingungen umgewandelt. Entsprechend ist es moglich, schon mit ge-
ringen Amplituden der verwendeten Wechselspannung eine ausreichend starke
mechanische Storung auf den Fliissigkeitsstrahl auszuiiben, sodass der Zerfall in
monodisperse Tropfen realisiert wird.

Es kann jedoch aufgrund der schmalen Frequenzbereiche der Resonanzen bei Va-
riation der Anregungsfrequenz schnell zu einer Uberhitzung (> 100 °C in wenigen
Sekunden) des Schallwandlers kommen. Die auferhalb der Resonanz notwendi-
ge Spannung zur Erzeugung monodisperser Tropfen kann unter Umsténden im
Resonanzfall zu derart starken inneren mechanischen Verlusten im Schallwandler
fiihren, dass er zerstort wird.

In Abb. sind der Verlauf der Impedanz und Phase sowohl fiir den Schall-
wandler allein als auch im verbauten Zustand an der befiillten Diise abgebildet.
Die zuvor gut erkennbaren Resonanzen sind im verbauten Fall stark verbreitert
und weniger deutlich. Dennoch ist im Bereich der Resonanz eine starke Erhitzung
zu beobachten.

Dies fiihrt zu zwei Uberlegungen fiir eine praktische Implementierung. Erstens:
Ist der Betrieb nahe einer Resonanz notwendig, so ist eine zusétzliche Kiihlung
z.B. durch Luftzirkulation oder durch Verwendung entsprechender Kiihlkérper an
der Diise unumganglich. Zweitens: Es sind bei variabler Anregungsfrequenz sol-
che Frequenzbereiche zu bevorzugen, die eine nur gering schwankende Impedanz

aufweisen, z.B. ab etwa 1200 kHz fiir den konkreten Fall in Abb. [C.1b}
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Abbildung C.1: Gemessener Scheinwiderstand und Phase am verwendeten piezo-
keramischen Schallwandler iiber den verwendeten Frequenzbereich. Die deutlich
sichtbaren Resonanzen fiir den unverbauten Zustand (a) sind im eingebauten
Zustand (b) deutlich weniger stark ausgepragt.



Anhang D

Einfluss der Diisengeometrie auf die
Austrittsgeschwindigkeit und die
Fitparameter C; und (5

Zur Veranschaulichung des Einflusses der Geometrie auf das innere Stromungs-
verhalten in der Diise und damit auf die Fitparameter C; und C; wurden
mit Hilfe von Finite Elemente Simulationen (Laminar Flow Module Single
Phase, COMSOL) verschiedene Diisengeometrien bei gleichem Diisendurchmesser
berechnet. In Abb. [D.T] werden vier Designs mit den experimentellen Ergebnissen
der 20 pm Edelstahldiise (siehe Kap. verglichen:

1. ,Kegel: Ausgehend von der 2mm messenden Bohrung auf der Riickseite
der Edelstahlplatte wird unter konstantem Winkel bis auf ihre Vorderseite
(durch eine Dicke von 2mm) gebohrt, sodass der Kegeldurchmesser auf der
Vorderseite gerade 20 pm betragt.

2. ,Platte: Ausgehend von der 2mm messenden Bohrung auf der Riicksei-
te der Edelstahlplatte wird unter konstantem Winkel bis auf 0,1 pm vor
Durchbruch auf ihre Vorderseite gebohrt, sodass der Kegeldurchmesser an
dieser Stelle gerade 400 pm betrégt. In diese diinne Membran ist mittig eine
Offnung von 20 um gebohrt.

3. ,Rohr“: Ausgehend von der 2 mm messenden Bohrung auf der Riickseite der
Edelstahlplatte wird unter konstantem Winkel bis auf 50 pm vor Durch-
bruch auf ihre Vorderseite gebohrt, sodass der Kegeldurchmesser an dieser
Stelle gerade 110 pm betrégt. Anschliekend folgt eine halbkugel-dhnliche
Bohrung bis auf 5 pm vor Durchbruch, an die sich ein Rohr von 5 pm Lange
und 20 pm Durchmesser anschliefst.

4. ,Rohr*: Dieses Design ist gleich dem letztgenannten, jedoch sind ,De-
fekte* und ,Unebenheiten hinzugefiigt, womit es von den Abmessungen
und der Form her am besten die eigentliche Geometrie der Edelstahldiise
widerspiegelt.
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Kap. D Einfluss der Diisengeometrie auf Austrittsgeschwindigkeit, C; und Cs
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Abbildung D.1: Mittlere Geschwindigkeit {iber den Diisenquerschnitt fiir ver-
schiedene Diisengeometrien im Vergleich zum Experiment mit der 20 pm Edel-
stahldiise. In Abhéngigkeit vom Druck wurden die Fitparameter C; und Cy fiir
jede Diise bestimmt. Die reale Edelstahldiise ist zwischen den Designs ,Kegel®
und ,Platte einzuordnen.

Im Vergleich der Simulationen mit den Messergebnissen der 20 pm Edelstahldiise
zeigt sich zwar ein vergleichbarer Verlauf, jedoch weichen die berechneten Fitpa-
rameter C; und Cy und damit deren Kurven teils erheblich ab. Ausgehend von
den Berechnungen ist die Edelstahldiise zwischen ,Kegel* und ,,Platte” einzuord-
nen, weist aber die stirkste Abweichung zu dem vermeintlich passenderen Design
w~Rohr*¢ auf. Damit ist diese Herangehensweise nicht fiir eine hinreichend genaue
Beschreibung des Stromungsverhaltens in der Diise geeignet (zumindest nicht oh-
ne substantielle Modifikationen im Programmcode).

Dennoch ldsst sich in den vier Kurven der Simulationen der Einfluss einer sich
dndernden Geometrie gut erkennen. Eine glatte kegelférmige Diise (Abb.
ermoglicht einen moglichst laminaren und relativ langsam beschleunigten Durch-
fluss, ohne hohe Druckspriinge aufgrund einer sich rdumlich schnell dndernden
Geometrie aufzuweisen. Im Falle einer diinnen Membran (Abb. lasst sich
vermuten, dass die auf ein Minimum beschrankte Kontaktfliche einer schnellen
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(a) ,Kegel“ (b) ,Platte*

(c) ,Rohr (d) ,Rohr*

Abbildung D.2: Simulation (COMSOL) der absoluten Stréomungsgeschwindigkei-
ten und Strémungslinien nahe der Diisentfinung (jeweils am oberen Bildrand) fiir
vier verschiedene Diisengeometrien. Rot entspricht einer vom Betrag hohen und
blau einer vom Betrag niedrigen Geschwindigkeit.

Stromung (nimlich nur direkt an der Offnung selbst) einen nur geringen Druck-
anstieg zur Folge hat. Im Falle der ,Rohr*~Strémungen (Abb. [D.2¢/und [D.2d)) ist
ein deutlicher Druckanstieg zu sehen. Dieser ist zum einen von der zunehmenden
Reibung aufgrund der vermehrten Nédhe schneller Stromungen zur Diisenwand, als




146 Kap. D Einfluss der Diisengeometrie auf Austrittsgeschwindigkeit, C'; und Cs

auch von der Stromung entlang der unebenen Diisenwand (was mit einer hoheren
Kriimmung der Stromungslinien einhergeht) verursacht. Wie auch in Abb.
ersichtlich, sind die Stromungslinien insbesondere an den hervorstehenden Un-
ebenheiten der Diise gekriimmt, und der mit hoher Strémungsgeschwindigkeit
durchflossene Bereich ist deutlich eingeschrénkter.

Im Sinne eines moglichst geringen bendtigten Druckes zur Erzeugung einer be-
stimmen Flussgeschwindigkeit ist also auf die Wahl eines stromungsoptimierten
Diisendesigns zu achten [47].



Anhang E

Schaltplane der Hochspannungs-
elektronik zur Tropfenaufladung

Nachfolgend sind in Abb. und [E.2] mit Genehmigung der Elektronischen
Werkstatt des Dritten Physikalischen Instituts, die Schaltpline der in Kap.
verwendeten Hochspannungselektronik zur Aufladung und Ablenkung einzelner
Mikrotropfen abgebildet. In Abb. sind die Messungen der positiven und ne-
gativen Spannungspulse zur Tropfenaufladung mit unterschiedlichen Amplituden
und Dauern gegeben.
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Abbildung E.1: Netzteil zur Bereitstellung einer variablen Spannung von bis zu 1,75kV fiir die Aufladungs-Elektrode.
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Abbildung E.3: Messung der erzeugbaren rechteckférmigen Hochspannungspulse
fiir die Tropfenaufladung. Es sind sowohl (a)—(c) positive als auch (d)—(f) negative
Pulse mit einer Amplitude bis zu ca. 1,75kV bei variabler Pulslinge mdoglich. Die
Anstiegs- und Abfallzeit betrégt jeweils etwa 250 ns. Mit zunehmender Spannungs-
amplitude zeigen sich vermehrt ,Uberschwinger.






Anhang F

Uberblick der PIV—Messungen zum
Tropfeneinschlag auf ein rotierendes
Substrat

In Abb. bis Abb. sind alle Ergebnisse der PIV-Messungen gegeben.
Es wurden vier verschiedene Tropfendurchmesser D (ca. 20 um, 30 pm, 40 pm
und 60 pm), drei verschiedene Geschwindigkeiten Uy (ca. 30ms™!, 60ms™!
90ms~!) und drei verschiedene Dicken des Fliissigkeitsfilms A (ca. 0pm, 40 pm

und

und 80 pm) untersucht. Fiir jeden Fall ist: 1.) die interpolierte Verteilung der am
Substrat gemessenen Geschwindigkeit (linkes Bild), 2.) eine Pfeildarstellung der
Stromungsrichtung und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und 3.) eine beispiel-
hafte Aufnahme der Einschlagsfliche im Durchlicht (rechtes Bild) gegeben.
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Abbildung F.1: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.2: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.3: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.4: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.5: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.6: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.7: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.8: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.9: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfe D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weifse Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.10: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfse D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weike Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.11: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfse D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.

Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weike Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren

Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.
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Abbildung F.12: Geschwindigkeit am Substrat fiir konstante Tropfengréfse D und
Tropfengeschwindigkeit Uy in Abhéngigkeit von der Dicke des Fliissigkeitsfilms h.
Geschwindigkeitsverteilung (linkes Bild), Pfeildarstellung der Stréomungsrichtung
und -geschwindigkeit (mittleres Bild) und Aufnahme im Durchlicht (rechtes Bild).
Weike Punkte im linken Bild entsprechen den Messpunkten/Pfeilen im mittleren
Bild. Ein gestrichelter Kreis zeigt die Tropfengrofie und Einschlagsposition.






Symbolverzeichnis

Symbole
Variable Bedeutung Einheit
A Fléache m?
a Radius m
C freier Parameter -
Cp Stromungswiderstandskoeffizient -
c Schallgeschwindigkeit ms~?
D Durchmesser m
E Elektrisches Feld Vm!
E Energie J
e Ladung eines Elektrons 1,602 x 107 C
F Kraft N
f Frequenz Hz
g Erdbeschleunigung 9,81 ms~2
k Wellenzahl m~!
L Lange m
M Vergrokerung -
m Masse kg
NA numerische Apertur -
n Brechungsindex -
n Zahlvariable -
Oh Ohnesorge-Zahl (Definition: u//pod) -
P Druck Pa
Q Ladung C
Q Volumenstrom m3s!
R,r Radius m
Re Reynolds—Zahl (Definition: pUd/ ) -
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Symbolverzeichnis

m
~

Q> XX T®T >

\]

Zeit

Geschwindigkeit

Spannung

Weber-Zahl (Definition: pU%d/0o)
x—Koordinate
y—Koordinate
z—Koordinate

Winkel

Permittivitat des Vakuums
relative Permittivitat
Wellenlidnge

dynamische Viskositét
kinematische Viskositét
Azimutalwinkel

Dichte
Oberflichenspannung
spezifischer Leitwert

Zeit

Kreisfrequenz

°BEBEB I <BZ®

8,845 x 10712 AsV~1m

m
Pas

m2 Si1

kgm~3
Nm™!

Sm™!

rads™!



Literaturverzeichnis

1]

2]

131

4]

[5]

[6]

7]

18]

19]

[10]

[11]

A. M. WORTHINGTON: A study of splashes. Longmans, Green, New York,
1908.

M. REIN: Phenomena of liquid drop impact on solid and liquid surfaces.
Fluid Dyn. Res. 12(2), 61, 1993.

M. REIN: Drop-surface Interactions. Nummer 456 in CISM International
Centre for Mechanical Sciences. Springer Vienna, 2002.

R. R10BOO, M. MARENGO und C. TROPEA: Time evolution of liquid drop
impact onto solid, dry surfaces. Exp. Fluids 33(1), 112-124, 2002.

I. V. RoismAN, R. R10BOO und C. TROPEA: Normal impact of a liquid

drop on a dry surface: model for spreading and receding. Proc. Royal Soc.
London A 458(2022), 1411-1430, 2002.

C. CLANET, C. BEGUIN, D. RICHARD und D. QUERE: Maximal deforma-
tion of an impacting drop. J. Fluid Mech. 517, 199-208, 2004.

A. YARIN: Drop tmpact dynamics: splashing, spreading, receding, boun-
cing... Annu. Rev. Fluid Mech. 38, 159-192, 2006.

[. V. RoismAN, E. BERBEROVIC und C. TROPEA: Inertia dominated drop
collisions. I. On the universal flow in the lamella. Phys. Fluids 21, 0521031
- 05210310, 20009.

J. EGGERS, M. A. FONTELOS, C. JOSSERAND und S. ZALESKI: Drop

dynamics after impact on a solid wall: Theory and simulations. Phys. Fluids
22(6), 062101-1-062101-13, 2010.

S. T. THORODDSEN und J. SAKAKIBARA: Fvolution of the fingering pat-
tern of an impacting drop. Phys. Fluids 10(6), 1359-1374, 1998.

N. Z. MEHDIZADEH, S. CHANDRA und J. MOSTAHHIMI: Formation of

fingers around the edges of a drop hitting a metal plate with high velocity.
J. Fluid Mech. 510, 353-373, 2004.

169



170

Literaturverzeichnis

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

18]

[19]

20]

[21]

[22]

23]

[24]

M. REIN und J.-P. DELPLANQUE: The role of air entrainment on the
outcome of drop impact on a solid surface. Act. Mech. 201(1-4), 105-118,
2008.

A. L. YARIN und D. A. WEIss: Impact of drops on solid surfaces: self-
stmalar capillary waves, and splashing as a new type of kinematic disconti-
nuity. J. Fluid Mech. 283, 141-173, 1995.

L. Xu, W. W. ZHANG und S. R. NAGEL: Drop splashing on a dry smooth
surface. Phys. Rev. Lett. 94, 184505, 2005.

S. MANDRE, M. MANI und M. P. BRENNER: Precursors to Splashing of
Liquid Droplets on a Solid Surface. Phys. Rev. Lett. 102, 134502, 2009.

M. MANI, S. MANDRE und M. P. BRENNER: Fuvents before droplet spla-
shing on a solid surface. J. Fluid Mech. 647, 163-185, 2010.

K.-L. PaN, K.-C. TSENG und C.-H. WANG: Breakup of a droplet at high
velocity impacting a solid surface. Exp. Fluids 48(1), 143-156, 2010.

S. T. THORODDSEN, M.-J. THORAVAL, K. TAKEHARA und T. G. ETOH:
Droplet splashing by a slingshot mechanism. Phys. Rev. Lett. 106, 034501,
2011.

S. MANDRE und M. P. BRENNER: The mechanism of a splash on a dry
solid surface. J. Fluid Mech. 690, 148-172, 2012.

J. M. KouriNski, .. MAHADEVAN und S. M. RUBINSTEIN: Drops can
bounce from perfectly hydrophilic surfaces. Europhys. Lett. 108(2), 24001,
2014.

D. A. WEIss und A. L. YARIN: Single drop impact onto liquid films: neck

distortion, jetting, tiny bubble entrainment, and crown formation. J. Fluid
Mech. 385, 229-254, 1999.

K. K. HALLER, Y. VENTIKOS und D. POULIKAKOS: Computational study
of high—speed liquid droplet impact. J. Appl. Phys. 92(5), 2821-2828, 2002.

A. MONGRUEL, V. DARU, F. FEUILLEBOIS und S. TABAKOVA: Early post—

impact time dynamics of viscous drops onto a solid dry surface. Phys. Fluids
21(3), 032101-1-032101-13, 2009.

G. CossALl, A. COGHE und M. MARENGO: The impact of a single drop
on a wetted solid surface. Exp. Fluids 22(6), 463-472, 1997.



Literaturverzeichnis

171

[25]

26]

27]

28]

[29]

30]

[31]

32|

[33]
[34]

[35]

[36]

37]

E. BERBEROVIC, N. P. VAN HINSBERG, S. JAKIRLIC, I. V. ROISMAN und
C. TROPEA: Drop impact onto a liquid layer of finite thickness: Dynamics
of the cavity evolution. Phys. Rev. E 79, 036306, 2009.

N. P. vAN HINSBERG, M. BUDAKLI, S. GOHLER, E. BERBEROVIC, I. V.
ROI1SMAN, T. GAMBARYAN-ROISMAN, C. TROPEA und P. STEPHAN: Dy-
namics of the cavity and the surface film for impingements of single drops
on liquid films of various thicknesses. J. Colloid Interface Sci. 350(1), 336
— 343, 2010.

M. M. DriscoLL und S. R. NAGEL: Ultrafast interference imaging of air
in splashing dynamics. Phys. Rev. Lett. 107, 154502, 2011.

W. BouwHuis, R. C. A. vAN DER VEEN, T. TrAN, D. L. KewJ, K. G.
WINKELS, I. R. PETERS, D. VAN DER MEER, C. SUN, J. H. SNOEIJER und

D. LOHSE: Mazximal air bubble entrainment at liquid—drop impact. Phys.
Rev. Lett. 109, 264501, 2012.

J. M. KOLINSKI, S. M. RUBINSTEIN, S. MANDRE, M. P. BRENNER, D. A.
WEITZ und L. MAHADEVAN: Skating on a film of air: drops impacting on
a surface. Phys. Rev. Lett. 108, 074503, 2012.

J. DE RUITER, J. M. OH, D. VAN DEN ENDE und F. MUGELE: Dynamics
of collapse of air films in drop tmpact. Phys. Rev. Lett. 108, 074505, 2012.

R. C. A. VAN DER VEEN, T. TRAN, D. LOHSE und C. SUN: Direct mea-

surements of air layer profiles under impacting droplets using high—speed
color interferometry. Phys. Rev. E 85, 026315-1 — 026315-6, 2012.

J. EGGERS: Nonlinear dynamics and breakup of free—surface flows. Rev.
Mod. Phys. 69(3), 865, 1997.

E. R. LEE: Microdrop generation. CRC Press, Boca Raton, 2002.

M. McCARTHY und N. MOLLOY: Review of stability of liquid jets and the
influence of nozzle design. Chem. Eng. J. 7(1), 1-20, 1974.

S. P. LiNx und R. D. REITZ: Drop and spray formation from a liquid jet.
Annu. Rev. Fluid Mech. 30, 85105, 1998.

O. A. BASARAN: Small-scale free surface flows with breakup: Drop forma-
tion and emerging applications. AIChE J. 48(9), 1842-1848, 2002.

J. EGGERS und E. VILLERMAUX: Physics of liquid jets. Rep. Prog. Phys.
71(3), 036601, 2008.



172

Literaturverzeichnis

38

[39]

[40]

|41

[42]

43

[44]

[45]

[46]

[47]

148

[49]

[50]

[51]

J. W. S. RAYLEIGH: On the instability of jets. Proc. Lond. Math. Soc 10,
4-13, 1878.

J. A. F. PLATEAU: Statique Ezpérimentale et Théorique des Liquides Sou-
mis aux Seules Forces Moléculaire, Band 2. Gauthiers—Villars, Paris, 1873.

N. LINDBLAD und J. SCHNEIDER: Production of uniform—sized liquid dro-
plets. J. Sci. Instrum 42(8), 635-638, 1965.

E. K. DABORA: Production of monodisperse sprays. Rev. Sci. Instrum.
38(4), 502-506, 1967.

W. STREULE, T. LINDEMANN, G. BIRKLE, R. ZENGERLE und P. KoOL-

TAY: Pipedet: a simple disposable dispenser for the nano- and microliter
range. J. Assoc. Lab. Autom. 9(5), 300-306, 2004.

T. DRIESSEN, R. JEURISSEN, H. WIJSHOFF, F. ToscHI und D. LOHSE:
Stability of viscous long liquid filaments. Phys. Fluids 25(6), 062109, 2013.

S. D. HOATH, S. JUNG und I. M. HUTCHINGS: A simple criterion for
filament break—up in drop—on—demand inkjet printing. Phys. Fluids 25(2),
021701, 2013.

M. ORME: A nowvel technique of rapid solidification net—form materials syn-
thesis. J. Mater. Eng. Perform. 2(3), 399-405, 1993.

R. N. BERGLUND und B. Y. H. Liu: Generation of monodisperse aerosol
standards. Environ. Sci. Technol. 7(2), 147-153, 1973.

G. BRENN, F. DURST und C. TROPEA: Monodisperse sprays for various

purposes — their production and characteristics. Part. Part. Syst. Charact.
13(3), 179-185, 1996.

A. TABERNER, N. C. HoGAN und I. W. HUNTER: Needle—free jet injection

using real-time controlled linear lorentz—force actuators. Med. Eng. Phys.
34(9), 1228 — 1235, 2012.

A. HAENLEIN: Uber den Zerfall eines Flissigkeitsstrahles. Forsch. Geb.
Ing. A 2, 139-149, 1931.

S. W. PARK und C. S. LEE: Macroscopic and microscopic characteristics
of a fuel spray impinged on the wall. Exp. Fluids 37(5), 745-762, 2004.

A. MOREIRA, A. MOITA und M. PANAO: Advances and challenges in
explaining fuel spray impingement: How much of single droplet impact
research is useful? Prog. Energ. Combust. 36(5), 554 — 580, 2010.



Literaturverzeichnis

173

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

58]

[59]

[60]

[61]

S. V. KrLinkov, V. F. KOSAREV und M. REIN: Cold spray deposition:

significance of particle impact phenomena. Aerosp. Sci. Technol. 9(7), 582
— 591, 2005.

A. McDONALD, M. LAMONTAGNE, C. MOREAU und S. CHANDRA: Im-

pact of plasma—sprayed metal particles on hot and cold glass surfaces. Thin
Solid Films 514(1-2), 212 — 222, 2006.

M. WATANABE, T. SANADA, A. HAYASHIDA und Y. ISAGO: Cleaning tech-

nique using high—speed steam—water mixed spray. Solid State Phenom. 145—
146, 43-46, 2009.

T. TANAKA, M. SATO, M. KOBAYASHI und H. SHIRAKAWA: Development
of a novel advanced spray technology based on investigation of droplet energy
and pattern damage. Solid State Phenom. 187, 153-156, 2012.

H. F. OKORN-SCHMIDT, F. HOLSTEYNS, A. LIPPERT, D. MuI, M. KA-
wAGucHI, C. LECHNER, P. E. FROMMHOLD, T. NOWAK, F. REUTER,
M. B. PIQUE und OTHERS: Particle cleaning technologies to meet advan-

ced semiconductor device process requirements. ECS J. Solid State Sci.
Technol. 3(1), N3069-N3080, 2014.

M. T. ANDREAS, K. WoOSTYN, M. WADA, T. JANSSeENs, K. KENIS,
T. BEARDA und P. W. MERTENS: High velocity aerosol cleaning with or-

ganic solvents: particle removal and substrate damage. Solid State Phenom.
145-146, 39-42, 2009.

K. Xu, S. PICHLER, K. WoOsTYN, G. CADO, C. SPRINGER, G. W. GA-
LE, M. DALMER, P. W. MERTENS, T. BEARDA, E. GAULHOFER und
D. PODLESNIK: Removal of nano-particles by aerosol spray: effect of dro-

plet size and velocity on cleaning performance. Solid State Phenom. 145,
31-34, 2009.

D. AHN, J. HA und D. KiMm: Development of an opto-hydrodynamic process
to remove nanoparticles from solid surfaces. Appl. Surf. Sci. 265(0), 630 —
636, 2013.

C. KENNEDY und J. FIELD: Damage threshold velocities for liquid impact.
J. Mater. Sci. 35(21), 5331-5339, 2000.

Y. HiroTA, I. KANNO, K. FUJIWARA, H. NAGAYASU und S. SHIMOSE:
Damage—free wafer cleaning by water and gas mizture jet. In: Semiconduc-
tor Manufacturing, 2005. ISSM 2005, IEEFE International Symposium on,
Seiten 219-222, 2005.



174

Literaturverzeichnis

[62]

63]

[64]

(65]

6]

67]

[68]

[69]

[70]

71

T. SANADA, M. WATANABE, M. SHIROTA, M. YAMASE und T. SAITO:

Impact of high—speed steam~—droplet spray on solid surface. Fluid Dyn. Res.
40(7), 627-636, 2008.

M. SAT0, K. SOTOKU, K. YAMAGUCHI, T. TANAKA, M. KOBAYASHI und
S. NADAHARA: Analysis on Threshold Energy of Particle Removal in Spray
Cleaning Technology. ECS Transactions 41(5), 75-82, 2011.

F. TARDIF, A. DANEL und O. RACCURT: Understanding of wet and alter-
native particle removal processes in microelectronics: theoretical capabilities
and limitations. J. Telecommun. Inf. Technol. Seiten 11-19, 2005.

P. W. MERTENS, G. VEREECKE, R. VOs, S. ARNAUTS, F. BARBAGI-
NI, T. BEARDA, S. DEGENDT, C. DEMACO, A. EITOKU, M. FRANK,
W. FYEN, L. HALL, D. HELLIN, F. HOLSTEYNS, E. KESTERS, M. CLAES,
K. Kivm, K. KenNis, H. KrAUS, R. HOYER, T. Q. LE, M. Lux, K.-T. LEE,
M. Kocsis, T. KOTANI, S. MALHOUITRE, A. MUSCAT, B. ONsIA, S. GA-
RAUD, J. Rip, K. SANO, S. SIONCKE, J. SNOW, J. VAN HOEYMISSEN,
K. WosTyN, K. XU, V. PARACHIEV und M. HEYNS: Roadblocks and Cri-
tical Aspects of Cleaning for Sub-65nm Technologies. In: VLSI Technology,
Systems, and Applications, 2006 International Symposium on, Seiten 1-4,
2006.

S. Q. ARMSTER, J.-P. DELPLANQUE, M. REIN und E. J. LAVERNIA:

Thermo—fluid mechanisms controlling droplet based materials processes. Int.
Mater. Rev. 47(6), 265-301, 2002.

R. METTIN: Application for the establishment and funding of the Christian
Doppler Laboratory for Cavitation and Micro Erosion, 2008.

Y. H. C. CHIEN, M. YEH, S. Ku, C. YANG, C. CHEN, S. JANG, K. [zU-
MOTO, K. SOTOKU, T. TANAKA, M. SATO, H. SHIRAKAWA und M. TANA-
KA: Physical cleaning enhancement using advanced spray with uniform dro-
plet control. In: Solid State Phenom, Band 195, Seiten 195—-197. Trans Tech
Publ, 2013.

[. KANNO, N. Yokol und K. SAT0o: Wafer cleaning by water and gas
miazture with high velocity. Electrochem. Soc. Proc. 98, 54-61, 1997.

C. W. VISSER: Fundamentals and applications of fast micro—drop impact.
Dissertation, Universitat Twente, 2014.

J. P. DEAR und J. E. FIELD: High—speed photography of surface geometry
effects in liquid/solid impact. J. Appl. Phys. 63(4), 1015-1021, 1988.



Literaturverzeichnis

175

72]

73]

[74]

[75]

[76]

7]

78]

[79]

[80]

[81]

82]

[83]

[84]

[85]

J. E. FIeLD, J. P. DEAR und J. E. OGREN: The effects of target com-
pliance on liquid drop impact. J. Appl. Phy. 65(2), 533-540, 1989.

R. J. HAND, J. E. FIELD und D. TOWNSEND: The use of liquid jets to
simulate angled drop impact. J. Appl. Phys 70(11), 7111-7118, 1991.

M. REIN: Wave phenomena during droplet impact. In: IUTAM Symposium
on Waves in Liquid/Gas and Liquid/Vapour Two-Phase Systems, Seiten
171-190. Springer, 1995.

M. REIN: Nonlinear analysis of two-dimensional compressible liquid-liquid
impact. Eur. J. Mech. B-Fluid 14(3), 301-322, 1995.

F. HOLSTEYNS: Remowal of nanoparticulate contaminants from semicon-
ductor substrates by megasonic cleaning. Dissertation, Katholieke Univer-
siteit Leuven, 2008.

C. W. VISSER, M. V. GIELEN, Z. HA0o, S. LE GAc, D. LOHSE und
C. SUN: Quantifying cell adhesion through impingement of a controlled
microjet. Biophys. J. 108(1), 23-31, 2015.

P. E. FROMMHOLD, R. METTIN and C.-D. OHL: Height-resolved velocity

measurement of the boundary flow during liquid impact on dry and wetted
solid substrates. Exp. Fluids 56(4), 1-17, 2015.

G. BRENN: On the controlled production of sprays with discrete polydisperse
drop size spectra. Chem. Eng. Sci. 55(22), 5437-5444, 2000.

C. WEBER: Zum Zerfall eines Flissigkeitsstrahles. ZAMM - Z. Angew.
Math. Mech. 11(2), 136-154, 1931.

P. E. FrRomMmHOLD, A. LIPPERT, F. .. HOLSTEYNS and R. METTIN:

High—speed monodisperse droplet generation by ultrasonically controlled
micro—jet breakup. Exp. Fluids 55(4), 1-12, 2014.

J. M. SCHNEIDER, N. R. LINDBLAD, C. D. HENDRICKS and J. M. CROW-
LEY: Stability of an Electrified Liquid Jet. J. Appl. Phys. 38(6), 2599
2605, 1967.

P. WALZEL: Koaleszenz von Flissigkeitsstrahlen an Brausen. Chem. Ing.
Tech. 52(8), 652-654, 1980.

W. VON OHNESORGE: Die Bildung von Tropfen an Diisen und die Auflo-
sung fliissiger Strahlen. 7. Angew. Math. Mech. 16(6), 355-358, 1936.

C. DUMOUCHEL: On the experimental investigation on primary atomiza-
tion of liquid streams. Exp. Fluids 45(3), 371-422, 2008.



176

Literaturverzeichnis

[86]

87]

88

[89]

[90]

91

192]

193]

[94]

[95]

196]

197]

98]

R. P. GRANT and S. MIDDLEMAN: Newtonian jet stability. AIChE J.
12(4), 669678, 1966.

S. W. J. SMITH and H. Moss: Ezperiments with mercury jets. Proc. R.
Soc. Lond. A 93(652), 373-393, 1917.

A. A. CASTREJON-PI1TA, J. R. CASTREJON-PITA and I. M. HUTCHINGS:
Breakup of liquid filaments. Phys. Rev. Lett. 108, 074506, 2012.

A. PROSPERETTI: Free oscillations of drops and bubbles: the initial-value
problem. J. Fluid Mech. 100, 333-347, 1980.

U. WEIERSTALL, R. DOAK, J. SPENCE, D. STARODUB, D. SHAPIRO,
P. KENNEDY, J. WARNER, G. HEMBREE, P. FROMME and H. CHAPMAN:
Droplet streams for serial crystallography of proteins. Exp. Fluids 44(5),
675-689, 2008.

H.-Y. KiMm, S.-Y. PARK and K. MIN: Imaging the high—speed impact of
microdrop on solid surface. Rev. Sci. Instrum. 74(11), 4930-4937, 2003.

M. SMITH and V. BERTOLA: Particle velocimetry inside Newtonian and
non—Newtonian droplets impacting a hydrophobic surface. Exp. Fluids

50(5), 13851391, 2011.

N. ERKAN and K. OKAMOTO: Full-field spreading velocity measurement
inside droplets impinging on a dry solid surface. Exp. Fluids 55(11), 1-9,
2014.

M. VERSLUIS: High-speed imaging in fluids. Exp. Fluids 54(2), 1-35,
2013.

C. W. ViIsser, P. E. FrRoMMHOLD, S. WILDEMAN, R. METTIN,
D. LoHSE and C. SUN: Dynamics of high—speed micro—drop impact: nu-

merical simulations and experiments at frame—to—frame times below 100 ns.
Soft Matter 11, 1708-1722, 2015.

P. E. FROMMHOLD, C. W. VISSER, A. LIPPERT and R. METTIN: Gen-

eration of precisely controlled high—speed micro droplets. Konferenzbeitrag,
Flow14, Twente, Niederlande, 18.-21. Mai 2014.

C. W. VIssER, P. E. FRoMMHOLD, R. METTIN, C. SUN and D. LOHSE:
Microdroplet impact. Konferenzbeitrag, Focus on Microscopy, Sydney, Aus-
tralien, 13.—16. April 2014.

C.-D. OHL, X. HuaNg, C. U. CHAN, P. E. FROMMHOLD and A. Lip-
PERT: Water Entry by a Train of Droplets. Konferenzbeitrag, American
Physical Society, San Francisco, Kalifornien, 23.-25 November 2014.



Literaturverzeichnis

177

[99]

[100]

|101]

[102]

103

[104]

[105]

[106]

[107]

[108]

[109)

|110]

[111]

A. Bos, A. ZULSTRA, E. GELDERBLOM and M. VERSLUIS: LIF: il-

lumination by Laser—Induced Fluorescence for single flash imaging on a
nanoseconds timescale. Exp. Fluids 51(5), 1283-1289, 2011.

P. Kim, M. J. KREDER, J. ALVARENGA and J. AIZENBERG: Hierarchical
or not? Effect of the length scale and hierarchy of the surface roughness
on omniphobicity of lubricant—infused substrates. Nano Lett. 13(4), 1793
1799, 2013.

L. RAYLEIGH: On the equilibrium of liquid conducting masses charged with
electricity. Philos. Mag. J. Sci. 14(87), 184-186, 1882.

J. M. SCHNEIDER and C. D. HENDRICKS: Source of uniform sized liquid
droplets. Rev. Sci. Instrum. 35(10), 1349-1350, 1964.

J. SCHNEIDER, N. LINDBLAD and C. HENDRICKS: An apparatus to study
the collision and coalescence of liquid aerosols. J. Colloid Sci. 20(6), 610 —
616, 1965.

G. REiscHL, W. JOHN and W. DEVOR: Uniform electrical charging of
monodisperse aerosols. J. Aerosol Sci. 8(1), b5 — 65, 1977.

A. ATTEN and S. OLIVERI: Charging of drops formed by circular jet
breakup. J. Electrostat. 29(1), 73-91, 1992.

M. ORME, J. COURTER, Q. Liu, C. HUANG and R. SMITH: FElectrostatic

charging and deflection of nonconventional droplet streams formed from
capillary stream breakup. Physics of Fluids 12(9), 2224-2235, 2000.

K. MitsoTAaKis, W. SCHNEIDER and E. ZAUNER: Second—order
boundary-layer theory of laminar jet flows. Acta Mech. 53(1-2), 115-
123, 1984.

J. A. MULHOLLAND, R. K. SRIVASTAVA and J. O. L.. WENDT: Infiu-

ence of droplet spacing on drag coefficient in nonevaporating, monodisperse
streams. AIAA J. 26(10), 1231-1237, 1988.

H. LEE: Boundary layer around a liquid jet. IBM J. Res. Dev. 21(1),
48 51, 1977.

S. POPINET: An accurate adaptive solver for surface—tension—driven inter-
facial flows. J. Comput. Phys. 228(16), 5838 — 5866, 2009.

L. CHENG: Dynamic spreading of drops impacting onto a solid surface.
Ind. Eng. Chem. Proc. D. D. 16(2), 192-197, 1977.



178

Literaturverzeichnis

[112]

[113]

[114]

[115]

[116]

[117]

[118]

[119]

[120]

[121]

[122]

[123]

[124]

D. B. vaN DAM and C. L. CLERC: Ezperimental study of the impact of an
ink—jet printed droplet on a solid substrate. Phys. Fluids 16(9), 3403-3414,
2004.

C. W. VISSER, Y. TAcAwA, C. SUN and D. LOHSE: Microdroplet impact
at very high velocity. Soft Matter 8, 10732-10737, 2012.

S. CHANDRA and C. T. AVEDISIAN: On the collision of a droplet with a
solid surface. Proc. R. Soc. London, Ser. A 432(1884), 13-41, 1991.

M. PASANDIDEH-FARD, Y. M. Q1A0, S. CHANDRA and J. MOSTAGHIMI:

Capillary effects during droplet impact on a solid surface. Phys. Fluids
8(3), 650-659, 1996.

C. WILLERT, B. STASICKI, J. KLINNER and S. MOESSNER: Pulsed op-
eration of high—power light emitting diodes for imaging flow velocimetry.
Meas. Sci. Technol. 21(7), 075402, 2010.

N. A. BucHMANN, C. E. WILLERT and J. SORIA: Pulsed, high—power

LED illumination for tomographic particle image velocimetry. Exp. Fluids
53(5), 1545-1560, 2012.

C. D. MEINHART, S. T. WERELEY and J. G. SANTIAGO: PIV measure-
ments of a microchannel flow. Exp. Fluids 27(5), 414-419, 1999.

J. BURNs, C. RAMSHAW and R. JACHUCK: Measurement of liquid film
thickness and the determination of spin—up radius on a rotating disc using
an electrical resistance technique. Chem. Eng. Sci. 58(11), 2245 — 2253,
2003.

F. STAUDEGGER, M. W. HOFBAUR and H.-J. KRUWINUS: Analyses and
modeling of a wet—chemical—etch process on rotating silicon wafers with an
impinging etchant jet. J. Electrochem. Soc. 156(5), H340-H345, 2009.

T.-S. Kim and M.-U. Kim: The flow and hydrodynamic stability of a liquid
film on a rotating disc. Fluid Dyn. Res. 41(3), 035504, 20009.

R. M. Woob and B. E. WATTS: The flow, heat and mass transfer char-
acteristics of liquid films on rotating discs. Trans. Inst. Chem. Eng. 51,
315-322, 1973.

C. U. CHAN and C.-D. OHL: Total-Internal-Reflection—Fluorescence mi-
croscopy for the study of nanobubble dynamics. Phys. Rev. Lett. 109,
174501, 2012.

L. D. LANDAU and E. M. LirsHITZ: Fluid Mechanics (Second Edition).
Butterworth-Heinemann, Boca Raton, 1987.









Danksagung

Ich mochte mich bedanken bei...
. Herrn Prof. Dr. Christoph F. Schmidt fiir die Ermoglichung dieser Arbeit.
. Herrn Prof. Dr. Stefan Luther fiir die Ubernahme des Korreferats.

. Dr. Robert Mettin fiir die Betreuung und Durchsicht der Arbeit und fiir
seine kontinuierliche Unterstiitzung und Anleitung wihrend der Promotion.

. allen Mitgliedern des Christian Doppler Labors fiir Kavitation und Mikro-
erosion fiir die angenehme und motivierende Zusammenarbeit, sowohl im
Fachlichen wie auch im Privaten. Nur durch eine funktionierende Arbeits-
gruppe ist eine schnelle und l6sungsorientierte Erarbeitung wissenschaft-
licher Fragestellungen erst moglich. Insbesondere gilt mein Dank Andrea
Thiemann, Till Nowak und Fabian Reuter.

. Dr. Frank Holsteyns und Alexander Lippert reprisentativ fiir die gute Zu-
sammenarbeit mit dem Industriepartner Lam Research AG. Ihre vielféltige
Unterstiitzung und Nihe zu anwendungsbezogenen Fragestellungen ermog-
lichten neue und herausfordernde Uberlegungen und Experimente.

. Claus—Dieter Ohl und Chon U Chan fiir die effektive und vorantreibende
Zusammenarbeit auch iiber tausende Kilometer hinweg.

. Claas Willem Visser fiir die vorbildhafte und auf hohem wissenschaftlichen
Niveau stattgefundene Zusammenarbeit. Verschiedene Herangehensweisen
und Aspekte der vorliegenden Untersuchung wurden mafgeblich durch un-
sere gemeinsamen Erfahrungen geprigt.

. der feinmechanischen Werkstatt und der Elektronikwerkstatt des Dritten
Physikalischen Instituts und allen ihren Mitarbeiterinnen und Mitarbei-
tern. Stets waren sie allen Uberlegungen und Vorschligen gegeniiber offen
und hilfsbereit. Ihre fachliche, kompetente Arbeitsweise und schnelle Um-
setzungsfihigkeit machten manche Experimente erst moglich. Besonderer
Dank gilt hierbei den Leitern Dr. Karl Lautscham und Dieter Hille.



182

Danksagung

. Thomas Geiling fiir die (hdufig auch sehr kurzfristigen) Hilfen bei Fragen

der I'T-Infrastruktur.

. den Sekretidrinnen Elke Zech, Nicole Rehbein, Ursula Hahn—Worgdtter und

Sabine Huhnold fiir ihre Unterstiitzung und manchmal auch Nachsichtigkeit
bei organisatorischen und formalen Dingen.

. allen meinen Begleitern widhrend des Studiums. Insbesondere danke ich

Welm Pitzold und Elias Blumenrdther, die mich vom ersten Tag an be-
gleitet haben und wirklich alle Phasen meines Studiums mitgefiihlt und
durchlebt haben. Nicht nur ein Mal mussten wir uns gegenseitig stiitzen,
wenn es nicht mehr zu gehen schien.

. Herrn Alfred Rudolph fiir lautstarke Unterstiitzung in ruhigen Momenten.

. Anne Biermann, Gisela Grohne, Esther Frommhold und Jiirgen Frommhold

fiir das Korrekturlesen der Arbeit.

. meinen Eltern Esther Frommhold und Jiirgen Frommbhold fiir die Unter-

stiitzung wihrend fast eines Jahrzehnts des Studiums und zuvor fast zwei
Jahrzehnten meines Lebens. Ebenso in den Dank eingeschlossen ist meine
gesamte Familie. Der Platz an dieser Stelle und mein Wortschatz wiirden
wohl nicht ausreichen, daher einfach nur: Danke!

. meiner Freundin Anne Biermann. Kurz vor Beginn meiner Promotion durfte

ich sie kennenlernen und die Tatsache, dass sie mit mir auch anstrengende
Zeiten zum Ende der Promotion und zum Beginn einer neuen Arbeitsstelle
durchlebt hat, l4sst mich zuversichtlich und gliicklich in die Zukunft blicken!

. der Christian Doppler Forschungsgesellschaft und der Lam Research AG

fiir die Finanzierung dieser Arbeit.



Literaturverzeichnis

Philipp Erhard Frommbhold (links) und Dr. Robert Mettin (rechts).






Lebenslauf

Name

Geburtstag
Geburtsort

Nationalitat

1992-1996
19962005
Juni 2005

20062011

September 2009
September 2011

Oktober 2011

Philipp Erhard Frommbhold

05.07.1985
Wismar

deutsch

Fritz—Reuter—Schule Wismar
Geschwister—Scholl-Gymnasium Wismar
Abschluss mit der Allgemeinen Hochschulreife

Studiengang Physik an der
Georg—August—Universitat Gottingen

Erwerb des Hochschulgrades B.Sc. in Physik
Erwerb des Hochschulgrades M.Sc. in Physik

Beginn der Promotion an der
Georg—August—Universitat Gottingen



	Einleitung
	1 Erzeugung monodisperser Hochgeschwindigkeits–Sprays
	1.1 Motivation
	1.2 Grundlagen
	1.2.1 Lineare Stabilitätsanalyse
	1.2.2 Akustisch gesteuerter Zerfall eines Flüssigkeitsstrahls

	1.3 Experimenteller Aufbau
	1.3.1 Variante A: Edelstahlscheibe
	1.3.2 Variante B: Siliziummembran

	1.4 Auswertung
	1.4.1 Strahlparameter für verschiedene Flüssigkeiten
	1.4.2 Begrenzung der Tropfengeschwindigkeit
	1.4.3 Anpassung der Tropfengröße
	1.4.4 Zerfallslänge des Flüssigkeitsstrahls
	1.4.5 Verteilung der Tropfengröße und -geschwindigkeit
	1.4.6 Vergleich unterschiedlicher Düsendurchmesser

	1.5 Zusammenfassung

	2 Erzeugung und Untersuchung des Aufpralls einzelner Mikrotropfen
	2.1 Motivation
	2.2 Experimenteller Aufbau
	2.2.1 Aufladung und Ablenkung von Einzeltropfen
	2.2.2 Aufnahmetechnik

	2.3 Auswertung zur Erzeugung einzelner Mikrotropfen
	2.3.1 Prozess der Tropfenaufladung
	2.3.2 Bewegungsgleichungen im elektrischen Feld
	2.3.3 Limitierung der Methode

	2.4 Auswertung zum Aufprall einzelner Mikrotropfen
	2.4.1 Ansicht von der Seite und von unten
	2.4.2 Ausbreitungsdynamik
	2.4.3 Maximaler Ausbreitungsdurchmesser
	2.4.4 Tropfenprofil

	2.5 Zusammenfassung

	3 Messung der substratnahen Strömungsgeschwindigkeit beim kontinuierlichen Auftreffen von Tropfen auf ein rotierendes Substrat
	3.1 Motivation
	3.2 Experimenteller Aufbau
	3.3 Auswertung
	3.3.1 Flüssigkeitsfilm auf einem rotierenden Substrat
	3.3.2 Entwicklung des Einschlagskraters
	3.3.3 Messung der substratnahen Strömungsgeschwindigkeit

	3.4 Zusammenfassung

	Resumé und Ausblick
	A Lineare Stabilitätsanalyse eines Flüssigkeitsstrahls
	B Druckabfall entlang eines Rohres mit kreisförmigem Querschnitt
	C Impedanz des piezokeramischen Schallwandlers
	D Einfluss der Düsengeometrie auf die Austrittsgeschwindigkeit und die Fitparameter C1 und C2
	E Schaltpläne der Hochspannungselektronik zur Tropfenaufladung
	F Überblick der PIV–Messungen zum Tropfeneinschlag auf ein rotierendes Substrat
	Symbolverzeichnis
	Literaturverzeichnis

