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IVADAS

Pastaruoju metu miniatiirizacija yra pagrindiné mokslo ir technologijy plétrai
jtaka daranciy veiksniy, ypa¢ biomedicinos ir iSmaniyjy dévimy prietaisy srityje.
Vienas i§ sparCiausiai besivystan¢iy elementy biomedicinoje yra mikroskystiniai
elementai. Mikrokanalai sgveikauja su jvairiais skyséiais (tokiais, kaip biologiniai
skysciai, biodalelés, techniniai skyséiai ir t.t.), todél jy geometrijos, dinamikos,
gamybos ir medziagy tyrimai yra ypac¢ aktualiis, leidziantys atsakyti j vis naujai
iSkylanCius klausimus. Artimiausiu metu mikroskyséiy technologijos pakeis
tradicinius analitinius metodus biomedicinoje.

Galimybé valdyti daleliy judéjimg ar atskirti skys¢iy miSinius ] atskirus
komponentus prietaisuose, kuriy veikimas pagrijstas skyscio tekéjimu mikrokanalais,
yra siekiamybé daugelyje pritaikymo sriciy. Tai galima jgyvendinti sukiirus tam
tikrus atskiriamuosius filtrus, leidziancius skyséiui tekéti sulaikant jame esancias
tam tikras daleles. Taciau, naudojant tokius filtrus, yra tam tikry apribojimy: kai
filtras yra uzpildomas, sumazéja filtravimo talpa, keiciant ar pasSalinant filtrg, jame
efektyvios ir universalios skysciy valdymo technologijos, apimancios daug jvairiy
biomolekuliy (pvz., bakterijos, lastelés ir kt., kuriy dydis nuo ~ 1 pm iki 30 pm) ir
terpiy (pvz., kraujas, seilés ir kt.), sukiirimas. Daleléms valdyti naudojami dviejy
tipy metodai — aktyviis (pvz., akustoforezé) ir pasyviis (pvz., mikrovoztuvai,
mikrofiltrai ir kt). Abu valdymo budai naudojami diagnostikoje ir medicinoje.
Pasyvus biidas pagrjstas hidrodinaminiu daleliy valdymu, derinant geometrijg ir
skyscius; o aktyvus biidas — akustiniu valdymu. Abu biidai yra placiai taikomi,
aptariami ir nagrinéjami, taciau jie turi tam tikry apribojimy, tokiy kaip prastas
daleliy ar skys¢iy atskyrimo efektyvumas, atskiriamy daleliy budingas dydzio
diapazonas nuo 1 iki 20 pm, medziagos Siluminiai jtempiai srauto metu, kurie gali
suardyti daleles, ir panasiai.

Sio tyrimo tikslas yra sukurti naujg, tariniy akustiniy bangy generavimo
principu pagrista technologija. Si technologija yra pagrista naujos besvinés
pjezokeramikos, kuri gali biiti naudojama akustoforezé€s procese, vystymu.
Akustoforezé yra bekontaktis mikrodaleliy valdymo biuidas, kurio metu dalelés
atskiriamos naudojant didelio intensyvumo akustines bangas. Naudojant
akustoforeze, nebereikia mikrofiltry ar mikromembrany. Akustiniy ir srauto jégy
veikiamos dalelés yra nukreipiamos j akustiniy bangy suformuotus slégio mazgus
arba ptpsnius, priklausomai nuo daleliy parametry ir akustinés bangos ilgio. Todél,
projektuojant tokius jrenginius, biitina jvertinti tokius parametrus, kaip daleliy dydis,
tankis, sptidumas, skys€io klampumas, srauto greitis, mikrokanalo geometrija,
medziaga ir t. t.

Labai svarbu tokiose sistemose sumazinti energijos nuostolius, kurie gali
nulemti nepageidaujamus fizikinius reiskinius, pavyzdziui, kaitima. Todél tirinéms
akustinéms bangoms generuoti butina parinkti  didziausio efektyvumo
pjezoelektrines medziagas ir suprojektuoti optimalios geometrijos mikroskystines
sistemas. Kitas svarbus uzdavinys, kurj sprendzia mokslininkai, yra
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biosuderinamumas. Todé¢él naujos beSvinés pjezokeramikos kiirimas, pakeiciant
tradicing Svino cirkonio titanato (PZT) keramika, sulaukia didelio susidoméjimo
tokiose daleliy valdymo srityse, kur svarbus yra biologinis suderinamumas.

Tyrimy objektas — funkcinis mikroskystinis elementas, valdomas tiiriniy
akustiniy bangy.

Darbo tikslas — besvinio pjezoelektrinio nanokompozito pagrindu sukurti
mikrodaleléms valdyti tirinémis akustinémis bangomis skirtg funkcinj mikroskystinj
elementa.

Suformuluotam tikslui pasiekti darbe yra sprendziami tokie uzdaviniai:

1. Ivertinti PZT/PMMA, PZT/PVB ir PZT/PS kompozity tinkamuma

formuoti mikroskystinius elementus.

2. Susintetinti ir istirti besvinj pjezoelektrinj / polimerinj kompozito ruosinj,

skirtg mikroskystiniams funkciniams elementams formuoti.

3. Besvinio pjezoelektrinio / polimerinio kompozito pagrindu suprojektuoti ir

iStirti mikroskystinj funkcinj elementa.

4. Sukurti skys¢iy koncentracijos mikrokanaluose nustatymo metodika, grista

koherentinés optikos principais.

Tyrimo metodai, programinés priemonés:

Sis darbas buvo parengtas taikant teorinius ir eksperimentinius tyrimo
metodus. Teoriniai tyrimai atlikti analitiniais ir skaitiniais metodais. Projektavimui,
modeliavimui baigtiniais elementais ir rezultaty apdorojimui naudotos S§ios
programos: GSolver ir COMSOL Multiphysics.

Nanokompozitiniy medziagy struktiirinés analizés kokybiniai tyrimai atlikti
automatiniu rentgeno spinduliy difraktometru ,,D8 Discover Bruker* ir rentgeno
spinduliy energijos dispersijos spektrometru ,,Quantax* su Hypermap funkcija.
Molekuliy ir miSiniy charakterizavimas, vibraciniy spektry identifikavimas atliktas
Furjé transformacijos infraraudonosios srities spektrometru. Nanokompozity ir
funkciniy elementy pavirSiaus tyrimai atlikti skenuojamuoju elektroniniu
mikroskopu QUANTA200FEG, atominiy jégy mikroskopu JPK NanoWizard3 bei
optiniu mikroskopu. Mikromechaniniy elementy ir nanokompozity dinaminés
charakteristikos iSirtos lazeriniu doplerio vibrometru POLYTEC ir spekly
interferometru PRISM.

Eksperimentiniai tyrimai buvo atlikti Kauno technologijos universiteto
Mechanikos inZinerijos ir dizaino fakultete, Mechatronikos institute bei naudojant
jranga, prieinamg KTU Atviros prieigos centre.

Mokslinis naujumas

1. Mikroskystiniams funkciniams elementams formuoti Susintetintas besvinis
pjezoelektrinis polimerinis (BCZT/PMMA) kompozitas.

2. Vibraciniu-terminiu budu plezoelektriniame nanokompozite suformuotas
mikroskystinis funkcinis elementas.

3. Sukurta mikroskystiniy funkciniy elementy akustiniy bangy vizualizavimo
metodika.
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Ginamieji teiginiai

1. Susintetintas besvinis pjezoelektrinis polimerinis (BCZT/PMMA) kompozitas
pasizymi pjezoelektriniu efektu mikrometriniu lygiu.

2. Koherentinés optikos principais sukurtos skysCiy koncentracijos vertinimo
technologijos jgalina netiesioginiu metodu nustatyti skysCiy lazio rodiklio
kitimg nuo 1,26 iki 1,54 ir analizuoti laike suvidurkintus skys¢iy dinamikos
procesus.

3. Sukurtas beSvinis pjezoelektrinis nanokompozitas yra termoplastikas ir yra
tinkamas mikrostruktiroms formuoti vibraciniu-terminiu biidu.

Praktiné verté

1. Sukonstruotas  vibracinis-terminis  pjezoelektrinis  keitiklis,  skirtas
mikroskystiniams elementams formuoti nanokompozitiniuose
termoplastikuose.

2. Sukurta netiesioginé ir nekontaktiné skys¢iy Kkoncentracijos nustatymo
mikrokanaluose metodika.

3. Besvinio pjezoelektrinio nanokompozito pagrindu suformuotas mikroskystinis
funkcinis elementas, skirtas mikrodaleléms valdyti tarinémis akustinémis
bangomis.

Darbo rezultaty aprobavimas

Disertacijoje pateikti tyrimy rezultatai buvo paskelbti penkiose publikacijose.
Dvi i§ juy Web of Science duomeny bazéje referuojamuose leidiniuose su
cituojamumo indeksu (Q1 kvartilio Zurnalai), vienas Web of Science duomeny
bazéje referuojamame leidinyje be cituojamumo indekso ir du konferencijy
pranesimy medziagoje.

Tyrimy rezultatai pristatyti trijose tarptautinése konferencijose: 33- oje
tarptautinéje  konferencijoje Vibroengineeringe (Vokietija, 2018), treciojoje
tarptautinéje konferencijoje ,,International conference on material engineering and
advanced manufacturing technology MEAMT* (Kinija, 2019) ir NATO seminare
,,Advanced nanomaterials for detection of CBRN* (Ukraina, 2019).

Darbo apimtis ir struktara:

Daktaro disertacijg sudaro jvadas, 4 pagrindiniai skyriai, iSvados, literatiiros
saraSas, disertacijos santrauka ir autoriaus CV bei publikacijy sgrasas. Disertacijos
apimtis yra 122 puslapiai. Disertacijos pagrindinéje dalyje, apimancioje 81 puslapj,
yra 78 paveikslai, 14 lenteliy, cituojamas 151 literatliros Saltinis.

Literatiiros apzvalgos skyriuje nagrinéjami mikroskystiniai prietaisai, tokie
kaip  biosensoriai, neuroniniai zondai, mikrosiurbliai, mikromaisytuvai,
mikrovoztuvai, mikrokanalai, mikrofiltrai, apzvelgtos jy gamybai naudojamos
medziagos bei mikrodaleliy akustiniai valdymo budai. Skyriaus pabaigoje
suformuluojamas disertacijos tikslas ir uzdaviniai.

Antrajame skyriuje nagrinéjamos pjezoelektrinés kompozitinés medziagos
PZT/IPMMA, PZT/PS ir PZT/PVB, siekiant jvertinti §iy medziagy tinkamumg
terminio vibracinio formavimo metodu pagaminti pjezoelektrinius mikroskystinius
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funkcinius elementus, veikian¢ius tiiriniy akustiniy bangy pagrindu. I$nagrinétos
suprojektuoto mikrokanalo dinaminés savybés, nustatyti teoriniai skys¢iy srautai.

TreCiajame skyriuje apraSomi naujai susintetinto beSvinio kompozito
cheminiai, fizikiniai ir mechaniniai tyrimai, jvertinant §ios medziagos tinkamuma
mikroskystiniy funkciniy elementy gamybai. Taip pat nagrinéjamas suprojektuotas
mikrokanalo funkcinis elementas, skirtas mikrodaleléms valdyti naudojant tirines
akustines bangas. Atlikti teoriniai ir eksperimentiniai mikrodaleliy fokusavimo
tyrimai.

Ketvirtajame skyriuje pristatomos koherentinés optikos principu veikiancios
skyséiy koncentracijos tyrimo metodikos. Siame skyriuje aprasyta sukurta skyséiy
koncentracijos nustatymo metodika, grjsta skys¢iy lizio rodiklio netiesioginiu
jvertinimu pagal difrakcinius matavimus. Dinaminiy procesy ir akustiniy slégiy
pasiskirstymui mikrokanaluose vizualizuoti panaudotas Denisiuko hologramy
uzra§ymo principas.

Disertacijos iSvadose apibendrinti atlikty teoriniy ir eksperimentiniy tyrimy
rezultatai.
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I. MIKROSKYSTINIU FUNKCINIU ELEMENTU GAMYBOS IR
TAIKYMO APZVALGA

1.1 Mikroskystiniy funkciniy elementy klasifikavimas ir taikymas

Mikroskystinius funkcinius elementus tiriantis mokslas nagrinéja skysciy
elgseng mikroerdvése ir mikrominiatlirizuoty prietaisy gamybos technologijas.
Mikroskystiniuose elementuose apdorojami ir analizuojami labai mazi skysciy
kiekiai (nuo mikrolitry iki femtolitry). Todél mikrometriniame lygyje skyscCiai
elgiasi kitaip, palyginti su makrolygiu. Mikroskystinis funkcinis elementas yra
iSlieta arba iSpjauta mikrokanaly sistema, susieta su makroaplinka. Mikroskystinio
funkcinio elemento dizainas priklauso nuo taikymo srities (akustoforezé,
elektroforezé, maiSymas, DNR analiz¢ ir t. t.) [1].

Mikroskystiniai prietaisai

[
{ ]

Lankstds Standids

l |
| [ I ]

Mikrotransportavimas Mikromaisymas Mikrodozavimas Mikrofiltravimas Mikrosiurbimas

1.1 pav. Mikroskystiniy funkciniy elementy tipai ir funkcijos

Mikroskystiniai funkciniai elementai, priklausomai nuo medziagy, i$ kuriy yra
pagaminti, skirstomi j lanks¢ius ir standzius, o integruoti ] sudétingesnes sistemas
atliecka mikrotransportavimo, mikromaiSymo, mikrodozavimo, mikrofiltravimo ir
mikrosiurbimo funkcija (1.1 pav.).

Mikroskystiniai funkciniai elementai yra naudojami kaip slégio, kontakto ar
Slyties jutikliai [2]. Jie uztikrina didelj tikslumg ir universaluma, taiau turi ir
trukumy. Jei Sie jutikliai yra taikomi biomechanikoje, jie turi buiti lankstdis ir
pakankamai ploni [3]. Kartais mikrokanalo storis siekia tik keliasdeSimt
mikrometry. TaCiau tuo pat metu jie tampa labai jautrlis iSorés poveikiui [4].
Lanksttis mikroskystiniai funkciniai elementai, pavyzdziui, uzpildyti galio ir inidzio
skystu metalu [4], pasizymi dideliu tikslumu. Gauti duomenys parodé slégio jutiklio
pastovumg ir atkuriamumg bei gerg jautrumg. Patikimas ir nuolatinis jutikliy
veikimas esant jvairioms deformacijoms patvirtino jy tvirtumg ir funkcionaluma.

Sungbong Kim ir kt. [5] sukiiré dévima prakaito jutiklj, kuris yra autonominis
ir radijo signalu perduoda informacija. Sis mikroskystinis jutiklis nepertraukiamai
tiria prakaito sudétj ir jos pokytj ir informacija perduoda apdoroti. Sio jutiklio
mikrokanalai pagaminti i§ polidimetilsiloksano (PDMS) naudojant litografija.
Dévimi temperatiiros jutikliai taip pat gaminami mikroskystiniy funkciniy elementy,
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uzpildyty skystu metalu, pagrindu [6]. Sie jutikliai yra taikomi pazangiose sveikatos
stebésenos sistemose.

Ne maziau svarbios yra lanks¢ios mikrojungtys, uztikrinancios kuriamy
sistemy pritaikomumg ir universalumg [7]. Lanks¢iy jung€iy naudojimas uztikrina
atsparumg dideléms deformacijoms ir jtempiams. Duomeny surinkimui
mikroskystiniuose elementuose svarbus yra elektrinis laidumas ir optinis
skaidrumas. Todél mokslininkai vietoje anglies nanovamzdeliy [8] naudoja sidabro
nanovielutes [7]. Jos pasizymi itin dideliu elektriniu laidumu ir uZtikrina elektriniy
grandiniy stabiluma esant jvairioms salygoms [9].

O ypaé didelj susidoméjimg kelia lanks¢ios mikroskystinés technologijos. Jos
ypac placiai taikomos biomedicinoje dé¢l suderinamumo (lankstumo) su biologiniais
audiniais.

1.2 pav. PDMS pagrindu pagamintas mikroskystinis prietaisas, skirtas kraujui
prisotinti deguonimi [10]

Lankstiis mikroskystiniai funkciniai elementai yra taikomi jvairiose
biologinése sistemose, pavyzdziui, Kraujui jsotinti deguonimi (1.2 pav.) [10],
dirbtinése kraujagyslése (1.3 pav.) [11], kuriant PDMS mikrodaleles, imituojanéias
raudonuosius kraujo kiinelius [12], ir Kitur.

1.3 pav. Porétos dirbtinés kraujagyslés skerspjiivio SEM vaizdas (skalé 100
um) [11]
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Lanksttis neuroniniai zondai (1.4 pav.) yra dar viena lanks¢iy mikroskystiniy
sistemy taikymo biologijoje sritis. Dabartiniai kietieji zondai nesuderinami su
nerviniais audiniais dél jy mechaninio nesuderinimo su minkstais biologiniais
audiniais. Ilgalaikis kietyjy zondy naudojimas nerviniuose audiniuose yra susij¢s su
daugeliu problemy, pavyzdziui, su neuroinflammentacija [13]. Lankscios
mikroskystinés plokstelés, pagamintos i§ Pl, parileno, PDMS ir kity medziagy, yra
naudojamos gaminant minkstus neuroninius zondus [14, 15]. Sie zondai pasizymi
puikiu suderinamumu su biologiniais audiniais. Jie taip pat pasizymi itin dideliu
universalumu, t.y. galima kurti jvairaus standumo zondus, jie pasiZymi geru
elektriniu laidumu, juos naudojant galima atlikti vaisty injekcijas j lokalias zonas.

Skyscio isleidimas

1.4 pav. Lankstus neuroninis zondas su integruotais mikrokanalais, skirtais
vaistams suleisti j nervinius audinius, pagamintas fotolitografijos biidu [15]

Nors lankstiis mikrokanaly funkciniai elementai turi daug privalumy, palyginti
su standziais, taciau jy teorinis, skaitmeninis ir eksperimentinis tyrimas yra daug
sudétingesnis. Pavyzdziui, mikrokanaly fizikiniai parametrai mikrometriniame
lygyje turi itin didelj poveikj funkcionalumui (srauto greitis, pasiprieSinimas,
difuzija ir t.t.) [16]. Tuo pat metu srautas, slégis ir kiti mikroskystiniai procesai
paveikia mikrokanaly geometrija, t.y. sukelia jy deformacijas [17]. Mikrokanalo
geometrija, skysCio klampumas, sienelés saveika su skys¢iu, mikrokanalo
deformacijos — tai tik dalis parametry, kuriuos reikia jvertinti projektuojant
mikroskystines sistemas ir kuriant jy modelius (1.5 pav.) [18]. Mikrokanaly
skerspjiivio kitimas dél deformacijos turi lemiamg jtakg mikroskystiniy elementy
funkcijoms, tokioms kaip mikromaiSymas, mikrovoztuvas, mikrosiurbimas ir
mikroatskyrimas.
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ISleidimas

(a)

lleidimas

1.5 pav. Scheminis (a) mikrokanalo vaizdas, kai juo teka skystis: (b)
mikrokanalo skerspjavis, kai slégio néra, (c) mikrokanalo skerspjuvis, paveiktas
slégio [18]

Plastisky ir lanksc¢iy mikroskystiniy funkciniy elementy savybé, uZtikrinanti
mazesnj slégio kritimg, naudojama kuriant daugelj unikaliy mikroskystiniy prietaisy,
ypa¢ imituojant biologines sistemas (angl. organs on a chip) [19]. Dél sudétingo
srauto ir lanks¢iy mikrokanaly sieneliy sgveikos srauty fizikinis modeliavimas yra
komplikuota uzduotis. Tod¢l modeliuojant daznai mikrokanaly sienelés laikomos
standziomis.

Thomas Gervaisas ir kt. sukiiré paprastg modelj, skirtg srauto elgesiui
prognozuoti lanks¢iame, santykinai dideliuose mikrokanaluose, kuriy sienelés storis
didesnis kaip 6 mm [20]. Véliau Perry‘is Cheungas [21] ir Brianas S. Hardy‘is
[22]patobulino §j modelj, kad biity galima parinkti jvairesnes krastines salygas [21].

Abhishekas Rajus ir Kiti i§vedé ir iStyré teorinj plony sieneliy (Storis mazesnis
nei 100 mikrometry) ir skysCio sgveikos modelj [23], o iSplété iki slégio
pasiskirstymo mikrokanale modelio [24].

D¢l mazo mikrokanaly dydzio Reinoldso skaiCius (santykis tarp inerciniy ir
klampos jégy) mikrokanaluose yra mazas, todél srautas mikrokanaluose yra
laminarinis ir stabilus [25]. MaiSymo procesas mikrokanaluose vyksta ganétinai
létai. Todél trumpuose mikrokanaluose naudojami pasyvas ir aktyvis maiSymo
biidai. Pasyvus maiSymas yra biidas, kai nenaudojama iSoriné energija, o remiamasi
hidrodinamika, siekiant padidinti dviejy maiSomy skyséiy kontaktinj plota
(1.6 pav.). Aktyvus maiSymas yra toks, kuriam reikalinga iSoriné energija norint
pagerinti medziagy maiSymasi.
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(a) Kiasikinés T formos mil ke w I3leidimas

leidimas B

(b) T formos mil isyklé su is is klidtimi; y = -600 pm

I3gaubtos klidtys

1.6 pav. Klasikinés T formos mikromaiSyklés (a) ir T formos maiSyklés su
iSgaubtomis klititimis (b) 3-D modeliai [26]

MaiSymui pagerinti taip pat naudojami lanksCiy ir plastisSky sieneliy
mikrokanalai [27]. StandZiame mikrokanale peréjimas nuo laminarinio j turbulentinj
rezimg vyksta esant kritiniam Reinoldso skaiciui [28], tam naudojamos dirbtinés
klittys skyséio tekéjimo kelyje (1.7 pav.).

1.7 pav. PDMS pagrindu pagamintas lankstus T formos mikromaiSytuvas,
kurio aktyviaja zong sudaro serija susiauréjimy (a) arba vingiuotas mikrokanalas (b)
[27]
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Mikrovoztuvas yra vienas i§ pagrindiniy komponenty skysCiy srautui
mikroskystinéje sistemoje sulaikyti ir valdyti [29]. Mikrovoztuvai reguliuoja skys¢io
srautg. Pagal veikimo biidg mikrovoztuvai gali biti klasifikuojami j uzdaromuosius
arba atidaromuosius. Pagal veikimo tipg mikrovoztuvai skirstomi j dvi pagrindines
grupes: aktyviuosius ir pasyviuosius. Pasyvils voztuvai, dar vadinami atbuliniais
voztuvais, yra gana paprasto dizaino ir lengvai integruojami ] mikroskystines
sistemas. Jie naudojami skys¢io srautui reguliuoti viena kryptimi [30]. Aktyviy
mikrovoZtuvy gamyboje naudojami sudétingi projektavimo ir gamybos procesai.
Mikrovoztuvy valdymui naudojamos magnetinés, elektrinés, pjezoelektrinés arba
terminés pavaros [31], t.y. jiems reikalinga iSoriné energija. Aktyviems pasyvieji.
1.8 pav. parodytas pasyviy mikrovoztuvy veikimo principas [32]. Aktyviems
mikrovoztuvams reikalinga iSoriné energija. Todél dazniau mikroskystinése
sistemose naudojami lankstiis mikrovoztuvai. Pavyzdziui, } mikrokanalus jterpiamos
lanks¢ios arkos [33], kurias sulenkiant ar iStiesiant yra valdomas srautas.

L Skyscio
kamera

e [l - -
N K )\ 1 Mikroskylés
Virsus t// A [ LA - L 2

N Valdymo
Sandarinimo .
sluoksnis
VirSutinis @ 1500

kamera
pavirsius = il - G -

Apatinis - —

pavirsius e R

ISleidimas

Vienetai: pm :1 (y()(l-

(a) (b) (d)

1 ©

1.8 pav. Trimatis pasyvaus mechaninio mikrovoztuvo modelis (a), matmenys
(b), skyscio sritys (c) ir veikimo principas (d) [32]

Mikrosiurbliai yra dar vienas butinas vadinamosios laboratorijos ant lusto
(angl. lab-on-chip) komponentas, uztikrinantis méginiy paémimg ir iStirty skyséiy
pasalinimg.  Mikrosiurbliai  skirstomi ] mechaninius ir nemechaninius.
Mechaniniuose mikrosiurbliuose naudojami atbuliniai voztuvai ir elektrostatinés,
elektroaktyvios, elektromagnetinés, pjezoelektrinés (1.9. pav., i) ir Siluminés pavaros
[34]. Nemechaniniai mikrosiurbliy veikimas yra pagrijstas elektrohidrodinaminémis,
magnetohidrodinaminémis, elektro-osmotinémis, drékinimo (1.9. pav, i) ir
elektromechaninémis savybémis [13, 35].
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1.9 pav. Integruotas pjezoelektrinis peristaltinis mikromechaninis siurblys (i)
[33] ir autonominis mikroskystinis siurblys, veikiantis skys¢iy garinimo i$
biosiliciniy plony poréty pléveliy pagrindu (ii) (a — pipeté, b — pipetés galas su
kapiliariniu vamzdeliu, ¢ —plona poréta biosilicino plévelé) [35]

Standartiniai mikrosiurbliai turi jvairiy trikumy. Gamybos procesas yra
sudétingas, reikalauja daug laiko, juose stebimi méginiy ir reagenty nuostoliai. Dar
vienas trikumas, susij¢s su standartiniais silicio pagrindo mikrosiurbliais, yra toks,
kad jie yra pagaminti i§ maziausiai dviejy skirtingy medziagy, standzios kameros ir
elastingos membranos [13]. Abi medziagos turi bati patikimai sujungtos, ir yra
didelé rizika, kad, esant aukStam slégiui, jos gali tapti nebesandarios. Atsizvelgiant |
auk$¢iau i$vardintus trikumus buvo pradéta mikrosiurbliy gamybai naudoti
lanks¢ias medziagas [33].

Medicinoje, diagnostikoje, cheminéje analizéje ir kitur yra svarbu gebéti
risiuoti ir atskirti mikrodaleles. PavyzdZiui, véziniy lasteliy atskyrimas [36],
cheminiy priemaisy pasalinimas ir kt. Mikroskystiniai atskyrimo metodai skirstomi j
aktyviuosius ir pasyviuosius. Aktyviis metodai naudoja iSorine energijg ir yra
pagrjsti magnetoforeze, optiniu daleliy ,,gaudymu®, dielektroforeze ir akustoforeze
[37]. Pasyviuose metoduose yra naudojama mikrokanaly geometrija ir struktira,
daleliy saveika, srauto laukas ir pusiausvyra tarp jégy ir sgveikos kanaluose [38].
Derinant aktyviuosius ir pasyviuosius metodus, yra kuriamos hibridinés sistemos
[39].
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1.2. Mikroskystiniy prietaisy gamybai naudojamos medziagos

Mikroskystiniy prietaisy gamybai dazniausiai naudojami polimerai, t.y. jie
uztikrina mikroskystinéms sistemoms reikalingg lankstuma ir elastinguma. Polimery
lankstumg ir elastinguma nusako Jungo ir $lyties moduliai. Polimerai, pasiZymintys
mazesniu elastingumo ar $lyties moduliu, yra lankstesni (1.10 pav.). Nors medziagy
elastingumas yra baziné¢ medziagos savybé, ja galima Siek tiek koreguoti medziagy
sintetinimo metu.

MedZiagos Parilenas  PET Ecoflex
Si Stiklas \ P| OSTE PDMS
Standus Elastingas
Jungo 1TPa 1GPa 1MPa OPa
modulis

1.10 pav. Mikroskystiniy prietaisy gamybai naudojamy medZziagy Jungo
modulio spektras [13]

Polimerai gali biiti standiis, traplis ar elastingi, priklausomai nuo jy struktiiros
ir sintezés metodo. Polimerg galima parinkti atsizvelgiant j konkrety pritaikyma
mikroskystiniuose prietaisuose. Mikroskystiniams prietaisams formuoti naudojami
polimerai yra skirstomi j termoreaktyvius polimerus, termoplastikus, elastomerus ir
termoplastinius elastomerus [40]. Termoreaktyviis polimerai sukietéja negrjztamai,
yra standus ir tvirti [41]. Termoplastikai gali bti trapiis arba lankstis, priklausomai
nuo jy amorfiniy ir kristaliniy savybiy, storio ir sintezés budy [42]. Elastomery
savybes galima koreguoti kei¢iant cheminius komponentus ir sintezés metodus [43].
Elastomerai taip pat pasizymi savybe, leidZianCia perskirstyti apkrova taip, kad
véliau grizty i prading biiseng. Termoplastiniai elastomerai susideda i§ termoplastiky
ir gumy ir pasizymi abiem grupéms budingomis ypatybémis [44]. Ivairiy polimery,
naudojamy mikroskystiniy elementy gamybai palyginimas pateiktas 1.1 lenteléje.

Siloksano elastomerai, tokie kaip polidimetilsiloksanas (PDMS), yra
placiausiai naudojami mikroskystiniy prietaisy gamyboje. PDMS pasizymi
santykinai zema stikl¢jimo ir lydymosi temperatira bei turi maza 250 kPa Slyties
modulj, o tai lemia jo didelj elastinguma ir pritaikomumg praktikoje [45, 69]. PDMS
pasizymi dideliu optiniu skaidrumu [70], todél procesus mikroskystiniuose
elementuose galima stebéti realiu laiku. Mikroskystiniy elementy skaidrumas ypac
svarbus siekiant suprasti fizikinius ir biologinius procesus [45, 69, 70]. Dél to, kad
PDMS yra ilgaamz¢, lengvai integruojama ir dujoms nepralaidi medziaga, ji yra
gana placiai naudojama mikroskystiniy elementy gamyboje [45-47, 69, 70].
Nepaisant privalumy, PDMS taip pat turi ir trukumy: hidrofobiskumas, pralaidumas
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kai kuriems skys¢iams ir dujoms ir nesuderinamumas su kai kuriais tirpikliais [71,

72].
1.1 lentelé. Dazniausiai naudojamos medziagos mikroskystiniams elementams
gaminti
. Gamybos . . _ . . _
Polimeras metodas tg E Privalumai Trikumai Literatiira
Sudétinga
Skaidrus, mazas Integruoti
; elektrodus,
Jungo modulis, li absorbuoti
Kontaktiné 1,32- pavirsiaus gall absorbuoti
PDMS : " NA | 2,97 e mazas 45-47
litografija drékinimas . .
MPa T hidrofobines
modifikuojamas
molekules ar
plazma S
cheminius
elementus
Skaidrus,
-I[I?jrg\]/lirr]:]; 3.2- f)?rr:ﬁ?t?émas Neatsparus
PMMA L 105 | 3,4 ’ tirpikliams, 48-50
lazerinis op Paprasta
L a . trapus
apdirbimas gamyba, galima
modifikuoti
Gali
absorbuoti
mazas
PV/DE Termln!nls NA 1-3 PJezg§lektr1ne hidrofobines 51.53
formavimas GPa medziaga molekules ar
cheminius
elementus,
neskaidrus
Maza kaina,
atsparus
smiigiams, Neatsparus
- maza vandens organiniams
PC Terminis 145 | 224 absorbcija, tirpikliams, 54-56
formavimas GPa .
geros sugeria UV
mechaninio spindulius
apdirbimo
savybés
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1.1 lentelé. Tg¢sinys

Polimeras Gamybos tg E Privalumai Trukumai Literatiira
metodas
Dél didelio
. standumo netinka
Lengvai . y
: mikrovoztuvy
apdirbamas, L
uv . gamybai, dél
formuojamas 1 100 | Skaidrus, dideles kainos
TPE L "| NA atsparus - 57-59
terminis MPa R nenaudojamas
; tirpikliams, e
formavimas . masinéje
nepralaidus . ..
dui mikroskystiniy
ujoms
elementy
gamyboje
Biologinis
suderinamumas,
maza vandens Didelé kaina,
. absorbcija, sudétinga gamyba,
Parilenas Slu_oksmq <90 2,74 skaidrumas, sunkus valdymas, | 60-62
garinimas GPa L
atsparumas prastas sukibimas
tirpikliams, su pagrindais
pavirsiaus
atitikimas
Skaidrus,
blologlskal Brangus
- suderinamas, i
Terminis 19- inertinis apdirbimas,
PS formavimas, | 100 | ;' ' .| netinka giliems 63-65
lieii 2,9GPa | standus, lengvai
iejimas kanalams
kei¢iamas -
s formuoti
pavirsiaus
drékinimas
Geros duiu ir Mazas cheminis
1os dujy atsparumas,
- drégmés T
Terminis = reikalingas
formavimas 69— | 2-2,7 barjerinés pavirsiaus
PET L ' ! savybés, .. 66-68
terminis 78 | GPa . apdorojimas
. cheminis .
klijavimas s plazma pries$
inertiSkumas, S .
i klijuojant prie
perdirbamumas .
pagrindo

Parilenas (termoplastinis polimeras) dél lankstumo, biologinio suderinamumo
ir mazo vandens absorbavimo labai daznai naudojamas biomedicinai skirty
mikroskystiniy funkciniy elementy gamyboje [60-62]. I§ parileno pagaminti jutikliai
gali buti implantuojami j gyvus organizmus, O tai leidZzia stebéti raumeny
susitraukimus. Parilenas daznai yra naudojamas kaip PDMS’e suformuoto
mikrokanalo karkasas, padedantis islaikyti geometring forma [62].

Polietileno tereftalatas (PET) taip pat yra termoplastinis polimeras, kuris
mikroskystinése sistemose naudojamas kaip platforma mikroskystinei sistemai.
Parenkant geometrinius parametrus bei valdant PET formavimo procediirg, galima
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iSgauti labai jvairiy mechaniniy savybiy sluoksnius, tai leidzia pagaminti itin plataus
veikimo diapazono jutiklius [66-68].

Poliamidas (PI) dél biologinio suderinamumo, gery cheminiy savybiy ir
terminio stabilumo yra dar vienas polimeras, kuris pladiai naudojamas
mikroskystiniy funkciniy elementy gamybai. Pl pagrindu mikroskystiniy elementy
gamybai naudojamas laminavimas ir aukuojamojo sluoksnio technologijos [73].
Funkciniai elementai, pagaminti i§ PI, naudojami filtravime, membrany gamyboje,
vaistams dozuoti ir integruotose mini laboratorinése sistemose [74]. Dél biologinio
suderinamumo Pl pagrindu pagaminti mikroskystiniai prietaisai yra naudojami
medicininiy biojutikliy gamyboje, o cheminis Pl inertiSkumas leidzia Kkurti
organinius mikroreaktorius [75]. Dél Pl polimero nepralaidumo dujoms, lanks¢ios
Pl membranos naudojamos mikrosiurbliams gaminti [76].

Su siloksano elastomerais naudojamos jvairios polimerinés medziagos
(politetrafluoretilenas, polivinilideno fluoridas, parilenas, poliamidas ir kt.), kurios
gali biiti naudojamos kaip sutvirtinamoji medziaga arba kaip kitas sluoksnis, siekiant
pasalinti su siloksano elastomerais susijusius trikumus. Lanks¢iy mikroskystiniy
prietaisy, pagaminty PDMS pagrindu, sustiprinimui ir lankstumui uZtikrinti yra
naudojamas politetrafluoretilenas (PTFE) [77]. Mikroskystiniuose jutikliuose
integruojamas  polivinilideno fluoridas (PVDF). Sis polimeras, pasizymintis
pjezoelektrinémis savybémis, uZtikrina jutikliy funkcionalumg [52]. Lanks¢iy
mikroskystiniy elementy gamybai taip pat naudojama 3D spausdinimo dél suliejamo
nusodinimo (angl. 3D printing through fused deposition modelling) technologija
[78]. Viena i8 pagrindiniy medziagy, naudojamy Sioje technologijoje, yra nebrangus,
skaidrus ir lankstus termoplastinis poliuretanas (TPU) [79]. Be to, popierius taip pat
buvo naudojamas ir tiriamas gaminant mikroskystinius prietaisus [80].

1.3. Akustiniai mikroskys¢iy valdymo badai

Sékmingas tiksliniy medziagy atskyrimas nuo tirpaly yra labai svarbus
zingsnis jvairiose srityse, tokiose kaip biomedicina, biochemija, maisto pramoné ir
kitur [81, 82]. Seni ir laiko iSbandyti metodai, tokie kaip centrifugavimas,
elektroforezé ir filtravimas, yra placiai taikomi [83, 84]. Tadiau daugumai S$iy
tradiciniy metody reikalingas sudétingas bandiniy paruo§imas. Todél mikroskysciy
valdymas ir mikrodaleliy atskyrimo metodai tapo perspektyvia alternatyva
tradiciniams metodams. Vienas i§ pagrindiniy mikrodaleliy ir mikroskys¢iy valdymo
budy yra akustoforezé.

Akustiné banga — tai energijos sklidimas dujose, skystyje ar kietame kiine.
Akustines bangas galima suskirstyti j dvi grupes: pavirsines akustines bangas (PAB)
ir tirines akustines bangas (TAB), kurios gali biiti i§ilginés arba skersinés. Abiejy
tipy (pavirSinés ir tirinés bangos) akustinés bangos yra pla¢iai naudojamos
mikrodaleléms valdyti mikroskysciuose [85].

Pavirsinés akustinés bangos skirstomis dar j dvi grupes: bégancias pavirsines
akustines bangas (BPAB) ir stovinéias pavirSines akustines bangas (SPAB). BPAB —
tai akustinés bangos, kurias spinduliuoja akustiniy bangy Saltinis, o bangos nuo jo
sklinda viena kryptimi (1.11 pav.). SPAB susidaro susitikus dviem prieSingomis
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kryptimis keliaujan¢ioms akustinéms bangoms, kurios yra sumuojamos, ir susidaro
mazgai (virpesiy amplitudé lygi nuliui) ir pupsniai (virpesiy amplitudé didziausia)
(1.12 pav.) [86, 87].
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1.11 pav. Scheminé diagrama, iliustruojanti daleliy filtravimg, veikiantj
bégancios pavirSinés akustinés bangos principu, su iSryskinta daleliy atskyrimo
zona, kur, priklausomai nuo daleliy parametry, akustinés bangos daZnio ir Reléjaus
kampo, dalelés nukreipiamos j skirtingas zonas [86]

(a)

Mikroskystinis
Nuotékio ~ kanalas

~ bangos
I_. X 0z 4 »

RZIRAY
IDT  +XPAB JAA PN AW oy
nonon P _ LY ™ nnnoo
gl

Pjezoelektrinis pagrindas SPAB

1.12 pav. Mikroskystinio kanalo, veikianCio stovincios pavirSinés akustinés
bangos principu, schema (a) ir du akustinio slégio pasiskirstymo atvejai, kai
naudojami du $uky tipo elektrodai (b) bei keturi Suky tipo elektrodai, nukreipiantys
pavirSines akustines bangas vieng priesais kita, kad susidaryty SPAB [87]

Turinés akustinés bangos (TAB) yra stovin€ios bangos, sklindancios
mikrokanalo viduje. TAB pagrindu veikian¢iuose mikroskysCiy prietaisuose
pjezoelektrinis keitiklis yra prijungtas prie mikrokanaly ir Zadinamas kintamosios
srovés maitinimo Saltiniu, kad biity generuojamos TAB bangos. Skirtingai nuo PAB,
kurios sklinda medziagos pavirSiumi, tirinés akustinés bangos sklinda visu
medziagos turiu (1.13 pav.). Dél Sios priezasties tam, kad biity pasiektas panaSus

28



akustinis poveikis, TAB pagrindu pagaminti mikroskysCiy prietaisai paprastai
reikalauja daugiau energijos nei PAB pagrindu pagaminti prietaisai [88].

l Mikroskopas

T formos jungtys ) o i o
lageliams generuoti Vandens dalelé aliejuje

Alyvos ir
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Svirksty
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Generato - W o
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= X
Stiprintuvas

Pjezoelektrinis
keitiklis

lektros \aida!

Mikroskystinis funkcinis elementas

1.13 pav. Mikroskystinio funkcinio elemento, veikianéio tariniy akustiniy
bangy pagrindu, schema [88]

Norint suprasti akustinj mikroskys¢iy atskyrimo mechanizma, svarbu apibrézti
jégas, kurios mikrokanale gali paveikti daleles, kai jos patenka j akustinius laukus.
Paprastai, zadinant akustiniu biidu, skysCiuose esanCios mikrodalelés gali buti
paveiktos dviejy tipy jégy — srauto greicio ir akustinio slégio.

1.3.1. Bégancios pavirSinés akustinés bangos

Pavir§inéms akustinéms bangoms generuoti yra naudojami Suky tipo
elektrodai. Paprastai BPAB generuoti naudojamas vienas Suky tipo elektrodas, o
SPAB bangoms generuoti naudojami du elektrodai. Akustiniam atskyrimui yra
naudojamos ir stovinéios, ir bégancios pavir§inés bangos. BPAB pagrindu
atliekamas rtsiavimas placiai taikomas rasiuojant skirtingo dydzio mikrodaleles,
pavyzdziui, polistireno daleles, silicio dioksido daleles, polimetilmetakrilato daleles
ir kitas.

Dalelés yra veikiamos akustinés jégos arba traukos jégos, arba akustinés ir
traukos jégos kartu. Kuri jéga dominuoja, priklauso nuo mikrodalelés dydzio ir
akustinés bangos ilgio [89]. Jei mikrodalelés perimetras yra mazesnis uz akustinés
bangos ilgj, dalele valdo traukos jéga, prieSingu atveju dalelei valdyti naudojama
akustiné jéga.

Pavyzdziui, Yuliang‘as Xie kartu su bendraautoriais BPAB panaudojo
uzkréstiems raudoniesiems kraujo kiineliams atskirti nuo sveiky [90]. Sveiki
raudonieji kraujo kiineliai pasizymi didesniu tankiu, todél, veikiant akustinei jégali,
jie yra sutelkiami mikrokanalo viduryje, o paZeisti pasilieka arciau sieneliy.

Yaolongas Zhangas kartu su bendraautoriais pademonstravo, kad daleliy
filtravimas yra geresnis esant zemesniems dazniams, nes geresnis dalelés dydzio ir
akustinés bangos ilgio santykis [91].

29



(b)

X

[':irag / -
o
W~ \'o?; il

Slégio mazgas

1.14 pav. Spudumo citometras, susidedantis i§ dviejy Suky tipo elektrody,
suformuoty ant LiNbO3 pjezoelektrinio pagrindo, ir PDMS medziagoje suformuoty
skirtingais kampais j elektrodus orientuoty mikrokanalo segmenty. (a) bei jo
veikimo schema (b) [92]

O, naudojant jvairias BPAB kombinacijas, galima identifikuoti daleles pagal jy
dydj, tankj ir spidumg [93]. Pavyzdziui, keiciant Suky tipo elektrodo orientacija,
galima BPAB nukreipti ne statmenai j mikrokanala, bet kampu. Si galimybé taip pat
leidZia padidinti BPAB bangy pritaikomuma filtruojant [92].

1.3.2. Stovincios pavirSinés akustinés bangos

SPAB metodas paremtas dviejy prieSingomis kryptimis sklindan¢iy BPAB
interferencija. Sios technologijos veikimas priklauso nuo daleliy akustinio kontrasto,
t.y. kietos dalelés, pasizymincios dideliu akustiniu kontrastu, juda link akustinio
slégio mazgy, o Zemu akustiniu kontrastu pasizymincios dalelés (sptidZios) juda link
pupsniy [94]. SPAB metodu, kaip ir BPAB metodu, galima rtsiuoti daleles pagal jy
dydj, tankj ir spiduma.
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Yra zinoma, kad SPAB generavimui naudojant didesng jtampa, mikrodaleles
veikia didesné akustiné jéga, vercianti daleles judéti link mikrokanalo vidurio [95].
Taciau didesné akustiné jéga gali pazeisti biologines daleles. Todél itin svarbu
tinkamai parinkti ne tik mikrokanalo geometrija, kas tiesiogiai siejasi su darbiniais
dazniais, bet ir zadinimo elektrodus, jtampas, skyscius ir t. t.

SPAB principu veikian¢ius mikrokanalus yra lengviau kontroliuoti, t.Y.
galima parinkti norimg mazgy skai¢iy viename mikrokanale. Esant dideshiam
mazgy skaiCiui, dalelés greiCiau juda link mazginiy linijy ir nesimaiSo. Taciau
aukstesnis daznis reikalauja didesnés energijos, o tai veikia analités temperatiirg ir
tiriamy biodaleliy kokybe.

Elektrody vieta, geometrija bei SPAB kryptis taip pat paveikia filtravimo
kokybe. Pavyzdziui, Xiaoyunas Dingas kartu su bendraautoriais sukiiré metoda, kaip
atskirti véZines lasteles naudojant kampu orientuotas SPAB [96]. Siuo atveju
akustinio slégio mazginé linija néra lygiagreti SU mikrokanalu, todél tiriamas daleles
nukreipia didesniu atstumu nuo nepagedaujamy ir padidina jutiklio tiksluma.
Shuaiguo Zhao kartu su bendraautoriais sukiiré prietaisg, veikiantj SPAB principu,
kuris gali atskirti daleles pla¢iame diapazone nuo 200 nm iki 10 pm [97].

1.3.3. Turinés akustiné bangos

TAB principu veikiantys mikroskystiniai elementai pasizymi itin dideliu
universalumu, t.y. nesudétinga keisti elementy i$sidéstyma, paprasta pagaminti.
TAB generuoti dazniausiai naudojamas pjezoelektrinis elementas.

Sie prietaisai yra tinkami mazy koncentracijy méginiams tirti. Sis metodas yra
tinkamas daleléems atskirti pagal dydj, tankj ir spuduma [98]. TAB pagrindu
veikiantys mikroskystiniai filtrai, palyginti su auksciau aprasytais, paprastai veikia
esant zemesniam dazniui ir ilgesniam bangos ilgiui, kas leidzia dirbti su didesnémis
dalelémis [99]. O, panaudojant antrines akustines bangas, galima sumazinti TAB
generuoti naudojamg energija [100].

Taip pat TAB pagrindu veikiantys prietaisai naudojami  submikroninéms
daleléms atskirti nuo mikrono dydzio daleliy. Dél skirtingo skersmens
mikrometrinio dydzio dalelés buvo veikiamos pirminés akustinés jégos, kuri daleles
nukreipia | mikrokanalo vidurj. O submikrometrinio dydzio dalelés dél traukos jégos
stumiamos link Sony. [101].

1.4. Disertacijos uZdaviniy formulavimas

Kuriant Siuolaikinius biojutiklius yra reikalingos mikromechaniniy skystiniy
elementy kirimo bei biodaleliy juose pozicionavimo ir valdymo technologijos.
Todél tokiuose mikromechaniniuose jtaisuose sukuriamos nano- / mikroerdvés j
kurias pozicionuojamos diagnosting funkcijg atliekancios biodalelés. Todél aktualu
nano- / mikrometriniame lygyje sukurti mikromechanines sistemas su nano- /
mikroerdvémis, kurios gali biiti panaudotos kuriant nano- / mikrobiodaleliy
gaudyklas bei saugyklas ir $iuo pagrindu veikiancius biojutiklius.
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Pastaruoju metu atliekama daugybé tyrimy, skirty biodaleléms, tokioms kaip
lastelés, virusai, bakterijos, valdyti [102]. Visos biodalelés yra unikalios. Jos
pasizymi savitu dydziu, tankiu, kriviu ar rezonansiniu dazniu [103, 104]. Todél
joms valdyti ir atskirti galima naudoti hidrodinamikos, elektroforezés,
dielektroforezés, magnetoforezés, akustoforezés, termoforezés ir optinio pinceto
(angl. optical tweezing) metodus [105]. Akustofozezé yra bekontaktis biodaleliy
valdymo mikroskystiniuose prietaisuose metodas. Jj galima taikyti kraujo plazmos
tyrimams [106], atskiriant ir tiriant mazos koncentracijos kraujo lasteles [107],
gaudant lasteles [108], bakterijy koncentracijai nustatyti [109] bei aktyviam daleliy
rasiavimui [110].

Akustoforazés metu biodalelés juda veikiamos stovin¢ios pavirSiaus akustinés
bangos (angl. standing surface acoustic wave) arba dél bégancios pavirSiaus
akustinés bangos (angl. travelling surface acoustic wave) sukeliamo slégio, jei
dalelés akustinés savybés skiriasi nuo supancios aplinkos [111, 112]. Judéjimo
greitis priklauso nuo daugelio veiksniy, tokiy kaip daleliy dydis, akustinio slégio
amplitudé ir daznis. Dazniausiai tokiose sistemose kaip bégancios ar stovincios
pavirSiaus akustinés bangos Saltinis yra pjezokeraminiai elementai, leidZiantys
generuoti auksto daznio akustines bangas mikroskystiniy prietaisy sienelése [113].

Siuo metu siekiama sukurti miniatiirinius, autonominius ir lengvai
pagaminamus biodaleliy rGSiavimo ir valdymo modulius, integruojamus
laboratorijos ant lusto (angl. lab-on-chip) sistemose. Plonasluoksnés pjezoelektrinés
plévelés mikroelektromechaninése sistemose naudojamos jau gana ilga laika [114],
taciau tik 2018 m. P. Reichertas su bendraautoriais [115] pirma kartg pasitilé jas
pritaikyti akustoforezés jrenginiuose, generuojant trines akustines bangas (angl.
bulk acoustic wave), kurios leidZia taip pat efektyviai valdyti biodaleles naudojant
7emga jtampa ir mazai paveikiant tiriamos analités temperatiirg. Sioje disertacijoje
planuojama visa mikroskystinj akustoforezés funkcinj elementa suformuoti
pjezoelektriniame nanokompozite, pasizyminciame pjezoelektrinémis savybémis
mikrometriniame lygyje, kas leisty dar efektyviau generuoti tiirines akustines
bangas, o tai reiSkia ir valdyti biodaleles. Tradiciskai akustoforezés prietaisai
gaminami i$ silicio, stiklo, PMMA, PDMS ir kity medziagy [116-118]. Gaminant
mikroskystinius prietaisus i§ pjezoelektrinio nanokompozito, kyla biologiniy daleliy
suderinamumo su S$vinu problema. Todél kitas disertacijos uzdavinys — sukurti
beSvinj pjezoelektrinj nanokompozita, pasizymintj pjezoelektriniu  efektu
mikrometriniame lygyje, pakeiciant §ving bariu. C. Baekas su bendraautoriais 2016
m. [119] pagamino be$vinio pjezoelektriko 0.5(Bag7Caos)TiOs:—0.5Ba(Zro2Tiog)Os
polimerinj nanokompozita, kurj panaudojo pjezoelektriniam energijos generatoriui
kurti. Sios disertacijos tikslas — i§ beSvinio pjezoelektrinio nanokompozito
suformuoti 3D struktiira (mikroskystinj prietaisg). Tam butina parinkti tinkama
mikrostruktiiros formavimo metoda ir jvertinti pjezoelektrinés medziagos
koncentracijos nanokompozite bei nanokompozito risamosios medZziagos jtaka
formuojamos struktiiros kokybei, jvertinant geometrijg bei elektromechanines
savybes.

Lietuvoje taip pat yra atliekami tyrimai, susij¢ su akustoforeze ir daleliy
valdymu. 2013-2015 m. Vilniaus Gedimino technikos universiteto mokslininkai
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vykdé LMT finansuojama projekta [120], kurio metu buvo atliekamas tik
skaitmeninis daleliy sgveikos nespiidziame skystyje tyrimas. Kauno technologijos
universitete 2018 m. I. Golinka apgyné disertacijg [121], kurioje analizuoti ir kurti
ultragarsiniai mikrodaleliy atskyrimo skystyje metodai panaudojant klasiking
pjezokeramika. Vilniaus universiteto mokslininkai kartu su Rusijos ir Vokietijos
mokslininkais tyrinéjo feroelektrines, dielektrines ir pjezoelektrines PZT ir PVDF
kompozito savybes [122].

Todél Sios disertacijos tikslas yra beSvinio pjezoelektrinio nanokompozito
pagrindu sukurti funkcinj mikroskystinj elementa, valdoma ttriniy akustiniy bangy.

O tikslui pasiekti iskelti Sie uzdaviniai:

1. [vertinti PZT/PMMA, PZT/PVB ir PZT/PS kompozity tinkamuma
formuoti mikroskystinius elementus.

2. Susintetinti ir itirti besvinj pjezoelektrinj / polimerinj kompozito ruosinj,
skirtg mikroskystiniams funkciniams elementams formuoti.

3. Besvinio pjezoelektrinio / polimerinio kompozito pagrindu suprojektuoti ir
istirti mikroskystinj funkcinj elementa.

4. Sukurti skys¢iy koncentracijos mikrokanaluose nustatymo metodika, grista
koherentinés optikos principais.
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1. MIKROSKYSTINIUY ELEMENTU FORMAVIMAS PJEZOELEKTRINIO
NANOKOMPOZITO PAGRINDU

Disertacijos tikslas — pjezoelektriniame nanokompozite terminiu badu
suformuoti mikroskystinius elementus, kurie leisty generuoti tlirines akustines
bangas, uztikrinanc¢ias didelj daleliy valdymo efektyvumg. Todél vienas i§ pirmyjy
disertacijos uZzdaviniy — atsizvelgiant j anks¢iau mokslininky A. Bruniaus [123, 124]
ir E.Ceko [125] pasiektus rezultatus, jvertinti pjezoelektrinio nanokompozito
savybiy priklausomybe nuo riSamosios medziagos. Kuriamas mikroskystinis
funkcinis elementas su mikrokanaly sistema parodytas 2.1 pav.

Mikroskystinis funkcinis elementas

|_ Jleidimas {1

Mikrokanalas

l_ 15leidimas _I

2.1 pav. Mikroskystinis funkcinis elementas su mikrokanaly sistema

PZT nanokompozitas

2.1. Pjezoelektrinio nanokompozito sintezé

Svino cirkonato titanato nanomilteliai [Pb(Zry, Ti1«)O3] sintetinami oksalato /
hidroksido nusodinimo metodu, naudojant $ias medziagas: Svino (II) acetatas
Pb(NQs),, titano butoksidas Ti(C4HgO)4, cirkonio butoksidas Zr(OCsHg)s (80%
tirpalas n-butanolyje), oksalo rugsties dihidratas C,H»Q4 - 2H,0, 25% amoniako
tirpalas ir dejonizuotas vanduo. Dejonizuotame vandenyje (100 ml) iStirpinama 26 g
svino (II) acetato. Atskiroje stiklingje su 500 ml dejonizuoto vandens istirpinamas
oksalo riigsties dehidratas (32 g), po to tirpalas paSildomas iki 50 °C, tada jpilama
5,1 g titano butoksido ir 7,65 g 80% cirkonio butoksido tirpalo laSais. Gautas
miinys intensyviai maiSomas, kol gaunamas skaidrus geltonos spalvos tirpalas. Sis
titano ir cirkonio oksido alkoksidy tirpalas sumaiSomas su $vino acetato tirpalu ir
Sarminamas 25% amoniako tirpalu, kol pasickiamas pH 9 + 10, toliau maiSant
tirpala 1 valandg. Susidariusios baltos amorfinés PZT nuosédos filtruojamos
vakuume, filtravimo metu plaunamos dejonizuotu vandeniu ir acetonu. Tada

34



medziaga 12 valandy dziovinama 100 °C temperatiiroje. Gauti milteliai
kalcinuojami 9 valandas 1000 °C temperatiiroje. Paskutiniame etape PZT kristalai
sumalami iki nanometry eilés milteliy ir, maiSant su riSamagja medziaga
(polivinilbutiralo (PVB), poli (metilmetakrilato) (PMMA) ir polistireno (PS)) 30%
benzilo alkoholio tirpale, paruosiama Silkografijos pasta. Komponenty santykis 80%
PZT ir 20% riSiklio sausoje dangoje (0,83 g 30% PVB, PMMA arba PS tirpalo 1 g
PZT milteliy) parinktas atsizvelgiant | ankstesnius tyrimus. Reikiama pastos klampa
iki 40 £ 5 Pa pasiekiama benzilo alkoholiu (Brookfieldo viskozometras, ABZ
verpsté, 10 aps./min., 25 £ 1 °C). Kitame aktyvaus mikrokanalo kiirimo etape ant
varinés folijos (storis 200 pum) Silkografijos biidu suformuojama pjezoelektrinio
kompozito danga, kurioje ir bus formuojama pjezoaktyviy kanaly sistema.
Suformuotos ir istirtos trys dangos su skirtingomis riSamosiomis medziagomis:
vienas elementas su PZT / PMMA danga, antras elementas su PZT / PS danga ir
treciasis elementas su PZT / PVB danga.

Taikant jprastus Silkografijos metodus, pasta buvo uZnesta ant vario folijos,
naudojant tris skirtingy parametry poliesterio tinklelius (32/70, 48/70, 140/34) ir
braukle (2.2 pav.). Detallis poliesterio tinkleliy parametrai pateikti 2.1 lenteléje.
Tuomet dangos 30 minuc¢iy dziovinamos 100 °C temperatiiroje elektringje krosnyje.
Vario folijos ir suformuotos dangos vaizdai parodyti 2.3 pav. Tuo atveju, jei
reikalingas skirtingo storio PZT kompozito sluoksnis, dangos formuojamos
naudojant kitus poliesterinius tinklelius, parametrai pateikti 2.1 lenteléje. Bandinio
matmenys yra ~55x65mm.

Yo

a) b)
2.2 pav. Poliesterio tinklelio (a) ir brauklés (b) nuotraukos

2.1 lentelé. Poliesterio tinkleliy parametrai

Tinklelio | Tinklo Sitlas, | Atvira Tinklo Teorinis Suformuoto
tipas akis, um | pm zona, % | storis, rasalo PZT
ptm taris, sluoksnio
cm®/m? storis, um
32/70 245 70 60,5 108 65 68+1
48/70 130 70 42,3 107 46 60+1
140/34 30 34 22 52 11 25+1
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2.3 pav. Vario folijos dangos pavyzdziai: 1 — PZT/PMMA, 2 — PZT/PS, 3 —
PZT/PVB

2.4 pav. Pjezokompozitinio polimero polinimo jrenginio principiné schema (a)
ir nuotrauka (b): 1 — reguliuojamas transformatorius, 2 — jtampos stiprintuvas, 3 —
bandinio laikiklis, 4 — bandinys

Suformuoti bandiniai buvo poliarizuoti, siekiant sulygiuoti juose esan¢iy PZT
nanodaleliy dipolio vektorius ir gauti atstojamajj poliarizacijos vektoriy statmenai
dangos plokstumai. Joje, naudojant vibracinj-terminj formavimo procesa, bus
suformuota aktyviy mikrokanaly sistema. Todél mikrokanalai, kurie yra pavirSiniai
pjezopolimerinio nanokompozito dariniai, elektrinio lauko suzadinimo metu
deformuojasi dél atvirkstinio pjezoefekto. Dangos poliarizacija atlikta elektros poliy
orientavimo, panaudojant aukS$tos jtampos elektrinj lauka, biidu. Vario folijos su
pjezoelektrinio nanokompozito danga bandiniai 30 min. buvo dedami j 5 kV
elektrinj lauka, naudojant specialy laikiklj (2.4 pav.). Polinimo trukmé ir elektrinio
lauko intensyvumas parinktas remiantis ankstesniais Eksperimentinés mechanikos
mokslo grupés tyrimy rezultatais. Pjezokompozitinio polimero polinimo jrenginio
principiné schema ir nuotrauka pavaizduoti 2.4 pav. Bandinys (4) dedamas j specialy
laikiklj (3) su metalinémis plokstelémis, skirtomis elektriniam laukui generuoti.
Laikiklis (3) prijungiamas prie jtampos stiprintuvo (2), jis visa laika uztikrina
pastovy elektrinj lauka, kuris reguliuojamas transformatoriumi (1). Veikiant
elektriniam laukui, PZT nanodaleliy poliai yra suorientuojami, dél to pageréja
pjezoelektrinés dangos charakteristikos.
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Elektriniy ir mechaniniy savybiy analizei i$ vario folijos su poliarizuota PZT
polimerine danga buvo iskirpti 15x25 mm dydzio bandiniai, 0 prie jy pritvirtinti
kontaktiniai laidai.

2.2. PZT nanokompozitinés dangos struktiiros ir cheminés sudéties analizé

Sintetintos PZT nanokompozicinés medziagos strukttiros ir cheminés sudéties
analizei atlikti buvo naudojamas skenuojamasis elektroninis mikroskopas (SEM)
»Quanta 200 FEG* su integruotu EDS rentgeno spinduliy energijos dispersinés
analizés detektoriumi ,,X — Flash 4030 i§ ,,Bruker”. Atmosferoje, kurios slégj
galima kontroliuoti, buvo tiriami trys poliarizuoti elementai PZT/PMMA, PZT/PS,
PZT/PVB su skirtinga risamaja medziaga. 133 eV (esant Mn K) energijos skiriamoji
geba esant 100 000 cps buvo pasiekta naudojant 30 mm? ploto kietojo kiino
detektoriy, auSinamg Peltj¢ elementu. Buvo iSmatuoti energijos skirtumai tarp
sistemos kvantiniy biliseny ir nustatyta sistemos Suoliy tarp Siy biiseny tikimybé.
Rentgeno spinduliy spektroskopijos metodas taikomas analizuojant energijos
pasiskirstym

PZT/PMM ~ T UPZTPS

PZT/PVB
2.5 pav. Bandiniy su skirtingomis risamosiomis medziagomis SEM vaizdai
Analizuoty bandiniy SEM vaizdai pateikti 2.5 pav. Matyti, kad PZT/PMMA

bandinio struktiira yra granuliuota, jos griideliy dydis pavirSiuje yra apie 1,1 pm

skersmens. PZT/PS bandinio pavirSius yra lygesnis, jo griidétumas yra mazesnis nei

0,9 um skersmens. PZT/PVB bandinyje yra matomos 3D struktiiros su tu§¢iomis 6—
8 um skersmens ertmémis. Visa elementy sudétis matoma 2.6 pav. Pagrindiniai
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cheminiai elementai, sudarantys bandinius, yra anglis (C) ir cirkonis (Zr); abu geri
laidininkai ir nulemia gera elektrinio kriivio perne$img. Todél sukurtos dangos, nors
ir 2.6 pav. yra matomi cheminiy elementy pasiskirstymy netolygumai, pasizymi
pjezoelektrinémis savybémis.

e
8 by 2
MAG: 2500 xghiv 206 v ‘WD T mm

PZTPMMA  PZT/PS

2.6 pav. Cheminiy elementy zemélapiai

Daugiasluoksnés struktiiros su PZT nanokompozicine danga mechaninés ir
elektrinés charakteristikos buvo nustatytos lyginant COMSOL Multiphysics modelj
su gautais eksperimentiniais mechaniniy ir elektriniy savybiy matavimais. Virpesiy
amplitudé buvo matuojama lazeriniu trianguliaciniu poslinkio jutikliu LK-G3000, o
gautas elektrinis potencialas buvo nuskaitytas USB osciloskopu ,,PicoScope 3424
(2.7 pav.). Lyginant visy bandiniy pirmaja virpesiy formg su COMSOL
Multiphysics modeliu, buvo apskaiciuotos kiekvieno bandinio mechaninés
charakteristikos (zr. 2.2 lentelg).

~~~~

2.7 pav. Eksperimentinis stendas, skirtas bandiniy mechaninéms ir elektrinéms
charakteristikoms matuoti: 1 — bandinys; 2 — LK-G82 jutiklio galvuté; 3 — LK-
G3001PV valdymo blokas; 4 — osciloskopas ,,PicoScope 3424%; 5 — kompiuteris

2.2 lentelé. Mechaninés savybés

Bandinys p, kg/m® | ( f, Hz on, rad/s | E, GPa
PZT/PVB 6298 0,0052+0,0003 | 26,5+0.4 166+2,8 3,9+0,3

PZT/PMMA | 6316 0,0077+0,0006 | 29,4+0.9 185+5,8 6,3+0,8

PZT/PS 6288 0,0080+0,0004 | 28,3+0.6 | 178+4,0 5,3+0,4
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Didziausias tamprumo modulis (6,3 GPa) buvo nustatytas PZT nanokompozito
su PMMA risamagja medZziaga, o, naudojant PS ir PVB riSamgsias medZiagas, jis
atitinkamai mazesnis 5,3 ir 3,9 GPa (2.2 lentelé). 80% nanokompozito sudaro PZT
nanodalelés (,,Young™ modulis 63 GPa), o riSamosios medziagos dalis yra tik 20%.
Dél to bandiniy nanokompozitinés dagos tamprumo modulis sumazéja mazdaug 10
karty. Sie rezultatai koreliuoja su literatiiroje rastais duomenimis: PMMA tamprumo
modulis yra 3,1 GPa [127], PS — 2,7 GPa [128], o PVB maziausias tamprumo
modulis yra 50 MPa [129].

Bandinius, padengtus pjezoelektrinio nanokompozito sluoksniu, periodiskai
zadinant 30 Hz daZniu, yra pastebimas tiesioginis pjezoelektrinis efektas, t.y.
bandiniai generuoja elektrinj potenciala (2.8 pav.)

—PZT+PMMA  =-=--- PZT+PS PZT+PVB
N e PSR g IR S 3
E 25 f I J—— 253
© % H \ 2 &)
g 15 AR =nref=P\X
! 1
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Ny . |
2 o5 TRV R
T \
'gi -1.5 }- L -e A- _"L: .....
i .
8§ 35 Loommmmee B e e e T
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Laikas, s

2.8 pav. Periodiskai Zadinamo bandinio generuojama jtampa

Didziausig elektrinj potenciala turi bandinys PS su risamaja medziaga. Sukurta
jtampa sieké 3 mV. Mazesnés 2,1 mV ir 2,5 mV uzfiksuotos tiriant atitinkamai
PZT/PVB ir PZT/PMMA bandinius (2.8 pav.).

Kadangi mikrokanalai yra sistema, skirta tiksliam skysciy ir laSeliy
manipuliavimui, ypa¢ svarbu jvertinti kontaktuojanéio pavirSiaus hidrofobines
savybes. PZT nanokompozito hidrofobinés savybés buvo analizuojamos matuojant
distiliuoto vandens laselio salyc¢io su PZT nanokompozito pavirSiumi kampg.

Eksperimentinio stendo, skirto drékinimo kampui matuoti, schema parodyta
2.9 pav. Stendas sumontuotas ant antivibracinio stalo, t.y. stendas izoliuotas nuo
iSoriniy trikdZiy, kas uztikrina tikslius drékinimo kampo matavimus. Stendg sudaro
,Guppy F-503 B&W CMOS* kamera, du optiniai lesiai (zidinio nuotolis 600 mm),
skirti laso vaizdui iSdidinti, kompiuteris ir bandinys su vandens laseliu. Visy
elementy aukstis yra reguliuojamas. Distiliuoto vandens laSas 0,02 pl tario pipete
uzdedamas ant pavirSiaus i§ 1 cm auk$éio. Vaizdams apdoroti buvo naudojama
Wayne‘o Rasbando atvirojo kodo programiné jranga ,,Imagej“. Drékinimo kampui
matuoti buvo taikomas programos jskiepis ,,DropSnake“. Sis metodas pagristas
polinomo taikymu laseliy profilio kreivei nustatyti ir salycio su pavir§iumi kampui
iSmatuoti (2.10 pav.).
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2.9 pav. Eksperimentinio hidrofobinés ir hidrofilinés medziagos drékinimo
kampo matavimo stendo schema: (1) skyscio lasas, (2) analizuojama danga, (3)
laikiklis, (4) du isgaubti lesiai, (5) Guppy F-503 B&W CMOS kamera, (6)
kompiuteriné vaizdo analizés sistema

PZT/PMMA, PZT/PS ir PZT/PVB drékinimo kampo matavimo tipiniai vaizdai
pateikti 2.10 pav. Kiekvienas bandymas buvo atlickamas pagal tuos pacius
parametrus, o gauti vaizdai buvo kelis kartus analizuojami.

CA Left= 88.493 Right= 86.183

CALeft= 80.597 Right= 82.764

PZT/IPMMA PZT/PS PZT/PVB

2.10 pav. Trys drékinimo kampo matavimo tipiniai vaizdai ir per taSkus
nubréztas laso pavirSiy aproksimuojantis polinomas

Grafinés skirtingy daugiasluoksniy kompozitiniy bandiniy iSmatuotos
drékinimo kampo (6) vertés pateiktos 2.11 pav. Didziausia drékinimo kampo verté
92,94 ° esant £ 1° paklaidai nustatyta PZT/PMMA nanokompozito. Maziausias
drékinimo kampas nustatytas PZT/PVB bandinio — 80,71 °, kai matavimo paklaida
buvo £+ 1,3 °. ISmatuota PZT/PS drékinimo kampo verté yra 88,8 °, o matavimo
paklaida + 1,16 °.

95

-

> kampas, lai

75 |- [ - |- [

Drékini

70

PMMA/PZT PS/PZT PVB/PZT

2.11 pav. PZT nanokompozity drékinimo kampo matavimo rezultatai
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Pagal literatiiros Saltinius [130, 131], polimerinés medziagos laikomos
hidrofilinémis, jei drékinimo kampas su vandens laseliu yra mazesnis nei 90° Todél
galima teigti, kad PZT/PMMA pagal kontakto su vandeniu savybes priskirtina prie
hidrofobiniy medziagy, o PZT/PVB ir PZT/PS galima laikyti hidrofilinémis, nes jy
kontakto kampas yra maZesnis nei 90°.

2.3. Vibracinis mikrokanaly sistemos terminis formavimas

Mikrokanaly sistemai formuoti taikant vibracinj terminj antrinimag, pasirinkta
nikelio matrica, sudaryta i§ 20 pum ilgio, 4 um periodo (ketera — 2 um, kanalo plotis
—2 pm), 0,56 pum gylio mikrokanaly sistemos.

Yra Zinoma jvairily mikrokanaly gamybos biidy: mikroformavimas,
mikroapdirbimas, litografija, lazerinis mikroapdirbimas ir kiti. Kiekvienas i§ jy turi
privalumy ir trikumy, pavyzdziui, mikroformavimas pasizymi maza kaina, greitas,
tatiau palyginti mazas proceso tikslumas, po kurio reikalingas papildomas
apdorojimas; mikroapdirbimo kaina yra maza, procesas pakankamai tikslus, taciau
galima gauti tik paprastas formas; litografija yra létas technologinis procesas,
lazerinis mikroapdirbimas yra gana brangi technologija, nors ji leidzia pasiekti didelj
tikslumg, gauti sudétingas formas, o proceso greitis gana didelis.

2.12 pav. Mikrostruktiiry vibracinio terminio formavimo stendas: (1)
medziagy bandymo masina ,,Tinius Olsen®, (2) signaly generatorius ,,Agilent
33220A%, (3) tiesinis stiprintuvas EPA-104, (4) maitinimo Saltinis, (5) kompiuteris,
(6) plieninis ziedas, (7) pjezokeraminiai ziedai, (8) kaitinimo elementas, (9)
pagrindas

Naudotas vibracinis $iluminio atspaudimo metodas sujungia keliy auks¢iau
paminéty metody pranaSumus — tai greitas technologinis procesas, panasus j
mikroformavima, taciau leidzia gauti daug tikslesn¢ kopija ir suteikia galimybe
atkartoti sudétingesnes geometrines formas. Bendras mikrostruktiiry (arba
mikrostruktiiry antrinimo) vibracinio terminio formavimo jrenginio vaizdas
parodytas 2.12 pav. Jj sudaro medziagy bandymo masina ,, Tinius Olsen* (1) su joje
pritvirtintu antrinimo jrenginiu (A), signaly generatorius ,,Agilent 33220A%, tiesinis
stiprintuvas EPA-104 (,,Piezo Systems Inc.”, Woburn, MA, JAV), maitinimo Saltinis
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(4), Sildymo elementas (8), kompiuteris su jdiegta programine jranga signalams
apdoroti (5). Pagrindinis funkcinis mazgas — antrinimo blokas, tvirtinamas bandymo
masinos griebtuose, parodytas 2.12 pav. 2.12 pav. taip pat pateikta detali sonotrodo
struktiira. Prie kubo formos elemento (9) apatinio pavirSiaus pritvirtinta pagrindiné
nikelio matrica. AukSto daZnio virpesiai aktuatoriuje suzadinami naudojant
pjezoelektriniy Ziedy stulpg (7), pritvirtintg prie jo virSutinio pavir§iaus, o kaitinimui
naudojamas kaitinimo elementas (8). Kubo matmenys yra 22x22x22 mm;
pjezostulpa sudaro SeSi pjezokeraminiai ziedai (pjezokeramika — PZT-5H), kuriy
iSorinis skersmuo 22 mm, vidinis skersmuo 10 mm, storis 5mm. Terminio
antrinimo procesas atliekamas taip: aktuatorius su pritvirtintu kubu ir matrica
spaudziamas prie varinés folijos pavirSiaus su PZT nanokompozitine danga 50 kPa
jéga, Zadinant 11 kHz dazniu. 148 °C darbiné temperatiira pasiekiama naudojant
kaitinimo elementg. Terminio formavimo procesas trunka 10s. Suformuoto
mikroprofilio 3D vaizdas ir skerspjavio profilis parodyti 2.13 pav.

L3 b|

X:1l.8um  Y:12.0um 2:789.5nm [1.5:1]
Ra: 252.7nm Ry 262.3nm

Z5-1.Crop, nm

o 1 2 3 4 5 & 7 3 4 1 1 2 13 1
FMEICID] FE—C5-1.Crop Length, um FE FCDm]
Absolute values: [a)}-> x=5.8um; 2(1)=603.3nm; [b]-> x=10.2um; 2(1)=647.0nm;

Difference between markers: dx=4.4um; dz{1)=43.7nm;

Difference between first ko lines: x[a]=5.8um, dz[a]=0.0nm; x[b]=10.2um, dz[b]=0.0nm

2.13 pav. Stac¢iakampiy mikrokanaly sistemos, suformuotos pjezoelektriniame
kompozite, 3D vaizdas ir skerspjavio staciakampis profilis, periodas — 4um, kanalo
plotis — 2 um, ketera — 2 um, gylis — 560 hm

2.4. Mikrokanaly funkcionalumo skaitmeninis ir eksperimentinis tyrimas

Termiskai suformuoto mikrokanalo elgsena buvo tiriama atlickant
modeliavima ,,COMSOL Multiphysics 5.2a* programine jranga. 2.1 pav. parodyta
mikroskystiné sistema yra periodiné. Ji sudaro daugybé tos pacios geometrijos (L =
20 um, P=4 uym, T =2 um, d = 0,56 um, w = 2 um, 2r = 2 um) lygiagreciy
mikrokanaly, jungianciy skyscio iSleidimo ir jleidimo talpas. Todél modelyje buvo
analizuojamas tik vienas mikrokanalas (2.14 pav.). Modelyje taikytos simetriskos
krastinés salygos (2.14 pav., b). Kairysis ir deSinysis pavirSiai yra simetrijos
plokstumos, todél riboja deformacijas tik x aSies kryptimi. Priekinis ir galinis
pavirsiai buvo tvirtinami nejudamai, nes jie pritvirtinti prie skysciy talpy. Apatinis
pavirsius pritvirtintas prie kity jutiklio komponenty, todél yra jtvirtintas nejudamai ir
yra naudojamas kaip elektrinis jzeminimas. Elektrodai formuojami mikrokanaly
sistemos virSutiniame pavirSiuje. Jj dengia skaidrus sluoksnis, leidziantis vizualiai
stebéti skysCio srautg ir uztikrinti auk$ta slégj mikrokanalo viduje. Virpesiai
mikrokanaly tinkle Zadinami sinusiniu elektriniu 20 V jtampos signalu.
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d,=d,=d,=0,
d,=d,=d,=0 Elektros jzeminimas

2.14 pav. Mikrokanalo baigtiniy elementy modelio matmenys (a) ir krastinés
salygos (b)

Mikrokanalo dinaminio atsako modeliavimo rezultatai pateikti 2.15 — 2.16
pav. 110 MHz dazZniu suzadintos sistemos deformacijos — pirmoji virpesiy forma,
parodyta poslinkio lauku X kryptimi (2.15 pav.). Galima pastebéti, kad mikrokanalo
vidiniai, Soniniai pavirSiai svyruoja pusés bangos rezimu — skerspjivio plotas ta
pacia faze didé¢ja arba mazéja per visg mikrokanalo ilgj, todél mikrokanalas veikia
kaip mechaninis voztuvas, ir biodalelés negali pratekéti. Sistema suzadinus 122
MHz dazniu — antroji virpesiy forma, vidiniai mikrokanalo pavirsiai vibruoja visos
bangos rezimu 180° fazés skirtumu (2.16 pav.). Taigi mikrokanalas yra padalytas j
du segmentus su skirtingomis biodaleliy koncentracijomis — daleliy sankaupa
vidurio taske (bangos mazgas), ir abiejuose galuose néra daleliy (2.16 pav.). Jei
kanale nezadinami virpesiai, dalelés gali laisvai juo pratekéti.

freq(1)=1.1E8 Hz Surface: Displacement field, X component (um)

x1073

2.15 pav. Mikrokanalo poslinkiy laukas x aSies kryptimi, periodiskai
suzadinus 110 MHz dazniu
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freq(3)=1.22E8 Hz Surface: Displacement field, X component (um)

x1072

2.16 pav. Mikrokanalo poslinkio laukas x aSies kryptimi, periodiskai
suzadinamas 122 MHz dazniu

Slégiu sukurtas srautas buvo naudojamas srauto charakteristikoms
mikrokanaly tinkle nustatyti. Analizuojamas mikrokanaly tinklas yra periodiné
mikroskystiné struktiira (4 pm periodas, 0,56 um gylis), kurig sudaro 100
mikrokanaly. Jleidimo talpoje buvo palaikomas 100 kPa slégis. Mikrotékmés analizé
buvo atlikta naudojant trijy risiy skyséius: distiliuota vandenj, acetong ir glicering.
Visais atvejais apskai¢iuotas Reinoldso skaicius (0,1 distiliuoto vandens, 0,8 acetono
ir 6.90167e-8 glicerino) yra mazesnis nei 1. Jei Reinoldso skai¢ius yra labai mazas,
daug maZesnis nei 1, tada skystis teka tolygiai, t.y. skys€io klampiosios jégos
dominuoja, palyginti su inercinémis jégomis. Nustatyti slégio veikiamo srauto
parametrai skirtingais mikrokanaly veikimo rezimais pateikti 2.3 lenteléje.
Eksperimentas su glicerinu nebuvo sékmingas, nes gautas srautas buvo labai mazas
ir jo iSmatuoti nepavyko.

2.3 lentelé. Slégio sukuriama skirtingy rezimy mikrotékmé

Teorinis | Eksperimentinis tekmés greitis, pL/min
Skystis Klampumas, | Tankis, tékrp_és
cP g/cm?® greitis, f=0 Hz f=110MHz | f=122MHz
uL/min
Distiliuotas | 1 0,145 | 0,110,002 | 0,05+0,001 | 0,08+0,001
vanduo
Acetonas 0,32 0,79 0,452 0,42+0,004 | 0,240,002 0,31+0,003
Glicerinas 1400 1,26 0,0001 - - -

Gautos srauto vertés (2.3 lentelé) koreliuoja su mikrokanalo virpesiy
formomis. Kai kanalas virpa Zadinamas 110 MHz dazniu, jo skerspjtivio plotas kinta
beveik vienodai per visa kanalo ilgj. Kai kanalas virpa antragja forma 122 MHz
dazniu, labiausiai ryskis yra skerspjuvio ploto pokyciai tam tikrose kanalo zonose.
Didziausias srautas gaunamas, kai kanale nezadinami virpesiai, nes nesumaZzéja
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skerspjiivio plotas. Esant pirmajai virpesiy formai, srautas yra maziausias. Tai
atitinka didziausig skerspjuvio ploto pokytj. Antroji virpesiy forma yra tarpinis
atvejis tiek skerspjavio ploto poky¢io, tiek srauto grei¢io pozitriu. Mikrokanalo
zadinimas auksto daznio virpesiais leidzia uztikrinti mikroskystinio funkcinio
elemento taikymo universalumg. Sie funkciniai elementai gali atlikti net tris
funkcijas, t. y. juo gali biti transportuojami skyséiai ir mikrodalelés (néra virpesiy),
galima pristabdyti srauta (pirma virpesio forma) ir galima gaudyti daleles (antroji
virpesio forma).

Skyscio (koncentracijos) srauto charakteristikoms periodinéje mikrostruktiiroje
nustatyti galima taikyti skaitmeninj-eksperimentinj lazerinés interferometrijos
metodg. Mikroskystinio elemento optinés savybés tiriamos neardomuoju optiniu
lazeriniu difraktometru. He-Ne lazerinis difraktometras (1 =633 nm) buvo
naudojamas siekiant uzfiksuoti atspindéty ar perduodamy difrakcijos maksimaliy
efektyvumy intensyvumus. Visiems skys¢iams budingas santykinis difrakcijos
efektyvumas. Santykinis difrakcijos efektyvumas RDE apibréziamas kaip i-0jo
difrakcijos maksimumo (0, + 1, £ 2,...) intensyvumo santykis su atspindétos $viesos
intensyvumu nuo pavirSiaus be mikroreljefo. Skys¢iy lazio rodiklis nustatomas
lyginant teorinj ir eksperimentinj difrakcijos efektyvuma.

2.4 lentelé. Skaic¢iavimams naudojamy medziagy optinés savybés

Medziaga Paskirtis Luzio rodiklis
Re Im
Oras Aplinka 1 0
Aliuminis (Al) Mikrokanalo danga 1,4495 7,5387
Distiliuotas vanduo Tiriamas skystis 1,3317 0
(H20)
Acetonas (C3HsO) Tiriamas skystis 1,3578 0
Glicerolis (CsHs(OH)s) | Tiriamas skystis 1,4707 0
90
LB R L Ll e L L T T :: ------------- S Oras
70 frosemeasenascsencesssmssscmenefinessaensseaned 7 Vanduo
s M iy sy B Acetonas
°\°~ S ™ ° I @ Glicerolis
T L S /. = R '
e § ------- R
20 frememmmmmmemenaes N7 - -------------------
N N
13 pageeenemmeenenees § - -------------------

Difrakcijos maksimumy eilé

2.17 pav. Periodinés Al padengtos mikrostruktiros atspindétos Sviesos
santykinis difrakcijos efektyvumas
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Periodiniy mikrostruktiry bei analités difrakcijos efektyvumas (ore arba
vakuume) rodo, kad periodiné mikrostruktira (4 um periodas, 0,56 um gylis) buvo
suprojektuota veikti atspindinéiuoju rezimu, t.y. pirmosios eilés difrakcijos
maksimumai yra tris kartus didesni uz nulinés difrakcijos maksimuma (2.17 pav.).
Todél periodiné mikrostruktiira, dirbanti atspindéjimo rezimu, yra pakankamai jautri
analités liizio rodikliui (tankiui). Liizio rodiklio pokytis nuo 1,33 (grynas vanduo) iki
1,47 (glicerinas) lemia pirmosios eilés difrakciniy maksimumy efektyvumo
sumazéjimag keturis kartus — nuo 24% iki 6% (2.18 pav.). Rezultatai patvirtina
skysCiy koncentracijos identifikavimo periodinése mikrostruktirose idéjg taikant
skaitinius-eksperimentinius lazerinius interferometrinius metodus.

2.5. ISvados

Apibendrinant antrajj skyriy galima teigti, kad pagrindiniai tyrimo rezultatai
yra $ie:

1. Sukurtas pjezoelektrinis nanokompozitas, kurio tamprumo modulis:
nanokompozito su PMMA riSamaja medziaga yra 6,3 GPa, kompozito su PS ir PVB
riSamosioms medZiagoms — atitinkamai 5,3 ir 3,9 GPa, kas jrodo, kad risamoji
medziaga lemia nanokompozito mechanines ir pjezoelektrines savybes.

2. Keiciant pjezoelektrinio nanokompozito riSamaja medziagg, galima
kontroliuoti nanokompozito hidrofobines (hidrofilines) pavirSiaus savybes, kurios
itin svarbios kuriant mikroskystinius elementus. Didziausias drékinimo kampas
92,94+1° nustatytas nanokompozito PZT/PMMA, t. y. §is nanokompozitas pasizymi
hidrofobinémis savybémis. O PZT/PS (drékinimo kampas 88,8+1,3°.) ir PZT/PVB
(drékinimo kampas 80,71%£1,16°) nanokompozitai pasizymi hidrofilinémis
savybémis.

3. Pasilllytas vibracinis Siluminis mikrostruktiry terminio formavimo,
naudojant aukSto daZznio virpesius, metodas leidzia pjezoelektriniame
nanokompozite suformuoti reikiamos geometrijos ir tikslumo mikrokanaly tinkla,
kurio veikimas grijstas tiiriniy akustiniy bangy generavimu.

4. ,,COMSOL Multiphysics*“ programiniu paketu atliktas mikrokanalo
veikimo modeliavimas parodé, kad jis gali funkcionuoti trimis rezimais.
Mikrokanalg Zzadinant 110 MHz dazniu, pastebimi mikrokanalo vidiniy, Soniniy
pavir$iy virpesiai pusés bangos rezimu, t. y. skerspjuvio plotas ta pacia faze keiciasi
per visg mikrokanalo ilgj ir mikrokanalas veikia kaip mechaninis voztuvas. Sistema
zadinant 122 MHz daZniu, mikrokanalas yra padalijamas j du segmentus su
skirtingomis nanodaleliy koncentracijomis, o jei mikrokanale virpesiai nezadinami,
nanodalelés gali laisvai tekeéti.

5. Teoriskai apskaiciuotas skysCio srauto greitis mikrokanaluose sutampa su
eksperimentiSkai gautomis vertémis, t. y., skys¢io padavimo inde palaikant 100 kPa
slégi ir nesant virpesiy, teoriné distiliuoto vandens tekéjimo greiCio verté yra
0,145 pL/min, o eksperimentiskai gauta verté yra 0,11 pL/min. Kanalo skerspjiivio
ploto pokytis, kai Zadinami pirmosios formos (110 MHz) ir antrosios formos
(122 MHz) virpesiai, atitinkamai sumazina srauto greitj iki 0,05 pL/min ir
0,08 pL/min.
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I11. BESVINIO PJEZOELEKTRINIO KOMPOZITO SINTETINIMAS IR
TYRIMAS

Pastaruoju metu labai placiai tyrinéjamas $vino oksido toksiSkumas, todél tai
skatina kurti pjezokeramika, kurioje nebiity $vino. Si keramika biity naudojama
prietaisuose, skirtuose medicinai, farmacijai ir kitoms sritims. Siame skyriuje
nagrinéjama nauja beSviné bario-kalcio cirkonato titanato Bao.gsCao.15(Zro.1Tio.s)Os
(BCZT) pjezoelektriné keramika, jvertinant plonos plévelés storio jtaka elemento
savybéms.

3.1. BCZT sintezeé ir funkciniy elementy formavimas

Bario-kalcio cirkonato titanato nanokristaliniy milteliy sintezei buvo
naudojamas modifikuotas oksalato-hidroksido nusodinimo metodas. Naudotos Sios
medziagos: barrio acetatas Ba(CHsCOO),, kalcio acetato monohidratas
Ca(CH3;COO0);H.0, tetra-n-butil-titanatas  Ti(OCsH)a, tetra-n-butilcirkonatas
Zr(OC4Ho)4 (80% tirpalas n-butanolyje), oksalo riigsties dihidratas H.C,04 H,0 ir
dejonizuotas vanduo.

14,2 g bario acetato ir 4,7 g kalcio acetato monohidrato buvo istirpinta 100 ml
dejonizuoto vandens kambario temperatiroje. 49,0 g (nedidelis perteklius) oksalo
rigsties dihidrato buvo istirpinta 500 ml dejonizuoto vandens vieno litro talpos
stiklingje ir tirpalas paSildytas iki 50 °C temperatiiros. 38,2 g tetra-n-butil-titanato ir
3,9 g tetra-n-butil-cirkonato buvo laSinami j oksalo ragsties tirpalg ir viskas
intensyviai maiSoma, kol tirpalas tapo skaidriai geltonos spalvos. Tiek cirkonio, tiek
titano butilatai reaguoja su oksalo riigStimi pagal (1) ir (2) lygtis, siekiant gauti
tirpius tarpinius reakcijos produktus:

Zr(OCsHg)a + 2 H,C204 + H20 — H2ZrO(C204), + 4 C4HyOH; @
Ti(OC4Hg)s + 2 H2C204 + H,O — H,TiO(C204), + 4 C4HoOH. 2

Po vienos valandos maiSymo j tirpalg supilamas bario ir kalcio acetaty tirpalas,
ir susidaro baltos netirpios kalcio ir bario oksalaty nuosédos pagal (3) ir (4) lygtis:

Ca(CHsCOO0), + H2C204 — CaC204 + 2 CH3COOH, 3
Ba(CH3COO)2 + H,C,04 — BaC,04+ 2 CH3;COOH. (4)

Kitame etape tirpas titanilo- ir cirkoniloksalatai reaguoja su pagamintais bario
ir kalcio oksalatais, ir susidaro baltos netirpios kalcio (bario) cirkonilio (titanil)
oksalaty nuosédos:

Ca(Ba)CzH4 + HzZFO(TiO)(C2H4)2 — Ca(Ba)ZrO(TiO)(CzH4)2 + H,C,0,. (5)

Toliau reakcijos miSinys dar maiSomas dvi valandas kambario temperatiiroje.
Kitaip nei ankstesniuose PZT sintezés tyrimuose, Siame etape | reakcijos miSinj
nebuvo jmaiSyta 25% amoniako tirpalo, tam, kad biity iSvengta tirpaus bario
hidroksido susidarymo (4 g/100 ml 20 °C temperatiiroje) ir kalcio (1,73 g/l esant 20
°C temperatiirai). Balti amorfiniai milteliai filtruojami naudojant vakuuma, plaunami
dejonizuotu vandeniu, acetonu ir 12 valandy dziovinami 100 °C temperatiiroje. Tada
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sausieji milteliai 10 valandy kalcinuoti 1000 °C temperatiiroje. Balty bario-kalcio
cirkonato titanato nanokristaliniy milteliy iSeiga 97% (9,7 g).

-

-

S TN,
BCZT nanodalelés

4 - 1
< e~ = |}
-,

Bandinys

PMMA Poliarizavimas

3.1 pav. Principiné BCZT/PMMA elementy formavimo schema

Principiné BCZT elementy, turin¢iy skirtingg BCZT plévelés sluoksnio storj,
formavimo schema pateikta 3.1 pav. Pirmajame BCZT elementy gamybos etape
buvo paruosiamas BCZT/PMMA suspensijy misinys santykiu 80:20. Toks santykis
pasirinktas remiantis ankstesniais tyrimais, susijusiais su poli(metilmetakrilatu)
(PMMA) ir jo sinteze su kitomis pjezokeraminémis medziagomis. Naudojant
Silkografijos technika, ant keturiy skirtingy 50 pum storio vario (Cu) ploksteliy
Silkografijos biidu suformuoti ploni plévelés sluoksniai ir supolinti 10 MV m™*
elektriniame lauke. Vario plokstelé veikia kaip apatinis elektrodas, 0 BCZT
kompozito virSuje suformuojamas 10 nm nikelio sluoksnis, kuris naudojamas kaip
vir§utinis elektrodas (Zr. 3.2 pav.).

o Nikelis
< BCZT kompozitas
™ Cu pagrindas

i — W
@
Ba48 ' Ba90 Bal140

(b)

3.2pav. (a) BCZT elemento schema ir (b) keturi bandiniai, pagaminti
naudojant skirtingus tinklelius
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Eksperimentiniai rezultatai parodé, kad, naudojant jvairius tinklelius
Silkografijos budu, ant pagrindo galima suformuoti lygius BCZT kompozito
sluoksnius. Buvo pagaminti keturi elementai — Ba32 su iSmatuotu BCZT sluoksnio
storiu 109 = 5 um, Ba48-102 + 5 um storiu, Ba90-86 + 5 um storio ir Bal40-70 +
5 pum storio (3.1 lentelé).

3.1 lentelé. Sluoksniy storiai ir jiems naudoty tinkleliy charakteristikos

Teorinis
. . Akiy Akiy Atviras | Tinklelio | uznesamos | ISmatuotas
. Tinklelio . . ..
Zyméjimas Aumeris skaiCius, | diametras, | plotas, storis, | medZiagos dangos
nfcm um % um taris, storis, um
cm®/m?
32/83-
Ba32 70PW 32+1,2 70 59 116+6 68 10945
Ba48 4%%,33‘ 48+1,2 70 41 | 11436 47 10245
90/230-
Ba90 A8PW 90+2,5 48 25 7614 19 8615
140/355-
Bal40 34PW 140+3,5 34 19 52+3 10 7045

3.2 BCZT kompozito tyrimo metodika

FTIR technika cheminés sudéties analizei. Cheminiy junginiy molekuléms
nustatyti buvo naudojamas Furjé transformacijos infraraudonyjy spinduliy
spektrometras (FTIR) (SPECTRUM GX 2000 RAMAN sistema). FTIR spektro
sritis — 400-4000 cm, skiriamoji geba — 1 cm™™.

SEM pavirSiaus morfologijos ir cheminés sudéties analizé. Naudojant
skenuojamajj elektroninj mikroskopa (SEM) ,,Quanta 200 FEG* (su jdiegtu ,,Energy
Dispersive X-Ray Spectrometer” (EDS) detektoriumi ,,Xflash 4030 i§ ,,Bruker)
buvo jvertinta beSvinés pjezoelektrinés medziagos struktiira ir cheminé sudétis.
Tyrimai buvo atlickami kontroliuojamoje slégio vandens gary atmosferoje.
Didziausia galima skiriamoji geba dideliame vakuume (<6e-4 Pa) yra 0,8 nm,
mazame vakuume (10-130 Pa) — 1,5 nm, o pla¢iame vakuume (10-4000 Pa) — 1,5
nm. EDS detektoriumi galima aptikti elementus nuo boro (5) iki americio (95).
Cheminé analizé gali buti atlikta pasirinktame taske, iSilgai linijos arba pasirinktame
paviriuje — galimas kartografavimas. Siuolaikiskas 30 mm? ploto kietojo kiino
dreifo detektorius auSinamas Peltier elementu ir uztikrina 133 eV (esant Mn K)
energijos skiriamgja geba esant 100 000 cps. Taikant rentgeno spektroskopijos
metoda, buvo atlikta energijos pasiskirstymo analizé, kai energijos skirtumai
matuojami tarp jvairiy sistemos kvantiniy biiseny, ir tikimybé¢, kad sistema perSoka
tarp $iy buiseny.

Drékinimo kampo matavimai, skirti pavirSiaus drékinimui ir pavirSiaus
energijai jvertinti. Zinios apie tirpikliy gebéjima drékinti kietus pavirSius yra
svarbios tiriant tarpmolekulinj rysj tarp pjezoelektrinio kietojo pavirsiaus ir skyséio /
analités, taip siekiant sustiprinti pagaminty bandiniy mechanines ir elektrines
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savybes. Drékinimo intensyvumas parodo jégos pusiausvyrg tarp adhezijos ir
kohezijos. Eksperimentinio stendo nuotrauka ir sudedamosios dalys pateiktos
3.3 pav.

3.3 pav. Eksperimentinio hidrofobinés ir hidrofilinés medziagos drékinimo
kampo matavimo stendas: (1) skyscio lasas, (2) analizuojama danga, (3) laikiklis, (4)
du iSgaubti Igsiai, (5) Guppy F-503 B&W CMOS kamera, (6) kompiuteriné vaizdo
analizés sistema

Matuojant hidrofobiskuma buvo naudojami keturi skirtingi skysciai: vanduo,
glicerinas, spiritas ir alyvuogiy aliejus. Pagrindinés $iy skysc¢iy savybés pateiktos 3.2
lenteléje.

3.2 lentelé. Skysciy savybés

Nr. Skystis PavirSiaus jtempiai, MN/m Tankis, kg/m3

1. | Vanduo 72,8 997

2. | Glicerolis 64,2 1260

3. | Spiritas 26,02 793

4. | Alyvuogiy 34,76 888,89
aliejus

Kohezija — tai yra jéga, veikianti vienalytés medZiagos viduje. Si jéga islaiko
molekules Kkartu. Kohezijos tai yra darbas, kurio reikia norint atskirti dvi
homogeninés medziagos daleles (pvz., molekules). Kohezijos metu atlikta darbag
galima apskaiciuoti pagal Sig formulg:

W11 = 2y, (6)
¢ia y — skyscio ar kitos medziagos pavirSiaus jtempio koeficientas.

Adhezija — tai dviejy skirtingy besilie¢ian¢iy medziagy sukibimas, tai darbas,
kurio reikia, norint atskirti du skirtingos prigimties kiinus (kietas kiinas ir skystis ar
du nesusimaiSe skyséiai):

Wiz =y1+v2 — V12, (7
¢ia y12 — pavirsiaus jtempio koeficientas dviejy kiino salycio taske.

Pavirsiuje esanciag skyscio molekule veikianciy jégy atstojamoji yra nukreipta i
laso vidy. Si jéga vadinama pavirSiaus jtempio jéga, ir ji stengiasi minimizuoti
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pavirsiaus plotg (sfera pasizymi minimaliu pavir$iaus plotu). PavirSiaus jtempio jéga
priklauso nuo medziagos viduje veikianéios kohezijos ir yra proporcinga laso
konttro ilgiui L:
F =vyL. (8)
PavirSius yra hidrofilinis, kai adhezinés jégos yra didesnés uz kohezibes, t. Y.
skystis pasklinda kieto kiino pavirSiuje. Nagringjant Kkieto kiino pavirSiaus
hidrofobines savybes, reikia jvertinti pavirSiaus jtempius tarp trijy faziy kany:
skystis (s), oras (o) ir kietas kiinas (k). Grafiskai medziagos hidrofobines savybes
apibudina pusiausvyras drékinimo kampas 6 tarp skys¢io laSo liestinés trifazio
kontakto taske ir kieto kiino pavirSiaus, kurj galima iSmatuoti naudojant auksciau
apraSyta eksperimenta bei apskaiciuoti pagal formule:

cosf = Yo tsk, ©)
Vso

Naudojant Zismano teorija, kuri remiasi teiginiu, kad priklausomybé tarp cosé
ir y daznai yra tiesiné, todél kieto kiino pavirSiaus kritinius jtempius galima nustatyti
i§ formulés:

cos® =1 — B(¥s = Yirie), (10)

¢ia B — tiesés iSbréztos per eksperimentinius drékinimo kampo matavimo

taskus koeficientas, y, — skysCio pavirSiaus jtempiai, Y. — kieto kiino pavirSiaus

kritiniai jtempiai. Taciau Zismano metodas turi apribojimy, pavyzdziui, kiiny

lietimosi srityje jtempiai yra lygas atskiry pavirsiy jtempiy skirtumui, ir §is metodas
neatsizvelgia | medziagy pavirSiy jtempiu polines ir dispersines savybes.

Pjezoelektriniy savybiy tyrimas. Siekiant jvertinti bandiniy pjezoelektrines
charakteristikas, buvo naudojama lazeriné trianguliaciné poslinkio matavimo
sistema ,,Keyence“ ir USB osciloskopas ,,PicoScope”. Siuo atveju bandiniai buvo
tiriami esant tiesioginiam pjezoelektriniam poveikiui, t. y. kiekvienas bandinys buvo
paveikiamas 5N mechaniniu impulsu ir registruojamas generuojamas elektrinis
potencialas. D¢l plonos plokstelés deformacijos ir pjezoelektriniy savybiy $i
mechaniné energija yra paveréiama elektros energija, tada jtampa registruojama
naudojant analoginj-skaitmenin;j keitiklj ,,PicoScope* (Zr. 3.4 pav.).

Impulsas
——

-1

W)

am

- = = Lazerinis ap$vietimas ir atspindys ‘
Elektrinis signalas lele]

=2

3.4 pav. Lazerinis trianguliacinis poslinkio matavimo stendas: (1) jutiklis LK-
H050, (2) valdiklis LK-HD500, (3) bandinys, (4) osciloskopas ,,PicoScope 2205A%,
(5) monitorius, (6) signalo generatorius UNI-T UTG2025A ir (7) auks$tos jtampos
linijinis stiprintuvas ,,FLC Electronics A400*
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Atvirkstinio pjezoelektrinio efekto tyrimas

Atvirkstinio pjezoelektrinio efekto tyrimui atlikti panaudota elektroniné spekly
inrferometrijos sistema PRISM. Kadangi tai bekontaktis metodas, bandiniai néra
suardomi ar kitaip pazeidziami. Tokiu atveju bandomajam objektui netaikoma jokia
papildoma masé ar jéga, todél matavimo procesas neturi jtakos jo dinaminéms
charakteristikoms. Tiriamas bandinys apsSvieCiamas lazerio spinduliu, o
atsispindéjusi Sviesa registruojama vaizdo kamera. | vaizdo kamerg taip pat
nukreiptas antras — etaloninis spindulys. Siy dviejy $viesos lauky interferograma
perduodama | kompiuterj apdoroti. Interferencija leidzia uZregistruoti tokius
parametrus, kaip $viesos fazé, intensyvumas ir amplitudé, jie yra tiesiogiai susije su
objekto pavirSiumi ir jo deformacija ar dinamika. Eksperimentiné elektroniné spekly
interferometrijos sistema PRISM pateikta 3.5 pav.

7777777

Lazerinis ap3vietimas ir atspindys
Elektrinis signalas

3.5 pav. Elektroniné spekly interferometrijos sistema PRISM: (1) valdymo
blokas, (2) kamera, (3) objektinis spindulys, (4) kompiuteris, (5) bandinys, (6)
signalo generatorius UNI-T UTG2025A ir (7) aukstos jtampos linijinis stiprintuvas
,,FLC Electronics A400¢

Vibruojantis arba deformuojamas bandinys apS$vie¢iamas lazerio spinduliu,
sklindanciu i$ $viesolaidzio per iSpleciantj lesj ir nukreipiamas link bandinio. Dalis
lazerio spindulio, naudojant daliklj, per PZT veidrodj nukreipiamas detektoriaus
link. Naudojant PZT veidrodzj sukuriami keturi skirtingy faziy atraminiai spinduliai,
kuriy fazés apibréziamos taip:

Ap;=(i—1)7, (10)
¢ia i = 1, 2, 3, 4. Atraminio spindulio intensyvumo laukas apraSomas Sia
formule: specialiis pavyzdziai i§ interferencinio lauko tarp vienodos kompleksinés
atskaitos bangy (daznu atveju tai — pastovios realiosios amplitudés R):
R =R - exp[j(@r — Ap))], (11)
¢ia R — pastovi atraminio spindulio amplitudés realioji dalis. Harmoniskai
vibruojancio objekto atspindétos Sviesos laukas apraSomas formule:
0 =0 -exp(joo) = 0 - exp[j(¢r + @o—r + @y COSWL)] = (12)
=0 -explj(@r + o-r) - expljg, coswt)] = O - exp[j(¢p, cos wt)].

Siy bangy interferencinis laukas yra fiksuojamas video kamera, o spekly

interferencinis vaizdas aprasomas formule:

Iy = m+n cos[go_(x,y) + al - Joloy (x, )], (13)
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¢ia gor yra atsitiktinis faziy skirtumas tarp atraminio spindulio ir vibruojancio
objekto, atspindéto Sviesos taske (X, y). Jo(p,) yra pirmosios rasies nulinés eilés
Beselio funkcija, kurios argumentas yra su virpesiais susijusi fazé. Fazé tiesiogiai
priklauso nuo virpesiy amplitudés d(x,y):
@u(6,y) = T d(x,). (14)
Sioje sistemoje, gristoje 4 faziniy vaizdy registravimu realiuoju laiku, po
apdorojimo du statmeni laukai gali bti iSreiksti atitinkamai formulémis:
] C =1I3—1; = 20R cos(@,—r) * Jo(Pv), (15)
Ir
S =1y — 1, =20D sin(@o—r) * Jo (@) (16)
Kadangi elektroninés spekly interferometrijos jautrumas yra labai didelis,
visos amplitudés matuojamos vienu metu. Taigi, norint, kad susiformuoty ekrane
interferencinés juostos, uztenka keleto mikrometry eilés amplitudés virpesiy. Todél
tamsios juostos (arba intensyvumo minimumai) atitinka amplitudes, kurias galima
iSreiksti pagal formule:
d=k % tak=1,23..), (19)
Skaitmeninis modeliavimas. Daleliy valdymo mikroskystiniame kanale
modeliavimas, integruojant naujg besvine pjezokeramika j mikrosistemg, buvo
atliktas naudojant programinj paketa ,,Comsol Multiphysics*.

3.3. BCZT kompozito tyrimo rezultatai

Eksperimentinio tyrimo metu susintetinta nauja beSviné pjezoelektriné
keramika BagssCao.15(Zro1Tiog)Os (BCZT). Istirtos Sios BCZT pagrindu sukurty
elementy (Ba32, Ba48, Ba90 ir Bal40) savybés: struktira ir gardelés, cheminé
sudétis, pavirSiaus morfologija ir pjezoelektrinés savybés.

3.3.1. BCZT cheminés sudéties tyrimas

Norint istirti pagaminto junginio struktiira ir gardeliy tipa, eksperimentiné
XRD analizé buvo atlikta naudojant ,, X’Pert” programing jrangg. BCZT rentgeno
spinduliy difrakcijos rezultatai pateikti 3.6 pav.
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3.6 pav. BCZT rentgenograma
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Norint patvirtinti junginio strukttira, stebima perovskito fazé su tam tikromis
priemaiSomis. Nustatytos priemaiSos BaCOs ir ZrO,, atitinkanc¢ios PDF duomeny
baze 44-1487 ir 42-1164 (3.6 pav.). Sios priemaisos taip pat buvo patvirtintos EDX
spektrais (3.9 pav.). Be to, Sie pikai sutapo su rentgeno spinduliy difrakcijos
duomenimis, pateiktais standartinéje fazéje (nuorodos kodas: 96-433-0785-JCPDS
Nr. 05-0626) ir literatiroje [132, 133]. Piky atsiradimas ties 26 ~ 31,35 °, susijes Su
(110), ir 26 ~ 45,61° susijes su (200) plokStuma, leidzia teigti, kad turime
tetragoning kristaling gardele [134]. Apskaic¢iuotos junginio kristalografiniy
parametry vertés pateiktos 3.3 lenteléje.

3.3 lentelé. BCZT kristalografiniai parametrai, apskaiciuoti ,,X’Pert* programa

Kristalo
Kristaliné a c Gardelés | gardelés Erdvés
struktiira :y) (A) | taris (A% tankis grupé
(glcm®)
Tetragoniné 4,03 | 4,04 65,68 5,83 P4/mm

XRD spektras (3.6 pav.) rodo BaTiOs, t. y. vieng perovskito fazg¢ be antrosios.
Ankstesniuose tyrimuose nustatyta, kad polimorfiné rombohedrinés-tetragoninés
faziy peréjimo temperatiira artéja prie kambario temperatiiros naudojant litj [100].
Tyrimo metu nustatyta, kad BCZT besving pjezoelektring keramikg su geresnémis
eksploatacinémis savybémis kambario temperatiroje galima gauti perkélus
polimorfinj faziy peréjimo taska arc¢iau kambario temperatiros, pridedant LiF [100].

Taigi, gardelés konstanta a (3.3 lenteléje) buvo apskaiciuota pagal Zemiau

pateikta lygtj [135]:
a=dvh?+k? +[?, (20)
¢ia h, k ir | — XRD smailés indeksai, o d —atstumas tarp kristalinés gardelés
plok$tumy. Taigi, smailés (110) apskaiGiuota konstanta a = 4,03 A, o kristalo
struktiira — kubiné.
Be to, apskaiciuotas vidutinis BT kristalito skersmuo Dxrp pagal zemiau
pateiktg lygtj [135], naudojant intensyviausios (110) smailés duomenis:
cA

Dypr = —Bl/z 050’ (21)

¢ia ¢ — konstanta, Bi, — visas maksimalus plotis 26, 6 — Bragg’o kampas.
Taigi, apskaiCiuotas vidutinis kristalito dydis 0,72 + 0,05 pum, kuris patvirtina BT
nanodaleliy susidaryma.

3.3.2. Funkciniy junginiy BCZT kompozite tyrimas

Buvo atlikta bandiniy Ba32, Ba48, Ba90 ir Bal40 FTIR analizé, skirta
funkcinéms grupéms junginiuose nustatyti (3.7 pav.). FTIR absorbcijos spektras
iSmatuotas 4000-490 cm ! diapazone. Kaip matyti 3.7 pav., buvo pastebétos kelios
smailés, susijusios su simetriskais ir asimetriSkais O-H ry$iy virpesiais srityje nuo
2800 iki 3150 cm ~ ! [136], 0 CO; mazdaug ties 2333 cm™! [137]. Be to, acetato
grupiy su bario atomais buvimas ir atsakas j asimetrinius [(COQO_)] ir simetrinius
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[(COO )] rysius su karboksilato grupiy virpesiais aiskiai matomi srityje ties 1724
cm! [138]. 500-900 cm™! diapazonas rodo, kad sudétyje yra metalo oksido, t. y. §iai
sri¢iai galima priskirti titano ir deguonies / cirkonio tempimo ir lenkimo virpesius,
susijusius su TiOe/ZrOg oktaedrine struktiira [139 —141]. Be to, Zr-O smailé yra ties
~ 1220 cm™' [134]. Jdomu tai, kad kai kurie spektrai turi labai mazg pralaidumo
diapazong ir yra susij¢ su besikei¢ianCia medziagy prigimtimi, cheminémis
reakcijomis ir junginiy kristalizacija aukStesnéje temperattroje [142]. FTIR spektry
rezultatai atitinka XRD ir EDX analizés tyrimus.
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3.7 pav. Ba32, Ba48, Ba90 ir Ba140 bandiniy FTIR spektrai

Rezultatai parodé, kad bandiniai turéjo vienodas arba labai panaSias
absorbcijos smailes esant tokiam paciam virpesiy rezimui ir pasislenka link
mazesniy bangy ir didesnés energijos. Tai leidzia daryti iSvada, kad BCZT
kompozito storis neturi jtakos vidinei strukttirai ir rySiui tarp molekuliy.

3.3.3. SEM ir EDX analizeés

Bandiniy Ba32, Ba48, Ba90 ir Bal40 pavirSiaus morfologija buvo tiriama
naudojant skenuojamaja elektroning mikroskopija (SEM). Grudeliy dydis buvo
jvertintas naudojant SEM mikroskopg. Kaip matyti 3.8 pav., BCZT bandiniai turi
poréta struktiirg su mazais gradeliais, kuriy dydis yra nuo 0,2 um iki 5 pm.
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3.8 pav. Bandiniy SEM nuotraukos: (a) Ba32 (b) Ba48 (c) Ba90 ir (d) Ba140

3.8 pav. matyti, kad visuose bandiniuose matomos labai mazos kristalinés
struktiiros ir jy sankaupos. Pavyzdziui, Ba32 (3.8 pav., a) pavirSiuje yra keletas
ertmiy, kuriy gradeliy dydis svyruoja nuo 0,2 pm iki 7,2 um. Bandiniai Ba48 ir
Ba90 turi panasias pavirSiaus savybes. Taciau bandinyje Bal40 matomas ganétinai
lygus pavir$ius, turintis tik keleta sankaupy, o grideliy dydis nuo 0,2 pm iki 2 pm.

Junginiy cheminé sudétis iStirta rentgeno spinduliy energijos dispersijos
(EDX) spektrometru. Spektrai pateikti 3.9 pav.
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3.9 pav. Bandiniy rentgeno spinduliy energijos dispersijos spektrai

Elementy C, O, Ca, Ti, Zr, Br ir Cu procentinés dalys junginiuose yra
pateiktos 3.4 lenteléje. EDX analizés rezultatai sutampa su rentgeno spinduliy
difrakcijos ir FTIR duomenimis.

3.4 lentelé. Stechiometriné junginiy sudétis

Cheminis Svoris (%)
elementas Ba32 Ba48 Ba90 Bal40
Anglis 13,10 18,81 15,13 16,03
Deguonis 38,87 40,12 39,54 39,84
Kalcis 3,89 3,60 3,74 3,60
Titanas 19,46 16,21 18,64 18,23
Cirkonis 2,45 2,20 2,16 2,34
Baris 21,47 18,38 19,84 18,57
Varis 0,72 0,63 0,93 1,35
Suma 100 100 100 100

3.3.4. Pavirsiaus hidrofobiniy savybiy tyrimas

Bandiniy pavirSiaus hidrofobiSkumui nustatyti naudotas Zismano metodas,
jvertinant kietojo kiino pavirSiaus kritinj jtempj iSmatavus kontaktinj kampa 0.
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Kontaktinis kampas 0. yra kampas tarp skyscio laso liestinés trifazio kontakto taske
ir pavirSiaus. Taigi, bandiniy pavirSiaus Kkritinis jtempis buvo nustatytas pagal
kohezijos ir adhezijos jégy saveika tarp skyscio ir kietosios medziagos, stebint ant
pjezokeramikos kompozito bandiniy Ba32, Ba48, BA90 ir Bal40 pavirSiy ir
skirtingy skysciy elgseng (zr. 3.5 lentele).

3.5 lentelé. Skirtingy skyséiy laseliy vaizdai ant besvinés pjezokeramikos bandiniy

Nr | Skystis Ba32 Ba48 Ba90 Bal40
Disti-

1. liuotas
vanduo

2. Glicerinas

|

3 Alyvuogiy
© | aliejus

4. | Spiritas

ibb

|

Siekiant gauti patikimus rezultatus, buvo atlikti penki pakartotiniai kiekvieno
bandinio drékinimo kampo matavimai. Nustatyta 0,31-0,98 laipsnio paklaida.
Vidutiniai drékinimo kampo matavimo duomenys pateikti 3.10 pav. Taigi, Visi
bandiniai pasizymi hidrofiliniu pavir§iumi, su dideliu drékinimo laipsniu ir stipria
skysciy (glicerino, alyvuogiy aliejaus ir spirito) sgveika su dangos pavirSiumi. Visi
bandiniai su vandeniu pasizyméjo hidrofobinémis savybémis, drékinimas buvo
nedidelis, o kietosios medziagos ir skys¢io saveika silpna.
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Dreékinimo kampas 0, laipsniai
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3.10 pav. Drékinimo kampo matavimo rezultatai
Atliekant Zismano tyrima, kontaktinio kampo kosinusas braizomas pagal

atitinkamo skyséio pavirSiaus jtempj. Ekstrapoliuoto pavirSiaus jtempio verte, kai
cos = 1, (kontaktinis kampas = 0 °), vadinama pavir$iaus kritiniu jtempiu okrit.

1,20

1,00 R

0,80

oeo é \ ¢ Ba32
' m Bad8

0,40 \

W 4 Ba%0
0,20
\

A
0,00 x Ba140

Cos 0

0 20 40 60 80

Pavir§iaus jtempis, mN/m

3.11 pav. Pavirsiaus kritiniy jtempiy nustatymas naudojant Zismano metoda

3.11 pav. matyti, kad bandiniy pavirSiaus kritiniai jtempiai yra tokie: Ba32
bandinio owit=24,69 mMN/m, Ba48 — o«it=27,20 mN/m, Ba90 — oki=20,05 mN/m ir
Bal40 — okit=26,38 mN/m. Sios vertés daznai jvardijamos kaip paviriaus laisvoji
energija. Skys¢iy salyCio kampas priklauso nuo medziagos ir jos cheminés
prigimties. Tarpfazinis tipas, pavirSiaus tekstiira, SiurkStumas turi tiesioginj poveiki
pjezokeramikos pavirSiaus drékinimui.

3.3.5. Pjezoelektriniy savybiy tyrimas BCZT kompozituose

Siekiant maksimalaus pjezoelektrinio efekto, naujy besviniy pjezokeramikos
bandiniy Ba32, Ba48, Ba90 ir Bal40 sintezei panaudota patirtis, jgyta gaminant PZT
nanokompozitus. Siekiant jvertinti bandiniy tiesioginj pjezoelektrinj efekta,
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bandiniai buvo Zadinami naudojant SN amplitudés mechaninj impulsg, o jtampos
charakteristikos uzregistruotos USB osciloskopu ,,PicoScope. Jtampa matuota
atviroje grandinéje. Pagaminti BCZT elementai generavo nuo 78mV iki 782mV
jtampg (3.12 pav.).

IS 3.12 pav., a, pateikty rezultaty matome, kad Ba32 méginys generuoja
didziausig jtampa — 782 mV. Bandinys Ba48 (3.12 pav., b) generuoja 410 mV, Ba90
bandinys (3.12 pav., ¢) — 130 mV, o Bal40 bandinys (3.12 pav., d) 76 mV. Gauti
eksperimentiniai duomenys parodé, kad gauti rezultatai reikSmingai skiriasi,
palyginti su ankstesniais tyrimais, aprasytais 2 skyriuje, t. y. generuojamos jtampos
skirtumas yra akivaizdus, palyginti su PZT pagrindu, pagamintu nanokompozitu,
kurio tyrimai apraSyti antrajame skyriuje, o generuojamas elektrinis potencialas
siekia tik apie 3,5 mV.
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3.12 pav. Bandiniy generuojama jtampa: (a) Ba32, (b) Ba48, (c) Ba90 ir (d)
Bal40

Vienas i$ svarbiausiy parametry tiriant BCZT kompozito pjezoelektrines
savybes yra tamprumo modulis. Jis nurodo medziagos atsparuma tempimui.
Eksperimentiniai rezultatai parodé, kad tamprumo modulis yra nuo 0,8 iki 1,25 Gpa,
priklausomai nuo dangos storio. Si verté yra labai panasi j PMMA tamprumo modulj
— 1,8-3,1 Gpa. Gryno BCZT tamprumo modulis yra apie 118 Gpa [140]. Gauti
rezultatai sutampa su moksline literatiira, kurioje teigiama, kad medziaga,
pasizyminti mazesniu tamprumo moduliu, pasizymi didesniu pjezoelektriniu
koeficientu [144].

Atvirkstiniam pjezoelektriniam efektui jvertinti panaudotas elektroninés
spekly interferometrijos metodas, t.y. iSmatuotas bandiniy atsakas j elektrinj

60



periodinj Zadinimg. Eksperimento metu monitoriuje buvo stebimos tipinés laike
suvidurkinty spekly interferogramos. Vaizdai pateikti 3.13 pav., kur apskritimais,
trikampiais, rombais ir kvadratais pazymétos virpesiy amplitudés skai¢iavimo
vietos.

0.8 )
0.7 Ba48

0.6 ¢ Bag0 P
0.5 4

0.3 z el
0.2 -7 ==L
0.1 P

Virpesiy amplitudé, um
\

Bandinio ilgis, mm
(b)
3.13 pav. Laike suvidurkinty spekly interferogramos (a) ir grafikas,
vaizduojantis skirtingy bandiniy virpesiy amplitudziy priklausomybes nuo gembés

ilgio (b)

I$ suvidurkinty spekly interferogramy (3.13 pav., a) matome, kad apatiniame
taske jtvirtinti (balta, plati zona) bandiniai vibruoja normaline plokStumai kryptimi
pirmaja nuosavy virpesiy forma (interferencinés juostos lygiagrecios tarpusavyje ir
su tvirtinimo linija). Rezultatai, pateikti 13 pav., b, rodo, kad maziausiu jautrumu
pasizymi Bal40 bandinys, o didZiausias uzfiksuotas bandinio Ba32 mechaninis
atsakas. Sie rezultatai patvirtina ir tiesioginiy pjezoelektriniy savybiy tyrimo
rezultatus.

Sukurtas besvinis BCZT nanokompozitas pasiZymi geromis pjezoelektrinémis
savybémis mikrometrinio storio plévelése. Todé¢l jis gali buti naudojamas daleliy
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rusiavimui ir valdymui jvairiuose skysciuose, naudojant aukSto daznio virpesius,
vadinamus akustoforeze.

3.4. Daleliy valdymas mikrokanaluose suformuotose BCZT kompozito
pagrindu

3.4.1. Mikrokanalo, skirto daleliy manipuliavimui, kiirimas

Kuriamo mikroskystinio elemento, skirto daleliy srautui valdyti, veikimas bus
gristas turiniy akustiniy bangy principu (BAW). Kuriamame elemente dél BCZT
kompozito, pasizymincio pjezoelektrinémis savybémis, bus generuojamos tiirinés
akustinés bangos ir sukuriamas rezonansas mikrokanaluose. Mikroskystinio
jrenginio prototipas, sukurtas BZT kompozito pagrindu, pavaizduotas 3.14 pav.

I3leidimas  Stiklo danga

/\{ ’/ / Mikro kanalas

/ Jleidimas
m\\\\ E

BCZT kompozitas

Pagrindas

3.14 pav. Mikroskystinis jrenginio prototipas sukurtas BZT kompozito
pagrindu

Sukurto mikroskystinio jrenginio prototipg sudaro pagrindas, ant jo uznestas
besvinio pjezoelektriko sluoksnis su jame suformuotu mikrokanalu (3.14 pav.).
Sukurto BCZT pagrindu mikroskystinio prietaisas susideda i§ pagrindo ir pagrindo
virSuje uzneS§to BCZT kompozito sluoksnio, kuriame suformuotas mikrokanalas
(3.14 pav.). Stiklinis dangtelis su jleidimo ir iSleidimo angomis uzdengia
mikrokanalg. Mikrokanalo plotis 350 pm, auk$tis — 100 um, o ilgis — 20 mm. Jis
buvo suformuotas naudojant terminj jspauda, pagrjsta auksto daznio virpesiais. Sio
mikroskystinio prietaiso veikimas pagrjstas akustoforezés principu (3.15 pav.)

Mikrokanalg sudaro skyscio jleidimo ir iSleidimo jungtys. Skystyje esancios
mikrodalelés fokusuojamos mikrokanalo viduryje naudojant tirines akustines
bangas(3.15 pav., b), t. y. dalelés juda link mikrokanalo centro, kur yra maziausias
akustinés bangos slégis, kai mikrokanalo Zadinimas parinktas taip, kad susidaryty
Al2 formos stovinti slégio banga (3.15 pav., b). Rezonancinj daznj galima nustatyti
pagal formule [145]:

f=3% (22)
¢ia ¢ — garso greitis skystyje, 4 — bangos ilgis [145]. Garso greit] skys¢iuose galima
jvertinti pagal formule:

K

c= \/; : (23)
Cia K — tirinio tamprumo modulis (N/m?), p — tankis (kg/m?). Taigi, teorinis tirinis
tamprumo modulis yra K=2,15-10° N/m?, o tankis p=999.8 kg/m®. Garso greitis
vandenyje yra ¢=1466,4 m/s. Bangos ilgis A tiesiogiai priklauso nuo mikrokanalo
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plocio w, t.y. mikrokanalo plotis turi biiti lygus pusei garso bangos ilgio A/2=w.
Siuo atveju mikrokanalo plotis yra w=350pum. Taigi, rezonanso daZnis, reikalingas
daleléms sufokusuoti mikrokanalo viduryje (kaip parodyta 3.15a pav. matavimo
srityje), yraf = 2,1 MHz.

f I$leidimas
Matavumo sritis

Fokusuotos dalelés

(@)

A — Aktyvios kanalo sienelés —

BCZT kompozitas # _.// {akustinéspindul'luoté)__“‘\

Akustlms srautas s Mazgine linija’

Dalele — - _
/_7‘-\.6 Sk 7/2 moda N Akusting stovinti
/ . / banga
> ey o~ -
/
Skysio to krypti
h VA0 stallto ypY BCZT kompozitas

/{///// ////J(

(b)
3.15 pav. Mikrokanalo 3D vaizdas (a) ir jo veikimo principas (b)

Norint jvertinti skys¢io dinamika, t. y. srautas yra laminarinis ar turbulentinis,
reikia apskaiciuoti Reinoldso skai¢iy. Laminarinis srautas pasizymi tolygiu daleliy
judéjimu skystyje, prieSingai nei turbulentinis, kai daleliy judéjimas yra
netaisyklingas — atsitiktinis. Reinoldso skaiCius yra santykis tarp inerciniy ir
klampos jégy ir parodo peréjimg nuo laminarinio prie turbulentinio rezimo.
Reinoldso skai¢ius mikroskystinéje sistemoje apibréziamas taip [146]:

Re = % (24)

¢ia p yra skyséio tankis, U — skyscio srauto greitis (m/s), Dy yra hidraulinis
mikrokanalo skersmuo (m) ir i — dinaminé klampa (Ns/m?). Tyrimams pasirinktas
skyscio srautas yra v =5 pL/min. Skyscio srauto greitj U galima apskaiciuoti pagal
formule u = %, ¢ia A — mikrokanaly skerspjiivio plotas (m?). Todél u = 0,00238 m/s.
Vandens tankis, esant 20 °C temperatirai, yra p = 998,19 kg/m3 o jo dinaminé

klampa p = 0,0010005 Ns/m?2. Hidraulinis skersmuo nustatomas pagal formule Dy =

%, ¢ia A — mikrokanaly skerspjiivio plotas (m?) ir P — mikrokanalo perimetras.
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Todél hidraulinis skersmuo yra Dp=156-10° m. Galiausiai, jraSant visas reik§mes j
formule (23), Reinoldso skaicius yra 0,37, o tai parodo, kad srautas yra laminarinis
ir turbulencija nevyksta. [prastai dél mazy mikrokanaly matmeny Re yra mazesnis
nei 100, o daznu atveju net mazesnis nei 1,0.

3.4.2. Daleliy srauto mikrokanale eksperimentinis tyrimas

Eksperimentiniam daleliy valdymo tyrimui atlikti mikrokanale buvo sudarytas
eksperimentinis stendas (3.16 pav.). Mikroskystiné sistema, kurios veikimas gristas
tirinémis akustinémis bangomis, buvo prijungta prie skys¢iy dozatoriaus (,,Aitecs
PLUS SEP -21S% ,Viltechmeda®“, Vilnius, Lietuva). Panaudotas skystis per
iSleidimo jungtj iSleidziamas | atskirg indg. Akustinéms bangoms generuoti buvo
naudojamas signaly generatorius (UNI-T UTG2025A, ,,Uni-Trend Technology*,
Dongguan, Kinija) ir linijinis auk$tos jtampos stiprintuvas (,,FLC Electronics
A400%, ,Pendulum Instruments*, Drottningskar, Svedija). Daleliy srautas
mikrokanaluose buvo stebimas mikroskopu (,,Nikon ECLIPSE LV150%) ir
analizuojamas ,,Infinity* programa.

3.16 pav. Mikroskystinio prietaiso testavimo sistema sudaro (1)
mikroskystinis elementas, (2) mikroskopas ,,Nikon ECLIPSE LV150%, (3) skys¢io
padavimo jungtis, (4) skys¢io iSleidimo jungtis, (5) skys¢iy dozatorius ,,Aitecs
PLUS SEP — 218, (6) signaly generatorius UNI-T UTG2025A, (7) aukstos jtampos
linijinis stiprintuvas ,,FLC Electronics A400% ir (8) monitorius

Remiantis skys¢iy mechanikos principais, kai mikrokanaluose stebimas slégio
sukeliamas laminarinis srautas, skysCio greitis prie sieneliy lygus 0 (neslystanti
ribiné salyga). Srauto proceso metu, esant mikrokanalui, didelés apimties akustinés
bangos sukuria parabolinj grei¢io profilj (3.17 pav.) su sutelktomis 10 um skersmens
polistireno dalelémis. Srautas buvo 5 uL/ min greicio.

Daleliy srautui imituoti mikrokanaluose naudota ,,Comsol Multiphysics*
programiné jranga. Skyscio paleidimas per mikrokanalg buvo atliktas slégio srautu,
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kur skystis per mikrokanalg pumpuojamas siurbliais. Remiantis skys¢iy mechanikos
désniais, kai mikrokanale stebimas slégiu valdomas laminarinis srautas, skys¢io
greitis prie sieneliy turi biti lygus 0 . Si salyga srauta mikrokanale sukoncentruoja j
parabolinio grei¢io profilj (15 pav.) su fokusuotomis 10 pum skersmens polistireno
dalelémis. Srauto greitis 5 ul./min.

Akustiné stovinti

rr _
. U‘";"

‘M ‘ ® . 100 pm

' -

Srauto kryptis
—_—

3.17 pav. Mikrokanale sufokusuotos dalelés (skalés dydis 100 um)

Eksperimentiniai duomenys parodé, kad, naudojant 1,89 MHz daznio tiirines
akustines bangas, polistireno dalelés sufokusuojamos mikrokanalo centre. Dél
didesnio BCZT kompozito sluoksnio ir didesnio mikrokanalo plo¢io gautas
eksperimentinis daznis yra apie 11% mazesnis, palyginti su teoriniu.

3.5. I§vados

Tre¢iajame skyriuje aprasytas besvinés BCZT nanokompozitinés medziagos
sintetinimas ir atlikti tyrimai leidzia teigti, kad:

1. Eksperimentiniai FTIR ir XRD rezultatai patvirtino, kad susintetinta BCZT
nanokompozitiné medziaga. Remiantis XRD duomenimis, apskai¢iuotas vidutinis
kristalito dydis 0,72 + 0,05 pum leidZia patvirtinti BCZT nanodaleliy susidaryma.
FTIR rezultatai parodé, kad BCZT sluoksnio storis neturi jtakos cheminei sudéciai
bei vidiniams tarpmolekuliniams rySiams, t.y. visy keturiy bandiniy absorbcijos
smailés buvo vienodos arba labai panaSios, esant tokiam paciam tarpmolekuliniy
rySiy virpesiy rezimui, pasislenka link mazesniy bangy ir didelés energijos, todél
daroma i$vada, kad BCZT plévelés sluoksnio storis neturi jtakos vidinei strukttrai.

2. Tyrimai SEM mikroskopu parodé, kad plonuose pléveliy sluoksniuose,
sudarytuose i§ pagaminto BCZT nanokompozito, pavir§iuje yra mazy ertmiy, kuriy
diametras svyruoja nuo 0,2 pum iki 7,2 um, taciau, terminio formavimo bidu
gaminant mikroskystinius elementus, Sios mikroertmés yra uzpildomos naudojant
gretimose zonose esancig nanokompoziting medziaga.

3. PavirSiaus hidrofobiniy savybiy tyrimai parodé, kad bandiniai pasizymi
hidrofilinémis savybémis, t.y. stipriomis sgveikomis tarp skyséiy ir kietyjy
medziagy. Visy bandiniy apskai¢iuoti pavirSiaus kritiniai jtempiai buvo panasis, o
ju reikSmeés svyravo nuo 20,05 mN/m iki 27,20 mN/m.

4. Pjezoelektriniy savybiy tyrimai parodé reikSmingus naujo beSvinio
pjezoelektrinio nanokompozito rezultatus, t.y. esant 5 N mechaniniam impulsui,
pjezoelektrings plévelés sluoksnis generuoja nuo 76 mV iki 782 mV elektrinj
potenciala, kuris priklauso nuo suformuoto bandinio storio (atitinkamai 70 um ir
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109 pm). Taip pat eksperimentiniai rezultatai parodé, kad bandiniy Jungo modulis
yra labai mazas, tik 0,8—1,25 GPa, todél pjezoelektriniai koeficientai yra daug
didesni, palyginti su kitomis medZiagomis.

5. Eksperimentiniai duomenys buvo integruoti skaitmeniniuose modeliuose,
siekiant sukurti mikrokanaly baigtiniy elementy modelj, kurio veikimas pagrjstas
tiriniy akustiniy bangy generavimu. Siuo tikslu suprojektuotame mikrokanale
skyscio tekéjimas bus laminarinis (Re = 0,37). Eksperimentiniai duomenys parodé,
kad, generuojant 1,89 MHz daznio tirines akustines bangas, polistireno
mikrodalelés sufokusuojamos centrinéje mikrokanalo linijoje. Eksperimentinis
daznis 11% mazesnis, palyginti su teoriniu.
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IV. MIKROSKYSTINIU ELEMENTU SISTEMOS FORMAVIMAS IR
SKYSCIU DINAMIKOS JOSE TYRIMAS

4.1. Mikrokanaly sistemos formavimo polikarbonato ploksteléje metodologija

Formuojant mikrokanaly masyvus polikarbonato plokstéje, siekiant uztikrinti
atspaudy proceso efektyvumg ir pakankamai auksStos kokybés gauty kanaly
geometrija, jy vietos schemg ant PC plokstés reikia pasirinkti pagal plokstelés
virpesiy formas. Todél mikrokanaly matricos yra jspaustos tokiose vietose, kur
normaliné virpesiy amplitudé yra minimali, o tangentiniai virpesiai bty
maksimaliis. Taikant $ig metodikg, suformuojama pakankamai aukStos kokybés
mikrokanaly sistema, kuri garantuoja pakankamai geras sglygas skysCio srautui
mikrokanaluose. Taigi pirmiausia reikia nustatyti reikiamg plokstelés virpesiy
rezimg ir amplitudes, kurios biity tinkamos mikrokanaly masyvy formavimui ir
veikimui.  Polikarbonatinés  plokstelés  virpesiams generuoti  naudojamas
pjezokeraminis ziedas, pritvirtintas prie jo apatinio pavir§iaus. Zadinamas
pjezokeraminis Ziedas dél atvirkstinio pjezoefekto generuoja polikarbonatinés
plokstelés virpesius. Pirmiausia parenkama tinkama polikarbonato plokstelés
geometrija, po to, pasirenkant reikiama suZadinimo daznj, nustatomi virpesiy
rezimai, kuriy maksimaliy virpesiy zonos sutampa su formuojamy mikrokanaly
masyvy pozicijomis. Polikarbonato plokstelés su pritvirtintu pjezokeraminiu ziedu
schema ir suformuotais mikrokanalais pavaizduota 4.1 ir 4.2 pav.

a) b) C)

4.1 pav. Mikrokanaly sistemos, veikian¢ios akustiniy bangy principu, schema:
a — polikarbonato plokstelé su priklijuotu pjezokeraminiu ziedu, b — plokstelés
virpesiy forma (2x2), ¢ — mikrokanaly masyvo vietos ir orientacijos modelis
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4.2 pav. Polikarbonato plokstelé su suformuota mikrokanaly matrica (3x3): 1
— pjezokeraminis ziedas, 2 — mikrokanaly masyvai

Tolimesniuose skyriuose taikomi metodai bus skirti nustatyti polikarbonatiniy
ploksteliy virpesiy formas ir daznius, tinkamus skys¢iy srautams mikrokanaluose
valdyti. Analizei naudota PRISM spekly interferometrijos sistema ir lazerinis
vibrometras ,,Polytech PSV-500-3D-HV*.

4.2. Polikarbonato plokstelés virpesiy formu analizé

Virpesiy rezimai ir atitinkami jy dazniai bei formos, biitinos biologiniy daleliy
akustiniam manipuliavimui, analizuotos naudojant PRISM holografing sistemg ir
lazerinj vibrometra ,,Polytech.

4.2.1. Virpesiy formy analizé PRISM sistema

Bandymuose naudotos PRISM sistemos komponentai pateikti 4.3 pav. 4.3
pav., a, pavaizduotas PRISM sistemos veikimas, gristas dviejy spinduliy spekly
interferometrijos principu. Lazerio spindulys, nukreiptas j PC plokstele (5), yra
objektinis spindulys; Kitas spindulys, einantis tiesiai j CCD kamera (2), yra atraminis
spindulys. PC plokstelés iSsklaidyta lazerio $viesa yra registruojama vaizdo kamera.
Etaloninis spindulys eina tiesiai ] CCD kamerg (2). Dviejy lazerio spinduliy spekly
interferencinis vaizdas perduodamas j kompiuterj apdoroti ir vizualizuoti. Ekrane (4)
matome PC plokstele su interferencinémis juostomis, kurios mums suteikia
informacijg apie plokstelés virpesiy forma ir amplitude.
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4.3 pav. PRISM sistema: (a) funkciné schema (1 — valdymo blokas, 2 —
kamera, 3 — Zalios §viesos bangos lazeris, 4 — monitorius, 5 — pavyzdys, 6 — signaly
generatorius UNI — T UTG2025A ir 7 — aukstos jtampos linijinis stiprintuvas ,,FLC
Electronics A400%) ir (b) PRISM sistemos nuotraukos

Analizuojama PC ploks$tele (5) yra pritvirtinta prie stabilaus pagrindo
keturiuose kampuose gumine lipnia juosta, leidziancia izoliuoti PC plokstelés
virpesius nuo pagrindo, siekiant jvertinti tik plokstelés dinamines savybes. Tai yra
itin svarbu siekiant tiksliai nustatyti PC plokstelés virpesio formas, pobiid] ir
zadinimo daznj. Plokstelé, apSviesta PRISM sistemos lazeriu, pradeda vibruoti, kai
pjezokeraminis Ziedas Zadinamas kintamosios srovés elektros signalu, o plokstelés
virpesiy formos stebimos PRISM sistemos monitoriuje realiu laiku. Uzfiksuotos
pagrindinés rezonansinés formos pateiktos 4.4 pav.
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4.4 pav. PC plokstelés virpesiy formos ir dazniai

Remiantis gautais vaizdais (4.4 pav.), t.y. pagal virpesiy formy piky
i$sidéstyma, galima parinkti mikrokanaly sistemy formavimo vietas. PRISM sistema
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atlickami matavimai turi ir vieng trikuma, t.y. fiksuoja virpesiy amplitude
normaline bandinio pavirSiui kryptimi, tai neleidzia jvertinti tangentiniy virpesiy
pobiidzio ir amplitudés. Remiantis eksperimentine praktika galima teigti, kad
3,5kHz, 19,7kHzir 40,1 kHz daZniai gali bati tinkami tirinéms akustinéms bangoms
generuoti, nes Siose interferogramose stebimy virpesiy formy pikai ir mazgai yra
i$sidéste taisyklingai, o atitinkamose zonose tangentiniai virpesiai bus maksimaliis.
Todél, siekiant maksimaliai tiksliai parinkti daznius ir mikrokanaly formavimo
vietas, papildomai atlikti matavimai sistema ,,Polytech®.

4.2.2 PC plokstelés virpesiy reZimy analizé naudojant ,,Polytech vibrometra

Skenuojamasis lazerinis vibrometras ,,Polytech PSV-500-3D-HV*, kurio
funkciné schema parodyta 4.5 pav., leidzia 3D vizualizuoti virpesiy formas.
Lazerinis doplerio vibrometras uztikrina didziausig poslinkio ir grei¢io skiriamaja
gebg ir iSlaiko pastovig matavimo amplitude iki labai auksty dazniy diapazony — net
virdijan¢iy 1 GHz. Sios savybés nepriklauso nuo matavimo atstumo, todél Sis
principas gali bati taikomas tiek mikroskopiniu lygiu, tiek dideliems objektams.
Lazerio spindulys, skirtingai nei keitiklis — vykdikliai, neturi jokio poveikio
bandiniui, todél matavimus galima atlikti itin mazose ir itin lengvose konstrukcijose,
nedarant jtakos analizuojamo objekto krastinéms sglygoms.

Naudojant $ig sistema, buvo istirtos tos pacios PC plokstelés virpesiy formos ir
gauti rezultatai pateikti 4.6, 4.7 pav.

Polytec PSV-500
skanavimo galvos ’ FLC elektroninis
—— Objektas jtampos stiprintuvas P200

Polytec lazerinis
Doblerio vibrometras
PSV-500-3D-HV

4.5 pav. Eksperimente naudojamos matavimo sistemos ,,Polytech* lazerinis
doplerio vibrometras PSV-500-3D-HV
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4.6 pav. Polikarbonato plokstelés amplitudés ir daznio charakteristika

Palyginus PRISM sistemos ir ,,Polytech® vibrometro analizés rezultatus,
galima daryti iSvada, kad 40 kHz rezonansinio daznio virpesiy forma yra
tinkamiausia kuriamai sistemai, kurios veikimas gristas tiirinémis akustinémis
bangomis. Tai yra Sios virpesiy formos amplitudé normaline pavirSiui kryptimi yra
minimali, o plokstelés pavirSiaus kryptimi yra didziausia. Taciau tai néra vienintelis
daznio parinkimo argumentas, nes didelés amplitudés tangentiniai Vvirpesiai
pastebimi ir esant kitiems dazniams, pavyzdziui, 20kHz, 27,5kHz ir kt. Tangentiniy
virpesiy forma parinkta taip, kad maksimali amplitudé buty mikrokanaly formavimo
zonose, t. y. sudaryty matricg 3x3, kaip pavaizduota 4.7 pav.

4.7 pav. Tangentiniai polikarbonato plokstelés Virpesiai zadinant 40kHz
dazniu
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Naudojant Siuos duomenis (4.6 ir 4.7 pav.) galima tikslingai parinkti
mikrokanaly orientacijg ir formavimo vietas, t.y. mikrokanalai bus formuojami
rodyklémis paZzymétose vietose taip, kad mikrokanalai baty statmeni virpesiy
krypciai. Tai uztikrins didziausig turiniy akustiniy bangy efektyvumag valdant
mikrodaleles.

4.3. Mikrokanaly masyvo vibraciné-terminé formavimo technologija

Mikrokanalams formuoti buvo patobulintas 2.3 skyriuje aprasytas vibracinis-
terminis periodiniy mikrokanaly sistemos terminio formavimo jrenginys, pridedant
temperatiiros kontrole ir normaliniy virpesiy amplitudés stiprinimg. Periodiniy
mikrostruktiiry terminio formavimo jrenginj (4.8 pav.) sudaro virpesiy
koncentratorius, skirtas pjezokeraminiy ziedy PZT-5A iSilginiams virpesiams
sustiprinti. Prie koncentratoriaus galo pritvirtintas pagrindinis masés elementas su
mikrokanaly sistemos Sablonu, naudojamu terminiam formavimui. Kadangi
mikroperiodinés struktiiros yra formuojamos termoplastikuose, stampo Sildymui
naudojamas ziedinis kaitinimo elementas. Temperatiirai reguliuoti naudojamas
termoelementas ir specialiai sukurtas valdiklis, uztikrinantis temperatiiros rezimus,
kurio paklaida yra 1 °C.

4.8 pav. Periodiniy mikrostruktiiry vibracinio-terminio formavimo jrenginys: 1
— koncentratorius, 2 — pjezokeraminiai ziedai, 3 — kaitinimo elementas, 4 — atspaudas
su mikroperiodine strukttra, 5 — termoelementas, 6 — temperatiiros valdymo blokas

Auksto daznio iSilginiai virpesiai (normaliniai formuojamo pavirSiaus
atzvilgiu) naudojami iki stiklé¢jimo temperatiiros jkaitinto polimero formavimui.
PZT-5A pjezokeraminiai ziedai yra aktyviis elementai, naudojami auksto daznio
virpesiams generuoti. Si keramika pasirinkta dél savo savybiy stabilumo iki 150 °C
temperatiiros. PZT-5A pjezokeramikos savybiy priklausomybés nuo temperatiiros
pateiktos 4.9 pav. Jtempiai, kuriuos pjezoelektrinéje medziagoje generuoja elektrinis
laukas, yra lygus elektrinio lauko ir pjezoelektrinés konstantos d verciy sandaugai,
todél pjezoelektrinés konstanta d yra bene svarbiausias pjezoelektrinés medziagos
parametras. Kaip matome i§ 4.9 pav., temperatiiry nuo 0°C iki 225°C ds; konstanta
pakinta tik 5 procentais. Taip, nepriklausomai nuo mikrostruktiiros formavimo
temperattros, kuri paprastai yra artima plastiko stikl¢jimo temperatiirai (nuo 80°C
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iki 150°C), yra uztikrinama, kad sukonstruotas vibracinio — terminio formavimo
renginys pasizymés tokiomis paciomis mechaninémis, elektrinémis ir dinaminémis
savybémis.
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49 pav. PZT-5A medziagos pjezoelektriniy savybiy priklausomybé nuo
temperaturos

Kaip jau buvo minéta, siekiant geresnés mikrostruktiry, suformuoty
termoplastiniuose kompozituose, kokybés, naudojami iSilginiai sonotrodo virpesiai,
t. y. virpesiai normaline termoplastiko pavirSiaus kryptimi. Pjezoelektrinio keitiklio
dinaminiy charakteristiky ir virpesiy rezimy analizei atlikti buvo sukurtas baigtiniy
elementy modelis. Kadangi tai yra aSiai simetrinis uzdavinys, skai¢iavimams
sudarytas 2D asSiai simetrinis modelis (4.10 pav.) Pjezoelektrinis keitiklis sudarytas
i$ pagrindo (15 mm aukséio ir 20 mm diametro plieninis cilindras), varzto (6 mm),
keturiy pjezokeraminiy Ziedy (20 mm iSorinis diametras, 10 mm vidinis diametras,
5mm aukstis), virpesiy koncentratoriaus (plieninis nupjautinis kiigis (20 mm
diametro pagrindas, 10 mm virsiinés diametras, 80 mm aukstis), ziedinio kaitinimo
elemento (20 mm vidinis diametras, 30 mm aukstis) ir stampo (20 mm diametro ir
40 mm auksc¢io cilindras). Modelio krastinés sglygos pavaizduotos 4.10 pav., b.
Pjezoelektrinio keitiklio pagrindas iki galo jtvirtinamas, t.y. u, =u, =0, 0
pjezoelektriniai ziedai yra zadinami kintamu elektriniu potencialu.
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pjezoelektrinio keitiklio modelis: a)
sudedamosios dalys ir geometrija (1 — pagrindas, 2 — varztas, 3 — pjezokeraminiai
ziedai, 4 — virpesiy koncentratorius, 5 — Kaitinimo elementas, 6 — Stampas), b)
modelio krastinés salygos
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4.11 pav. 2D asiai simetrinio pjezoelektrinio keitiklio modelio tinklelis

2D asiai simetrinio pjezoelektrinio keitiklio modelis suskaidytas | 484

trikampius baigtinius elementus
didziausias 5,74 mm?, o maziausias 0,0194 mm?) (4.11 pav.).

(maziausia elemento kokybé 0,74), kuriy
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Pjezoelektriniy keitikliy mechaniniy jtempiy {S} ir elektrinés indukcijos {D}
vektoriy priklausomybe nuo deformacijos {T} ir elektrinio lauko stiprumo {E}

vektoriy galima uzraSyti tokiomis lygtimis [147]:
{8} = [sel{T} + [d*{E},
{D} = [d]{T} + [el{E},

(25)
(26)

Cia [sg] yra tamprumo matrica, [¢] — dielektriniy konstanty matrica, o [d] —
pjezoelektriniy konstanty matrica (indeksas t zymi transponuotg matrica). I$skleistas

matricines lygtis galima uzrasyti taip [147]:

E E E
S11 S12 513

51 O 0 0 ] Tl 0 0 d31

[SZ] Sgl ng 353 0 00 [TZ] 0 O d32 E
Ss|_[s5 sk sk 0 0 0 NITt 1o 0 dy E; @
IR iy

lSSJ 0 0 O 0 s& 0 lTSJ ldls 0 OJ

Se 000 o o st]Tel Lo 0 0

7]

Di1 [0 0O 0 0 dgs OI?I &, 0 O07[E;
D=0 0 0 d,, 0 0 |T2|+ 0 &, O0/[|E| (28)
D3 [d31 d3p d3z 0 0 0 | 0 0 &331lE;

Visy modelyje naudoty medziagy mechaninés ir pjezoelektrinés savybés

pateiktos 4.1-4.3 lentelése.

4.1 lentelé. Modelyje naudoty medziagy mechaninés savybés [148, 149]

Jungo modulis,

Puasono

.. . 3
Medziaga Tankis, kg/m GPa Koeficientas
Struktiirinis
plienas 5235 7850 210 0.33
Aliuminis 2700 70 0,3
4.2 lentelé. Pjezokeramikos PZT-5A mechaninés savybés [150]
PZT-5A mechaninés savybés
Parametras | Zyméjimas Matavimo | ReikSmé
vienetai
Tankis ) kg/m3 7889
Tamprumo sk x10° N/m? | 12,1
modulis s, 7,7
ST [
sk, 11,1
Sf4 2,1
556 2,3
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4.3 lentelé. Pjezokeramikos PZT-5A elektrinés savybés [150]

PZT-5A elektrinés savybés
Parametras Zyméj 1mas ME_'ltaVIIT!O ReikSmé
vienetai
) L. ds1 -171
Pjef:])g('ﬂﬁ;'i”'a' dss x1012C/N [ 374
dis 584
Pjezoelektriniai €33 X 158
koeficientai Ca1 meiC 5.4
€15 12,3
811T 1730
Dielektriné £33’ 1700
konstanta £11° 916
£33S 830

Modeliavimui naudoti ,,Comsol Multiphysic“ programinio paketo kiety kany,
elektromechanikos ir pjezoelektrinio efekto moduliai, leidziantys jvertinti
pjezoelektrinio keitiklio nuosavas virpesio formas ir daznius. Pjezoelektriniams
ziedams zadinti naudota kintama 20V jtampa, kurios daznis buvo kei¢iamas nuo
1000Hz iki 50000Hz su 10Hz Zingsniu. Buvo nagrinéjami tik iSilginiai virpesiai,
kuriy apskai¢iuota amplitudés ir daZnio priklausomybé pateikta 4.12 pav.
Amplitudés ir daznio priklausomybé nubraizyta naudojant logaritming y aSies skale,
kuri leidZia iSryskinti visus rezonansinius daznius. Todél tolesniu Zingsniu reikia
iSanalizuoti pasirinktus rezonansinius daznius ir virpesio formas.

Grafikas: log(w)
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4.12 pav. Pjezoelektrinio keitiklio amplitudés ir daznio charakteristika

I$ apskai¢iuotos amplitudinés ir daznio charakteristikos (4.12 pav.) matyti, kad
du pirmieji teoriniai sonotrodo rezonansiniai dazniai yra 3,7 kHz ir 21,2 kHz.
Atitinkamos virpesiy formos parodytos 4.13 pav. I§ pateikty rezultaty matome, kad,
zadinant 3,4 kHz dazniu, virpesiy amplitudé tolygiai didéja einant nuo pagrindo iki
Stampo, kur pasiekia didziausig 0,025 pum amplitude. Zadinant 21,2 kHz dazniu,
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maziausia iSilginiy virpesiy amplitudé pastebima ties pagrindu ir Stampu, o
didziausia (0,0014 pum) ties pjezoelektrinio keitiklio viduriu. Si virpesiy forma yra
Stampo darbinéje plokStumoje virpesiy amplitudé lygi nuliui, t.y. pjezoelektrinio
keitiklio generuojami virpesiai nebus perduodami j suminks$tinta polimering
medziagg, siekiant sumazinti vidinius terminio formavimo metu atsiradusius
jtempius. Todél eksperimentinei analizei buvo pasirinktas 3,7 kHz daznis, nes tai
uztikrina didziausios amplitudés virpesius normaline formuojamo pavirsiaus
kryptimi.

freq(277)=3760 Hz Surface: abs(w) (mm)  freq(2026)=21250 Hz Surface: abs(w) (mm)
%107 %107
14

12

10

4.13 pav. Pirmoji (a) ir antroji (b) pjezoelektrinio keitiklio iSilginiy virpesiy
formos (amplitudé matuojama milimetrais)

Eksperimentiniai rezonansiniai sonotrodo daZniai buvo nustatyti naudojant
Wayne Kerr 6500B impedanso analizatoriy (4.14 pav.). Eksperimenty metu rasti du
rezonansiniai dazniai 4 kHz ir 20 kHz zonose, kurie atitinka teorinius skai¢iavimus.
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Todél terminio formavimo metu toliau bus naudojamas 4kHz Zadinimas, nes 20kHz
daznis néra tinkamas dél susidaranc¢iy minimumy ir pipsniy iSsidéstymo, kuris
nustatytas naudojant baigtiniy elementy modelj.

4.14 pav. Sonotrodo impedanso matavimo sistema

Vibracinis terminis formavimo procesas buvo eksperimenti§kai iSbandytas
naudojant ,,Tinius Olsen“ medziagy bandymo mas$ing (4.13 pav.) ir polikarbonato
plokstele (4.15 pav.). Bandymo sistemg sudaro sonotrodas su $tampu, kaitinimo
elementas ir termopora (detalus vaizdas 4.8 pav.), temperatiros valdymo blokas,
signaly generatorius UNI-T UTG2025A ir stiprintuvas ,,FLC Electronics A400%.
Eksperimento metu méginiai dedami ant plokS§tumos Nr. 6 (zr. 4.15pav.). Iki
numatytos temperatiros jkaitintas Stampas nuleidziamas ir spaudziamas j bandinj,
kol pasiekiamas uzsiduotas maksimalus slégis ir Stampas atkeliamas. Terminio
formavimo metu pjezoelektrinis keitiklis zadinamas 100V ir 4kHz daznio kintama
jtampa. Naudojama formavimo temperatiira buvo kei¢iama nuo 110 ° C iki 200 ° C,
slégis nuo 1000 N iki 9000 N, spaudimo laikas nuo 5 s iki 180 s.

4.15 pav. Vibracinio terminio formavimo sistema: 1 — sonotrodas su Stampu,
kaitinimo elementu ir termopora; 2 — temperatiiros valdymo blokas; 3 — signaly
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generatorius UNI —T UTG2025A; 4 — stiprintuvas ,,FLC Electronics A400°; 5 —
,» Tinius Olsen* medziagy bandymo masina; 6 — darbiné plokstuma

Pagrindinis pjezoelektrinio keitiklio taikymo terminio formavimo metu tikslas
yra sumazinti vidinius jtempius termoplastike. Todél virpesiy jtakos jtempiy
mazinimui termoplastike tyrimui atlikti pasirinktas jtempiy kokybinio vertinimo
prietaisas Ref.S-18. Sis prictaisas gali bati taikomas stiklo ir plastiko gaminiy
kokybés tyrimams, o didelis darbinis plotas (matymo laukas: 260 mm x 260 mm,
darbinis aukstis: 260 mm) leidzia tirti jvairius objektus. Termoplastike
susiformavusiy lieckamyjy jtempiy po terminio formavimo proceso pavyzdys
pateiktas 4.16 pav.

4.16 pav. Termoplastiko liekamieji jtempiai po terminio formavimo proceso
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4.17 pav. Termoplastiko lickamieji jtempiai po terminio formavimo proceso:
a) nenaudojant vibracinio zadinimo ir b) naudojant vibracinj Zadinima

Atlikus eksperimentus nustatyta, kad, naudojant vibracinj Zadinimag,
sumazinami liekamieji jtempiai mikrokanaly formavimo zonoje. Tipinis pavyzdys
pateiktas 4.17 pav. (tamsesné spalva Zymi didesnius jtempius). Abiem atvejais
jtempiai aplink suformuotg struktiirg pakankamai dideli, taciau mikrokanaly zonoje,
kur formuojamy struktiiry tikslumas itin aktualus, galima pastebéti, kad, nenaudojant
virpesiy mikrokanaly virSuje, kuris kontaktuoja su Stampu tik galutinéje terminio
formavimo fazéje, pastebimi didesni jtempiai (4.17 pav., a) dél termoplastiko
tempimo-spaudimo j mikrokanalo griovelius. Naudojant virpesius, yra sumazinama
trintis tarp Stampo ir termoplastiko, o formavimas vyksta ne dél termoplastiko
tempimo, o mikrotekéjimo j tuscias Stampo ertmes. Todél suformuoty mikrokanaly
zonoje matomi mazesni jtempiai (4.17 pav., b), o tai leidzia uztikrinti geresng
repliky kokybe Stampo atkélimo metu.

4.4. Skysc¢iy dinamikos tyrimas mikroskystinése sistemose

DaZniausiai mikrodaleliy judé¢jimas mikroskystinése sistemose yra stebimas
tiesioginiais metodais (mikroskopais). Taciau akustoforezés principu veikianciose
sistemose yra svarbu ne tik matyti, kaip vienoje ar kitoje zonoje koncentruojasi
mikrodalelés, bet ir suprasti kitus fizikinius procesus, t.y. identifikuoti, kaip dél
akustiniy bangy keiciasi skys¢iy koncentracija ar koks akustinis slégis susiformuoja
mikrokanaluose. Todél, atsizvelgiant | mikroskystiniy prietaisy taikymo sritis ir
skys¢iy srauto parametrus juose, buvo pasitilyta skys¢iy koncentracijos tyrimams
periodinése mikrostruktiirose (periodas iki 100 pum) taikyti netiesioginj metoda,
grista difrakciniy efektyvumy matavimais, o didesniy mikrokanaly tyrimams naudoti
laike suvidurkintos holografinés interferometrijos metoda.

4.4.1. Skysciu koncentracijos nustatymo metodas, gristas koherentinés Sviesos
difrakcijos principu

Lazerio spindulio difrakcija mikrokanaly sistemoje (periodas maZesnis nei
100 um) gali bati aproksimuota remiantis Maksvelo diferencialinémis lygtimis bei
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pritaikant Furjé transformacija. Difrakcijos efektyvumo analizei yra naudojamas
Fraunhoferio metodas. Tarkime, kad koherentiné Sviesa sklinda per mikrokanaly
sistemg, kuri interpretuojama kaip faziné difrakciné gardele. Tuomet
monochromatinis ploks¢iyjy bangy pluostas, patekes j mikrokanaly sistema, yra

i§sklaidomas, o issklaidytos Sviesos kampinis spektras F, (kx, ky) aprasomas taip:
1 © _i
Fo(luky) = ooz 170, uo(x, v, 0)e ™) dxay. (29)
Kompleksing §viesos bangos amplitude plokstumoje z = 0 apibiidina funkcija
ug(x,y,0). Plokstumoje z = 0 integralas iSreiSkia harmoninés bangos amplitude su
bangos vektoriaus k,, k,, ir k, komponentais:

k, = /kz — k2 — k2. (30)

Jei mikrokanaly sistemos periodas yra iki keliasdeSimties mikrometry, skyséiy
koncentracijai nustatyti rekomenduojama naudoti koherentinés Sviesos difrakcijos
plySyje fenomena. Kintant skysCio tankiui, t.y. tuo pat metu ir lizio rodikliui,
galima skysCiy koncentracijos dinamika jvertinti atlieckant difrakcinius matavimus
(4.18 pav.).

4 )\
4.18 pav. Difrakcinio efektyvumo matavimo stendas: 1 — lazeris (=633 nm),
2 — plokstelé su mikrokanalais, 3 — fotodiodas, 4 — ampermetras

Skys¢iy koncentracijos tyrimams mikroskystiniuose elementuose surinktas
vertikalus difrakciniy efektyvumy matavimo stentas (4.18 pav.), sudarytas i$ lazerio,
plokstelés su mikrokanalais, fotodiodo ir ampermetro. Lazeriu (1) ap$vieCiama
mikrokanaly sistema (2). Per bandinj praéjusi Sviesa difraguoja, o susiformavusiy
difrakciniy maksimumy intesyvumai uzfiksuojami fotodiodu (3), per kurj praéjusi
srové matuojama ampermetru (4). Fotodiodo praleidziama elektros srové tiesiogiai
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priklauso nuo apSvietimo intensyvumo, kurj analizuojant galima jvertinti skysCiy
koncentracijos pokycius. Jei mikrokanaly sistema néra skaidri, yra registruojami
atspindzio difrakciniai maksimumai.

Stiklas

s '
Mikrokanalas d
[ :

Polikarbonatas

(@)

Stiklas

B
Mikrokanalas d

r

Kompozitas

\Sidabro
danga

(b)

4.19 pav. Skaidrios (a) ir atspindin¢ios (b) mikrokanaly sistemos schemos

4.4 lentelé. Medziagy, naudoty tyrimams ir skai¢iavimams, optinés savybés [151]

Medsi Panaudojimo Kompleksinis lazio rodiklis (n+ik)
cdziagos sritis J=441 nm /=532 nm /=633 nm
Oras Aplinka 1 1 1
Stiklas UZdengimas 1,5262 1,5195 1,5151
. 0,04 + 0,054007 + 0,056206 +
Sidabras (Ag) Danga i 25624 i 3,4290 i 42776
Polikarbonatas .
(PC) (CasHhO2) Pagrindas 1,6102 1,5917 1,5805
Distiliuotas - .
vanduo (H,0) Tiriamas skystis 1,3374 1,3337 1,3317
Pmp("cearl‘j’gg'z')ko“s Tiriamas skystis 1,4485 1,4427 1,4385
(ci:—ﬁg)ll-:;) Tiriamas skystis 1,4787 1,4743 1,47

Eksperimentiniam ir skaitmeniniam kuriamos metodikos tyrimui pasirinktos
dviejy tipy struktiiros (4.19 pav.): skaidrios ir atspindincios. Jy principinés schemos
pateiktos 4.19 pav., ¢ia d — struktiiros gylis, p — periodas. Medziagy, naudoty
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tyrimams ir skaiCiavimams, optinés savybés pateiktos 4.4 lenteléje. Skaidrig
strukttirg sudaro mikrokanaly sistema, suformuota polikarbonate ir uzdengta stiklu.
AtspindinCig struktirg sudaro mikrokanaly sistema, suformuota kompozitingje
medziagoje, padengta sidabro nanosluoksniu ir uzdegta stiklu. Kompozitinés
medziagos optinés savybés jtakos matavimams ir skai¢iavimams neturi, nes ji yra
padengta sidabro sluoksniu.

Tyrimams pasirinktos 4, 6 ir 12 pum periodo, 0,5 pum gylio skaidrios
(polikarbonatas + stiklas, 4.19 pav., a) ir atspindincios (kompozitas / sidabras +
stiklas, 4.19 pav., b) periodinés mikrostruktiros. Tyrimy tikslas — jvertinti pasiiilyto
metodo tinkamuma skys¢iy koncentracijais jvertinti, t. y. kaip priklauso pirmos eilés
difrakcinio maksimumo efektyvumas nuo skyscio lizio rodiklio, mikrostrukttiros
periodo, gylio ir tipo skaidriy ir atspindin¢iy mikrostruktiiry atskirai. [prastai skys¢iy
lazio rodiklis kinta nuo 1,26 (chlorodifluormetano saltnesis R-22) iki 1,538 (metilo
salicilatas), todél teoriniams skaiCiavimams ir pasirinktas $is laZio rodiklio Kitimo
intervalas nuo 1,26 iki 1,54. O eksperimentiniams tyrimams pasirinkti trys skysciai
su zinomomis savybémis: distiliuotas vanduo, propileno glikolis ir glicerolis.
Skaic¢iavimams naudota ,,GSolver V52 programa.

45
40 g A -
35 W= R . - .
30 prsssmpofoevies-Tegdes S

25 f----
20 -5
15 K------t- —@—532nm T """ C TG M-

sl P e e b T

Vanduo T T

Propilenglikolis |

e

Pralaidumo DE, %

ot
w
w
=)
3

126 13 1,34 138 142 146 15 1,554

Lazio rodiklis

4.20 pav. Pralaidumo pirmos eilés difrakcinio maksimumo efektyvumo
priklausomybé nuo lazio rodiklio

84



Atspindzio DE, %

1,26 1,3 1,34 1,38 1,42 1,46 1.5 1,54
Lazio rodiklis

4.21 pav. Atspindzio pirmos eilés difrakcinio maksimumo efektyvumo
priklausomybé nuo liiZzio rodiklio

I grafiky (4.20 ir 4.21pav.) matome, kad difrakciniy efektyvumy
priklausomybé nuo luzio rodiklio yra pakankamai rySki abiem atvejais. Taciau
atspindzio gardelés atveju intensyvumo Kkitimo greitis yra didesnis, t.y. Sio tipo
struktiiros yra jautresnés lizio rodiklio poky¢iui. Taiau rezultatai, gauti naudojant
tris lazerius, yra gana panasus. Todél kuriant metodika, paremta trijy bangos ilgiy
lazeriy naudojimu, rekomenduotina naudoti skaidrig struktiirg, nes skirtumas tarp
rezultaty, gauty skirtingais lazeriais, rySkesnis. Eksperimentiniai tyrimy rezultatai,
gauti su distiliuotu vandeniu (rutuliukai — O), propileno glikoliu (pliusai — +) ir
gliceroliu (daugybos Zenklas — X), pazyméti abiejuose grafikuose. Eksperimentiniai
rezultatai patvirtina teorinius, t.y. visi trys skysCiai stipriai veikia difrakcinio
efektyvumo kitimg, taciau, kaip ir teoriniu atveju, didesni skirtumai naudojant
skirtingus lazerius pastebimi tiriant skaidrig gardele. Jei mikrostruktira uzpildyta
vandeniu, difrakcinis efektyvumas, priklausomai nuo lazerio bangos ilgio, gali
skirtis iki 5 procenty, taciau, luzio rodikliui mazéjant arba didéjant, skirtumas gali
iSaugti net iki 25 procenty. Pavyzdziui, propileno glikoliu uzpildzius mikrostruktiira,
difrakcinis efektyvumas, uzfiksuotas mélynu ir raudonu lazeriu, skiriasi iki 20
procenty. IS teoriniy ir eksperimentiniy rezultaty galima daryti i§vada, kad, siekiant
efektyviai, tiksliai ir placiu diapazonu registruoti lazio rodiklio kitima,
rekomenduotina naudoti skaidrig mikrostruktiirg. Taciau ne visada realiose
sistemose galima panaudoti skaidrias mikrostruktiiras, todél atspindinéiy
mikrostrukttry atveju rekomenduotina naudoti tik vienos bangos lazerj ir pasirinkti
siauresnj lizio rodiklio kitimo intervala, siekiant iSvengti galimo nevienareikSmio
rezultaty interpretavimo. Pavyzdziui, raudonu lazeriu uzfiksuotas 35% difrakcinis
efektyvumas gali rodyti 1,39 ir 1,46 skyscio lazio rodiklj.

Kiti faktoriai, kurie gali paveikti metodo efektyvuma, yra mikrostruktiiry gylis
ir periodas. Todél atlikti skaiiavimai, siekiant nustatyti, koks rekomenduojamas
mikrostrukttros gylis, norint uztikrinti didziausig jautrumg pasirinkto laZio rodiklio
srityje. Tai ypaé svarbu, kai dirbama siauroje 1iizio rodiklio kitimo srityje. Tuomet
ypac svarbu turéti didziausia sistemos jautrumg. Skaiiavimy metu pastebéta, kad
rezultatai nepriklauso nuo mikrostruktiiros periodo (vertintos 4 um, 6 um ir 12 um
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periodo mikrostruktiiros). Todél grafikai 4.22 ir 4.23 pav. pateikiami tik vienam
variantui, kai struktiiros periodas 12 pm.

8 T T T T T T
7 l.——a441nm i ______ [— L L .
6 buemB=BIT M b b e el |
£ 5 |- —=633nM -loomno- R—— fesames R L = ;
=1 ; ! : ! : :
il e St Cornnmin R e T L
e 3 bssswass Gsmssass bosssms b T A \
g ° e
I el - — e
1 = . PR o ; e Y
0 : ! : : : '
1,26 1,3 1,34 1,38 142 146 15 1,54
LaZio rodiklis

4.22 pav. Rekomenduotino  skaidrios  struktiros optimalaus  gylio
priklausomybé nuo lazio rodiklio

1,26 1,3 1,34 1,38 1,42 1,46 1,5 1,54
LGZio rodiklis

4.23 pav. Rekomenduotino atspindincios struktiiros gylio priklausomybé nuo
lazio rodiklio

Siekiant didziausio kuriamos metodikos efektyvumo ir jautrumo, bitina
parinkti tinkama strukttiros gylj, kuris uztikrina didziausig efektyvuma pirmos eilés
difrakciniame maksimume. Skaiéiavimy metu kiekvienam lazio rodikliui buvo
ieSkomas optimalus mikrostruktiros gylis, t.y. gylis, kai pastebimas didziausias
difrakcinis efektyvumas pirmos eilés maksimumuose. IS pateikty grafiky matome,
kad gylio parinkimo metodika skaidrioms ir atspindin¢ioms struktiiroms i§ esmés
yra skirtinga. Atspindinéios struktiiros pasizymi ypa¢ dideliu stabilumu, t.y.,
parinkus 12 um periodo 100 nm gylio mikrokanaly sistema, ji bus jautri visame
skyséiy luzio rodiklio kitimo diapazone nuo 1,26 iki 1,54. Kas ypa¢ svarbu. Tai
galioja naudojant bet kokio bangos ilgio lazerj. Taip pat atspindincios struktiiros
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pasizymi gylio periodiskumu, t.y. yra galimi keli gylio variantai, uztikrinantys
didelj efektyvumg. Pavyzdziui, jei tiriamo skyscio lizio rodiklis 1,26, struktiiros
gylis gali bati 0,1 pm, 0,27 pm, 0,45 um, 0,62 pm ir t. t. Cia jau priklauso nuo
technologiniy parametry, kokias struktiiras galime pagaminti, kokio klampumo
skyscius tiriame ir koks praktinis mikrostruktiiros pritaikymas.

Taciau daug sudétingiau gylj parinkti skaidrioms struktiiroms. Gylis priklauso
ne tik nuo naudojamo lazerio, bet ir nuo skyscCio liizio rodiklio. Jei maZesniu liizio
rodikliu pasizymintiems skys¢iams tirti skirtos sistemos yra nedaug jautrios gylio
pokyciams, tai didesnio 16zio rodiklio skys¢iams tirti struktiiry gylis skiriasi iki 2,5
karto.

4.4.2 Akustinio slégio mikrokanale modeliavimas

Naudojant naujas medziagas, tokias kaip pjezoelektrinis nanokompozitas,
galima sukurti naujg perioding mikrostruktiirga su naujomis savybémis, jskaitant
pjezoelektrines savybes arba specifines optines charakteristikas. Pasaulyje Zinomas
mikroskystiniy elementy valdymo metodas taikant akustines bangas. Siuo tikslu
naudojamos stovinéios ir bégancios akustinés bangos. Mikrohidraulinés sistemos
zadinamos naudojant virpesius, kurie uztikrina efektyvesn] mikroskys¢iy srauta. O
plonos PZT plévelés, integruotos j mikrodinamines sistemas, uZztikrina didesnj
funkcionaluma.

Mikrokanaly masyvas, suformuotas pjezoelektriniame nanokompozite,
pasizymi auk$tos kokybés geometrinémis charakteristikomis, sukuria palankias
salygas daleléms manipuliuoti tdrinémis akustinémis bangomis. Siuo atveju
akustinés bangos, kurias sukuria kintamosios srovés elektros signalas, parodytos
4.24 pav.

__ Aktyvios kanalo sienelés
BCZT kompozitas /// (akustiné spinduliuoté)
~

A
<t NS

vl / Mazgine _
' de N ‘Akustiné
/ stovinti banga

linija

Af2 mo

Skys(‘flo srauto kr pt| ‘

1/////{ ///ﬂ'l.rl

BCZT kompozitas

4.24 pav. Akustofluido suzadinimo schema

Skys¢io mikrokanale dinamika, Zadinimui naudojant tiirines akustines bangas,
modeliuota naudojant baigtiniy elementy metodg. Modelio kraStinés salygos
pavaizduotos 4.25 pav.
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4.26 pav. Mikrokanalo skerspjiivio baigtiniy elementy modelis

Mikrokanalo skerspjuvio baigtiniy elementy modelis (4.26 pav.) suskaidytas j
310 trikampiy elementy (vidutiné elementy kokybé 0,9775). Apatinis ir virSutinis
mikrokanalo pavirSiai yra atspindintys akustines bangas (4.25pav.) Soniniai
pavirSiai yra modeliuojami kaip akustiniy bangy Saltiniai, nes sistemoje dél
medziagos, kurioje suformuotas mikrokanalas, pjezoelektriniy savybiy,
generuojamos thrinés akustinés bangos. Skaitmeninio tyrimo tikslas — nustatyti
daznj, kuriam esant susidaro A/2 formos akustiné banga skystyje (4.27 pav.).
Apskai¢iuota, kad, mikrokanaly sistemg Zadinant 0,65MHz daZniu, mikrokanalo
skerspjiivyje susidaro A/2 formos akustiné banga. Si banga pasirinkta dél jos savybés
koncentruoti daleles mikrokanalo centre.
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4.27 pav. Akustinio slégio pasiskirstymas mikrokanalo skerspjuvyje

4.4.3. Optiné holografija

Denisiuko hologramy uzra§ymo schema yra viena i§ paprasCiausiy, kuri gali
biiti naudojama atspindzio hologramoms uzrasyti (4.28 pav.). Kadangi objektas yra
pozicionuojamas iSkart uz fotoplokstelés, hologramai uzrasyti naudojamas tik vienas
lazerio spindulys, o fotoplokstelé veikia kaip lazerio spindulio daliklis. Vienas
lazerio spindulys, atsispindéj¢s nuo fotoplokstelés pavirSiaus, yra atraminis, o kitas,
praéjes kiaurai, apsSvieCia objekta ir vadinamas objektiniu. Kadangi lazerio
koherentinis ilgis paprastai yra didesnis nei atstumas tarp objekto ir fotoplokstelés,
fotoploksteléje yra registruojamas atraminio ir objektinio spinduliy interferencinis
vaizdas (holograma).

4.28 pav. Optinés holografijos stendas: 1 — lazeris, 2 — glaudZiantis lesis, 3 —
veidrodis, 4 — holografiné plokstele (PFG-03C, Slavich), 5 — plokstelé su
mikrokanalais ir pritvirtinta keramika, 6 — skys¢io dozatorius, 7 — signalo
generatorius, 8 — stiprintuvas
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4.28 pav. pavaizduotas Denisiuko hologramos jraSymo stendas, skirtas skysc¢iy
koncentracijos dinamikai tirti. Lazerio (1) spindulys (A=532nm) l¢Siais(2)
iSple¢iamas ir veidrodziu (3) nukreipiamas  fotoplokstele (4), uz kurios yra
polikarbonatiné plokstelé su mikrokanalais (5). Mikrokanalai yra prijungti prie
skyséiy dozatoriaus (6) ir prie skyscio iSleidimo talpos. Mikrokanaly sistemai zadinti
naudojamas pjezokeramins ziedas, prijungtas prie signaly generatoriaus (7) ir
stiprintuvo (8). Fotoplokstel¢je registruojamas atraminio ir objektiniy spinduliy laike
suvidurkintas interferencinis vaizdas. Norint uZztikrinti auksta hologramy kokybe,
bitina optinéje sistemoje uztikrinti stabiluma, t.y. izoliuoti nuo pasaliniy trikdziy.
Tuo tikslu visa sistema sumontuota ant optinio antivibracinio stalo. Holografinés
sistemos vaizdas eksponavimo metu pateiktas 4.29 pav.

4.29 pav. Holografiné sistema eksponavimo metu

Hologramoms uzrasyti naudota fotoplokstelé PFG-03C (Slavich), uztikrinanti
ypac didelg raiska — iki 5000 linijy/mm. Cheminiam apdorojimui naudotas GP-3
ry8kinimo skystis (metilfenidatas 0,2 g; hidrochinonas 5 g; natrio sulfitas, (Na,SOs)
100 g; kalio hidroksidas (KOH) 25 g; amonio tiocianatas (NH4SCN) 45 g; vanduo,
kad tirpalo baty 1L).

4.30 pav. Akustinémis bangomis Zadinamo mikrokanalo holograma

Eksperimentiniai rezultatai pateikti 4.30 pav. I$ teoriniy skai¢iavimy zinome,
kad mikrokanalo centre yra maziausias slégis, t.y. susiformuoja mazgas, lizio
rodiklis laike nekinta. Tolstant link sieneliy, akustinis slégis didéja, t.y. didéja
skyscio ltizio rodiklis. Tai atsispindi ir hologramoje (4.30 pav.) Centre matome baltg
juosta, kuri identifikuoja stabilig zong (mazga), o juodos linijos Zymi akustinio lauko
kitima, suvidurkinta laike.
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4.5. ISvados

Apibendrinant ketvirtajame skyriuje aprasytus tyrimus galima teigti, kad:

1. Siekiant didesnio mikorokanaly, suformuoty polikarbonato ploksteléje ir
veikian¢iy akustoforezés principu, efektyvumo, eksperimentiSkai nustatyta, kad
polikarbonatiné plokstelé su priklijuotu pjezoelektriniu ziedu turi biti Zadinama
40 kHz rezonansiniu dazniu. Sios virpesiy formos amplitudé normaline pavirsiui
kryptimi yra minimali, o tangentine kryptimi yra didziausia. Todél mikrokanaly
matricos yra formuojamos tose vietose, kur tangentiniai virpesiai biity maksimaliis,
o mikrokanalai yra statmeni tangentiniy virpesiy kryp¢iai.

2. Sukurtas vibracinis-terminis periodiniy mikrokanaly sistemos terminio
formavimo jrenginys sudarytas i§ virpesiy koncentratoriaus, pjezokeraminiy Ziedy,
pagringo, Stampo su mikrokanaly sistemos Sablonu, naudojamu terminiam
formavimui, bei kaitinimo elemento ir temparatiiros valdymo bloko. Zadinant 4kHz
dazniu, $is pjezoelektrinis keitiklis pasizymi efektyviu generavimu isilginiy virpesiy,
kurie skirti liekamiesiems jtempiams mazinti termoplastikuose terminio formavimo
metu. EksperimentiSkai nustatyta, kad, naudojant vibracinj zadinimg, sumaZzinami
liekamieji jtempiai mikrokanaly formavimo zonoje.

3. Atsizvelgiant | mikroskystiniy prietaisy taikymo sritis ir skysciy srauto
parametrus juose, buvo sukurta skysCiy koncentracijos tyrimo periodinése
mikrostruktiirose netiesioginé metodika, grjsta difrakciniy efektyvumy matavimais.
Teoriniais skaiCiavimais ir eksperimentiniais tyrimais nustatyta, kad difrakciniy
efektyvumy priklausomybé nuo luZzio rodiklio yra pakankamai ryski, t.y., lizio
rodikliui kintant nuo 1,26 iki 1,54, difrakcinis efektyvumas kinta nuo 0 iki 40
procenty. Atspindin¢ios mikrostruktiros atveju intensyvumo kitimo greitis yra
didesnis, t.y. $io tipo struktiiros yra jautresnés lazio rodiklio poky¢iui. O, siekiant
didZiausio kuriamos metodikos efektyvumo ir jautrumo, atlikti optimalaus gylio,
kuris uztikrina didziausig efektyvuma pirmos eilés difrakciniame maksimume,
skai¢iavimai. Nustatyta, kad 100 nm, 250 nm, 400 nm, 550 nm gylio atspindin¢ios
mikrokanaly sistemos pasiZymi stabiliu jautrumu visame skys¢iy lazio rodiklio
kitimo diapazone nuo 1,26 iki 1,54. Taciau skaidriy mikrositemy difrakciniai
efektyvumai yra ypac jautriis gyliui, t. y. didesnio tankio (didesnis lizio rodiklis)
skysciy tyrimams rekomenduojama naudoti gilesnes struktiiras.

4. Mikrokanaluose, kuriy plotis didesnis nei 100 pm, skys¢iy dinamikai
stebéti pasitilyta naudoti ir isbandyta Denisiuko hologramy uzraSymo schema. Tai
paprasta atspindzio hologramy uzra§ymo schema, leidZianti fotoplokstele padéti arti
tiriamo objekto, kas itin svarbu dirbant su mikrokanalais. Akustoforazés metu
mikrokanalo centre yra fiksuojamas maziausias slégis, t. y. susiformuoja mazgas ir
luzio rodiklis laike nekinta. Tolstant link sieneliy, akustinis slégis didéja, t. y. didéja
skys¢io lazio rodiklis. Naudojant Denisiuko hologramg galima stebéti laike
suvidurkintg slégio kitimg mikrokanale, kas itin svarbu siekiant uztikrinti efektyvy
mikroskystiniy elementy veikima.
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ISVADOS

Artimiausiu metu mikroskysciy technologijos pakeis tradicinius analitinius

metodus biomedicinoje. Todél galimybé valdyti daleliy judéjimg ar atskirti skysc¢iy
miSinius ] atskirus komponentus prietaisuose, kuriy veikimas pagrjstas skyscio
tekéjimu mikrokanalais, yra siekiamybé daugelyje pritaikymo sri¢iy. Tokiose
sistemose kyla nemazai problemy (biosuderinamumas, universalumas, energijos
nuostoliai, efektyvumas ir kitos), kurias bando spresti mokslininkai. Sioje
disertacijoje, siekiant beSvinio pjezoelektrinio nanokompozito pagrindu sukurti
funkcinj mikroskystinj elementa, skirtg mikrodaleléms valdyti tirinémis akustinémis
bangomis, gauti Sie rezultatai:

1. Eksperimenti8kai nustatyta, kad, tinkamai parinkus pjezoelektrinio
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nanokompozito riSamaja medziaga, galima gauti hidrofobinj arba hidrofilinj
kompozito pavirSiy. PZT su polivinilbutiraliu (PVB), poli (metilmetakrilatu)
(PMMA) ir polistirenu (PS) drékinimo kampas yra nuo 80,71° (PZT/PVB) iki
92,94° (PZT/PMMA), kas leidzia teigti, kad su PZT/PMMA hidrofobiné
medziaga yra tinkama mikroskystiniy sistemy gamybai. Sios medZiagos
pagrindu suprojektuotas ir terminio formavimo biidu pagamintas mikroskystinis
funkcinis elementas gali funkcionuoti trimis reZzimais: pradiné biisena, voztuvas
(110 MHz) ir gaudyklé (122 MHz). Teorinés srauto grei¢io mikrokanaluose
vertés sutampa su eksperimentiS$kai gautomis srauto grei¢io vertémis, t.Y.
nesant virpesiy eksperimentinis vandens tékmés greitis 0,11 pL/min,
mikrovoztuvo fazéje srautas mazéja iki 0,05 pL/min ir gaudyklés fazé srauta
sumazina iki 0,08 pL/min.

. Susintetintas  beSvinis BZCT/PMMA  nanokompozitas, pasizymintis

pjezoelektriniu efektu mikrometriniame lygyje, leidZiantis kurti mikroskystinius
prietaisus, kurie yra biologiSkai suderinami. Kompozitas sudarytas i$
vidutiniskai 0,72 + 0,05 pm dydzio kristality, o pavir§ius pasizymi
hidrofilinémis savybémis (pavirSiaus kritiniai jtempiai nuo 20,05 mN/m iki
27,20 mN/m). BZCT/PMMA nanokompozito bandinys, paveiktas 5 N
mechaninio impulso, generuoja nuo 76 mV iki 782 mV jtampg, priklausomai
nuo dangos storio (70 um pirmu atveju ir 109 um antru atveju).

. Suprojektuotas 350 um plocio, 100 pm aukscio ir 20 mm ilgio sta¢iakampio

skersmens mikrokanalo funkcinis elementas, skirtas mikrodaleléms valdyti
naudojant tarines akustines bangas. Terminiu formavimo badu, pagrjstu auksto
daznio virpesiais, Sie funkciniai elementai perkelti §| BCZT/PMMA
nanokompoziting medziagg. Teoriniai skaiiavimai parodé, kad skyscio
tekéjimas tokio tipo funkciniuose elementuose yra laminarinis, o, siekiant
daleles sukoncentruoti kanalo viduryje, reikalingas 2,1 MHz daznio Zadinimas.
EksperimentiSkai nustatyta, kad polistireno dalelés sutelkiamos mikrokanalo
centre naudojant 1,89 MHz daznio tiirines akustines bangas. Dél gamybos metu
atsiradusiy geometriniy parametry pakitimo ir klijy sluoksnio tarp mikrokanalo
ir stiklo rezonansinis daznis sumazéja 11%.



4. Ivertinus mikroskystiniy prietaisy taikymo sritis ir skys€iy srauto parametrus
juose, skys¢iy koncentracijai mikrokanaluose jvertinti buvo sukurti du metodai,
gristi lazerinés interferometrijos principais. Jei mikrokanaly sistemos periodas
yra iki 100 um, skys¢iy koncentracijai nustatyti rekomenduojama naudoti
koherentinés Sviesos difrakcijos plySyje fenomeng. Teoriniais skai¢iavimais ir
eksperimentiniais  tyrimais  nustatyta, kad difrakciniy efektyvumy
priklausomybés nuo lizio rodiklio yra pakankamai didelés (lazio rodikliui
kintant nuo 1,26 iki 1,54, difrakcinis efektyvumas kinta nuo 0 iki 40 procenty),
kad biity galima nekontaktiniu ir netiesioginiu metodu iSmatuoti skyscio 1azio
rodiklj. Dinaminiams procesams mikrokanaluose stebéti pasiiilyta Denisiuko
hologramy uZra§ymo principu sukurta metodika. Si optiné schema yra paprasta
ir uztikrina efektyvy ir paprastag laike suvidurkinty dinaminiy procesy
stebéjima.
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SUMMARY

1. Overview of the production and application of microfluidic functional
elements

The development of modern biosensors requires technologies for the development of
micromechanical liquid devices and the positioning and control of bioparticles in
them. This is a prerequisite for sensors operating on the principle of single particle
sensing. Therefore, such micromechanical devices create nano/micro spaces into
which bioparticles for the analysis are positioned. Therefore, it is important to
develop micromechanical systems with nano/microspaces at the nano/micrometric
level that can be used to develop nano/micro bioparticle traps and storages as well as
biosensors operating on this basis.

Numerous studies have recently been conducted on the manipulation of
bioparticles such as cells, viruses, and bacteria [102]. All bioparticles are unique.
They have a specific size, density, charge, or resonant frequency [103, 104].
Therefore, hydrodynamics, electrophoresis, dielectrophoresis, magnetophoresis,
acoustophoresis, thermophoresis, and optical tweezing can be used to control and
separate them [105]. Acoustophoresis is a contactless method of controlling
bioparticles in microfluidic devices. It can be used for blood plasma testing [106],
separation and testing of low-concentration blood cells [107], cell capture [108],
bacterial concentration determination [109], and active particle sorting [110].

During acoustophoresis, bioparticles move due to the pressure exerted by a
standing surface acoustic wave or a traveling surface acoustic wave if the acoustic
properties of the particle differ from the surrounding environment [111, 112]. The
speed of motion depends on many factors, such as particle size, acoustic pressure
amplitude, and frequency. Typically, in systems such as a running or standing
surface acoustic wave source, piezoceramic elements allow the generation of high-
frequency acoustic waves in the walls of microfluidic devices [113].

The aim is currently to develop miniature, stand-alone and easy-to-
manufacture bioparticle sorting and manipulation modules integrated into lab-on-
chip systems. Thin-film piezoelectric  films have been used in
microelectromechanical systems for considerable time [114], but it was only in 2018
that Reichert et al. [115] proposed to apply them for the first time in acoustophoresis
devices by generating bulk acoustic waves, which allow to efficiently control
bioparticles using low voltage. This dissertation plans to make the entire
microfluidic acoustophoresis device from a piezoelectric nanocomposite with
piezoelectric properties at the micrometric level, which would allow for even more
efficient generation of bulk acoustic waves, meaning the control of bioparticles.
Traditionally, acoustophoresis devices are made of silicon, glass, PMMA, PDMS,
and other materials [116-118]. Biocompatibility with lead particles is a problem in
the manufacture of microfluidic devices from piezoceramic nanocomposite.
Therefore, another challenge of the dissertation is to develop a lead-free
piezoelectric nanocomposite with a piezoelectric effect at the micrometric level by
replacing lead with barium. Baek et al. (2016) [119] produced a polymeric
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nanocomposite of lead-free piezoelectric 0.5(Bag.7Cao.3)TiO3—-0.5Ba(Zro2Tios)Os3,
which was used to develop a piezoelectric power generator. The challenge of this
dissertation is to form a 3D structure (microfluidic device) from a lead-free
piezoelectric nanocomposite. To do this, it is necessary to select a suitable
microstructure formation method and to evaluate the influence of the piezoelectric
material concentration in the nanocomposite and the nanocomposite binder on the
quality of the formed structure by evaluating the geometry and electromechanical
properties.

The research on acoustophoresis and particle manipulation is also underway in
Lithuania. In 2013-2015 researchers at Vilnius Gediminas Technical University
carried out a project funded by LMT [120], in which a digital study of the
interaction of particles in an uncompressible liquid was performed. Golinka
defended his dissertation [121] in 2018 at Kaunas University of Technology.
Ultrasonic methods for the separation of microparticles in a liquid using classical
piezoceramics were analyzed and developed in the dissertation. Researchers of
Vilnius University, together with Russian and German scientists, investigated the
ferroelectric, dielectric, and piezoelectric properties of PZT and PVDF composite
[122].

The aim of this dissertation is to develop a functional microfluidic element for
the control of microparticles by means of bulk acoustic waves based on a lead-free
piezoelectric nanocomposite. The following objectives have been set to achieve the
aim:

1. To evaluate the suitability of PZT/PMMA, PZT/PVB and PZT/PS

composites for the formation of microfluidic elements.

2. To synthesize and investigate a lead-free piezoelectric/polymer composite

blank for the formation of microfluidic functional elements.

3. To design and investigate a microfluidic functional element based on a

lead-free piezoelectric/polymer composite.

4. To develop a methodology for determining the concentration of liquids in

microchannels based on the principles of coherent optics.

2. Formation of microfluidic elements based on piezoelectric nano composite

The aim of the dissertation is to thermally form microfluidic elements in a
piezoelectric nanocomposite, which would allow the generation of bulk acoustic
waves ensuring high particle control efficiency. One of the first tasks of the
dissertation is to evaluate the dependence of the properties of the piezoelectric
nanocomposite on the binder, considering the results previously achieved by
scientists Alfredas Brunius [123, 124] and Elingas Cekas [125]. Figure 1 shows the
microsystem functional element with a microchannel system.
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Fig. 1 Microfluidic functional element with a microchannel system

PZT nanocomposite

Lead zirconate titanate nanopowders [Pb(Zry Tiix)Os] are synthesized by
oxalate/hydroxide precipitation using the following materials: lead (Il) acetate
Pb (NOs3),, titanium butoxide Ti(CsHgO)4, zirconium butoxide Zr(OC4Hg)s (80%
solution in n-butanol), oxalic acid dihydrate C,H,04 2H,0, 25% ammonia solution
and deionised water. Dissolve 26 g of lead (11) acetate in deionized water (100 ml).
The PZT powder is ground and mixed with a binder (polyvinyl butyral (PVB), poly
(methyl methacrylate) (PMMA), and polystyrene (PS)) in a 30% benzyl alcohol
solution to give a screen-printing paste. The ratio of components is 80% PZT and
20% binder (PMMA, PVB, and PS). For the study, the coating is formed on copper
foil by using the screen-printing method (Fig. 2).

1 2 3

. | A e
Fig. 2 Examples of copper foil coating: (1) PZT/PMMA, (2) PZT/PS, (3)
PZT/PVB

ZT/ /PVB
Fig. 3 SEM images of samples with different binders

PZT/PM
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SEM images of the analyzed samples are shown in Figure 3. The structure of
the PZT/PMMA sample can be seen to be granular, with a grain size of about
1.1 um in diameter on the surface. The surface of the PZT/PS sample is smoother
and has a grain size of less than 0.9 um in diameter. 3D structures with cavities of
6-8 um in diameter are observed in the PZT/PVB sample. The main chemical
elements that make up the samples are carbon (C) and zirconium (Zr); both are good
conductors, which results in good piezoelectric properties of the developed new PZT
coatings.

The highest modulus of elasticity (6.3 GPa) was found for the PZT
nanocomposite with the PMMA binder, and with PS and PVB binders it was lower
by 5.3 and 3.9 GPa, respectively. 80% of the nanocomposite consists of PZT
nanoparticles (Young’s modulus 63 GPa) and only 20% of the binder. As a result,
the modulus of elasticity of the nanocomposite section of the samples is reduced by
about 10 times. These results correlate with data found in literature: PMMA has a
modulus of elasticity of 3.1 GPa [127], PS has a modulus of elasticity of 2.7 GPa
[128], and PVB has a minimum modulus of elasticity of 50 MPa [129].

A direct piezoelectric effect was observed under periodical excitation of
samples coated with a piezoelectric nanocomposite layer at a frequency of 30 Hz,
i.e., the samples generate electrical potential. The highest electrical potential is
generated by the sample with the PS binder. The generated voltage was 3 mV.
Lower electrical potential of 2.1 mV and 2.5 mV were observed in PZT/PVB and
PZT/PMMA samples, respectively.

Since microchannels are used for the precise manipulation of liquids and
droplets, it is particularly important to evaluate the hydrophobic properties of the
contact surface. The hydrophobic properties of the PZT nanocomposite were
analyzed by measuring the contact angle of the distilled water droplet on the surface
of the PZT nanocomposite.
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Fig. 4 Hydrophobic properties of PZT nanocomposites

Values of the wetting angle (8) measured for different multilayer composite
samples are given in Figure 4. The maximum value of the wetting angle was 92.94°
with an error of + 1° for the PZT/PMMA nanocomposite. The minimum wetting
angle was observed for the PZT/PVB sample at 80.71° with a measurement error of
+ 1.3°. The measured contact angle of the PZT/PS is 88.8° and the measurement
error is +1.16°. According to literature [130, 131], polymeric materials are
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considered hydrophilic if the wetting angle with the water droplet is smaller than
90°. Therefore, PZT/PMMA can be considered as a hydrophobic material in terms
of its contact with water, and PZT/PVB and PZT/PS can be considered as
hydrophilic because their contact angle is smaller than 90°.

The nickel matrix of a 20 um long, 4 pm period (ridge is 2 um, channel width
is 2 um), 0.56 pum deep microchannel system was chosen for the formation of the
microchannel system using vibration thermal imprint method. The geometrical
characteristics of the rectangular microchannel systems formed in a piezoelectric
composite profile is shown in Figure 5.
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Fig. 5 Rectangular microchannel systems formed in a piezoelectric composite
3D image and cross-section: profile is rectangular, with a period of 4um, channel
width 2 um, ridge 2 um, depth 560 nm

The behavior of the thermally formed microchannel was investigated
numerically with the COMSOL Multiphysics 5.2a software. The results of the
microchannel dynamic response simulation are shown in Figures 6 and 7. System
deformations excited at 110 MHz are the first form of oscillation shown in the
displacement field in the X direction (Fig. 6). It can be observed that the inner lateral
surfaces of the microchannel fluctuate in the half-wave mode. The cross-sectional
area increases or decreases in the same phase over the entire length of the
microchannel; therefore, the microchannel acts as a mechanical valve and
bioparticles cannot leak. When the system is excited at 122 MHz, the second form of
oscillation, the inner surfaces of the microchannel vibrate in full-wave mode with a
180° phase difference (Fig. 7). Thus, the microchannel is divided into two segments
with different concentrations of biodparticles — the accumulation of particles at the
midpoint (wave node), and no particles at both ends (Fig. 7). If no oscillations are
generated in the channel, particles can flow freely through it.
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Fig. 6 Field of displacement of the
periodically excited (at 110 MH2z)
microchannel in the x-axis direction

Fig. 7 Field of displacement of the
periodically  excited (122 MHz)
microchannel in the x-axis direction

Pressure-driven flow was used to determine the flow characteristics in the
microchannel network. The analyzed microchannel network is a periodic
microfluidic structure (4 um period, 0.56 um depth) consisting of 100
microchannels. A pressure of 1 bar was maintained in the inlet tank. Microfluidic
analysis was performed using three types of liquids: distilled water, acetone, and
glycerin. In all cases, the calculated Reynolds number is significantly lower than 1.
If the Reynolds number is very small, much lower than 1, then the fluid flows
evenly, i.e. the viscous forces of the liquid dominate against the inertial forces. The
determined pressure flow parameters for different microchannel operation modes are
presented in Table 1. The experiment with glycerol was not successful because the
resulting flow was very small and could not be measured.

The obtained flow values (Table 1) correlate with the microchannel oscillation
forms. When a channel oscillates at 110 MHz, its cross-sectional area varies almost
uniformly over the entire length of the channel. When a channel oscillates in the
second form at a frequency of 122 MHz, the changes in the cross-sectional area in
certain areas of the channel are more expressed. The maximum flow is obtained
when no oscillations are generated in the channel because the cross-sectional area is
not reduced. The first form of oscillation has the smallest flow. This corresponds to
the largest change in the cross-sectional area. The second form of oscillation is
intermediate in terms of both the change in cross-sectional area and the flow rate.

Table 1. The pressure creates a microflow of different modes

L . Theoretical Experimental flow rate, pL/min
Liquid Viscosity, Density, flow rate
cP g/lcm? - f=0 Hz f=110MHz | f=122MHz
pL/min
V‘?I;Stg:'ed 1 1 0.145 0.11+0.002 | 0.05+0.001 | 0.08+0.001
Acetone 0.32 0.79 0.452 0.42+40.004 | 0.2+0.002 | 0.31+0.003
Glycerin 1.400 1.26 0.0001 - - -
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3. The synthesis and investigation of lead-free piezoelectric composite

The toxicity of lead oxide has recently been extensively studied, leading to the
development of lead-free piezoceramics. These ceramics would be used in devices
for medical, pharmaceutical, and other fields. Therefore, lead-free piezoelectric
ceramics of barium-calcium zirconate titanate BagssCao.15(Zro.1Tio.s)Os (BCZT) were
synthesized and presented in the thesis. A modified oxalate-hydroxide precipitation
method was used for the synthesis of barium-calcium zirconate titanate
nanocrystalline powder. XRD spectrometry confirmed the synthesis of BCZT
material (Fig. 8). The BCZT/PMMA suspension mixture was prepared in a ratio of
80:20. This ratio was chosen based on previous studies.
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Fig. 8 BCZT radiograph

The Zisman method was used to determine the surface hydrophobicity of the
samples by estimating the critical stress on the solid surface after measuring the
contact angle 6. All samples were found to have hydrophilic properties, i.e., the
samples show a weak interaction of the liquids (glycerol, olive oil, and spirits) with
the coating surface.

Sample Ba48 has a maximum critical surface tension (ocric = 27.20mN/m)
which depends on the substance and its chemical nature, interfacial type, surface
texture and roughness.

To evaluate the direct piezoelectric effect of the samples, the samples were
excited using a 5N amplitude mechanical pulse, and the voltage characteristics were
recorded on a PicoScope USB oscilloscope. Voltage was measured in an open
circuit. The manufactured BCZT elements generated voltages from 78mV to
782mV. The Ba32 sample had the best piezoelectric properties, and the Elastic
modulus of these samples ranged from 0.8 to 1.25 GPa depending on the coating
thickness.

The operation of the developed microfluidic element for particle flow control
is based on the principle of bulk acoustic waves. Due to the piezoelectric properties
of the BCZT composite in the developed element, bulk acoustic waves will be
generated and resonance in microchannels will be created. A prototype of the
microfluidic device based on the BCZT composite is shown in Figure 9.
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Fig. 9 The microfluidic prototype based on the BCZT composite

The BCZT-based microfluidic device consists of a base and a layer of BCZT
composite deposited on top of the base to form a microchannel (Figure 9). A glass
lid with inlets and outlets covers the microchannel. The microchannel is 350 um
wide, 100 um high and 20 mm long. It was formed using thermal embossing based
on high frequency oscillations. The operation of this microfluidic device is based on
the principle of acoustophoresis (Fig. 10).

The microchannel consists of fluid inlet and outlet connections. The
microparticles in the liquid are directed at the middle of the microchannel using bulk
acoustic waves (Fig. 10). The particles move towards the center of the microchannel,
where acoustic wave pressure is the lowest when the microchannel is excited at a
frequency of f = 2.1 MHz. The excitation was chosen to form a /2 standing pressure
wave (Fig. 10).
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Fig. 10 Principle of microfluidic operation
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Fig. 11 The test system of the microfluidic device consists of (1) a
microfluidic element, (2) the Nikon ECLIPSE LV150 microscope, (3) a liquid
supply connection, (4) a liquid discharge connection, (5) an Aitecs PLUS SEP-21S
liquid dispenser, (6) a UNI —T UTG2025A signal generator, (7) an FLC Electronics
A400 high voltage linear amplifier and (8) a monitor

An experimental setup was constructed for the experimental particle control
study in the microchannel (Fig. 11). According to the principles of fluid mechanics,
when a laminar flow caused by pressure is observed in microchannels, the velocity
of the fluid at the walls is O (non-slip limit condition). During the flow, 10 pum
diameter polystyrene particles are focused in the center of the microchannel (Fig.
12). The flow rate was 5 pL/min.

3.12 pav. Focused particles in the microchannel

Experimental data showed that using 1.89 MHz bulk acoustic waves,
polystyrene particles are focused in the center of the microchannel. Due to the larger
BCZT composite layer and the larger microchannel width, the experimental
frequency is about 11% lower than the theoretical one.

4. Formation of a system of microfluidic elements and investigation of fluid
dynamics in them

When forming microchannel arrays in a polycarbonate plate, to ensure the efficiency
of the imprint process and the geometry of the obtained channels, their location
scheme on the PC plate should be chosen according to the vibration patterns of the
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plate. Therefore, the microchannel arrays are embossed at locations where the
normal oscillation amplitude is minimal and the tangential oscillations are maximal.
The Polytech PSV-500-3D-HV scanning laser vibrometer was used to detect the
vibration forms of the polycarbonate plates excited by using the PZT ring.

Al

- 'E'/

Fig. 13 Plane polycarbonate plate oscillations at 40 kHz excitation

It has been determined that the form of oscillations of the resonant frequency
of 40 kHz is the most suitable for the developed system, the operation of which is
based on bulk acoustic waves (Fig. 13). The amplitude of normal oscillations in this
form of oscillation is minimal and tangential is the highest.

A polycarbonate plate with attached piezoceramic ring and formed
microchannels is shown in Figure 14. Microchannels are formed in areas where the
largest tangential oscillations are observed.

Fig. 14 Polycarbonéte Blate with formed micro-channels (matrix 3x3): (1)
piezoceramic ring; (2) microchannel arrays

A vibrational thermal forming method for a periodic microchannel system
formation has been developed. The vibrational thermal forming device (Fig. 15)
consists of sonotrodes to amplify the longitudinal oscillations of the piezoceramic
rings PZT-5A. Attached to the sonotrode end is a main mass element with a
microchannel system master matrix used for thermal formation. Because
microperiodic structures are formed in thermoplastics, a ring-type heating element is
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used to heat it. A thermocouple and a specially designed controller are used to
control the temperature, with an error of less than 1°C. High frequency longitudinal
oscillations are used to form microchanels in a temperature-softened polymer.

Fig. 15 Vibratory-thermal forming device for periodic microstructures: (1)
sonotrode; (2) piezo ceramic rings; (3) heating element; (4) imprint with a
microperiodic structure; (5) thermocouple; (6) temperature control unit

It is crucial to be able to evaluate the fluid flow parameters in microfluidic
devices. Therefore, laser interferometry methods such as time-averaged holography
and laser beam diffraction have been proposed for indirect monitoring of fluid
dynamics in microchannels.

Fig. 16 Diffraction efficiency measurement stand: 1) laser (633 nm), (2) plate
with microchannels, (3) photodiode, (4) multimeter

If the period of the microchannel system is up to several tens of micrometers,
the phenomenon of coherent light diffraction in the slit is recommended for the
determination of the liquid concentration (Fig. 16). As the density of the analyte
changes, i.e., at the same time, for the refractive index, the dynamics of fluid
concentration can be assessed by diffraction measurements.

The refractive index of liquids usually varies from 1.26
(Chlorodifluoromethane refrigerant R-22) to 1.538 (Methyl salicylate), so this range
of refractive index variation from 1.26 to 1.54 has been chosen for theoretical
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calculations. Three liquids with known properties were selected for the experimental
studies: distilled water, propylene glycol, and glycerol.
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Fig. 17 The dependence of the Fig. 18 The dependence of the
first-order diffraction peak efficiency on first-order diffraction peak efficiency on
the refraction index the refractive index

The graphs in Figures 17 and 18 show that the dependence of the diffraction
efficiencies on the refractive index is very clear in both cases. However, in the case
of a reflective microfluidic element, the rate of change of intensity is higher, i.e.
these types of structures are more sensitive to change in refractive index. However,
the results obtained using the three lasers are quite similar. Therefore, the use of a
transparent structure is recommended when developing a methodology based on the
use of three-wavelength lasers, as the difference between the results obtained with
different lasers is bigger.

In the case when the width of the microchannel is greater than the coherent
wavelength, it is proposed to use a Denisiuk hologram recording scheme for the
study of fluid dynamics.

- St S e v e e : :
Fig. 19 Optical holography stand: (1) laser, (2) collimating lenses, (3) mirror,
(4) holographic plate (PFG-03C, Slavich), (5) plate with microchannels and attached
ceramics, (6) liquid dispenser, (7) signal generator, (8) amplifier

Figure 19 shows a Denisiuk hologram recording stand for studying the
dynamics of fluid concentration. The beam of the laser (1) (A = 532nm) is expanded
by means of the lens (2) and directed by using a mirror (3) to the holographic plate
(4) behind which a polycarbonate plate with microchannels (5) is placed. The
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microchannels are connected to the liquid dispenser (6) and to the liquid discharge
tank. The piezoceramic ring used to excite the microchannel system is connected to
a signal generator (7) and an amplifier (8). The interfering image averaged over time
in the photographic plate is recorded. To ensure high quality holograms, it is
necessary to ensure stability in the optical system, i.e., system should be isolated
from the environment using an optical anti-vibration table.

Fig. 20 Time average hologram of the acoustic preasure in microchannel

The experimental result is shown in Figure 20. From theoretical calculations,
we know that there is the lowest pressure in the center of the microchannel, a node is
formed, and the refractive index of the liquid does not change over time. Moving
towards the walls, the acoustic pressure increases and the refractive index of the
liquid changes. This is also reflected in the hologram (Fig. 20). In the center, a white
line that identifies a stable zone (node) is observed, and black lines indicate the
change in the acoustic field averaged over time.

Conclusions

In the near future, microfluidic technologies will replace traditional analytical
methods in biomedicine. Therefore, the ability to control the movement of particles
or to separate liquid mixtures into individual components in devices based on the
flow of liquid through microchannels is a goal in many applications. Such systems
pose a number of problems (biocompatibility, versatility, energy loss, efficiency,
etc.) that scientists are trying to solve. The development of a functional microfluidic
element for the control of microparticles by bulk acoustic waves based on a lead-free
piezoelectric nanocomposite allowed to reach the following results:

1. It has been experimentally determined that a hydrophobic or hydrophilic
surface of a composite can be obtained by properly selecting a binder for a
piezoelectric nanocomposite. The wetting angle of PZT with polyvinyl butyral
(PVB), poly (methyl methacrylate) (PMMA) and polystyrene (PS) is between
80.71° (PZT/PVB) and 92.94° (PZT/PMMA), which suggests that with
PZT/PMMA it is a hydrophobic material suitable for the manufacture of
microfluidic systems. The microfluidic functional element, designed on the
basis of this material can operate in three modes: initial state, valve (110 MHz)
and trap (122 MHz). The theoretical values of flow rate in microchannels
coincide with the experimentally obtained flow rate values, in the absence of
oscillations, the experimental water flow rate is 0.11 pL/min, the flow in the
microvalve phase decreases to 0.05 pL/min and the trap phase reduces the flow
t0 0.08 pL/min.

2. The synthesized unleaded BZCT/PMMA nanocomposite has a piezoelectric
effect at the micrometric level, allowing the development of microfluidic
devices that are biocompatible. The composite consists of crystallites with an
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average size of 0.72 £ 0.05 um and a surface with hydrophilic properties
(critical surface stresses from 20.05 mN/m to 27.20 mN/m). The BZCT/PMMA
nanocomposite sample is subjected to a 5 N mechanical pulse, generating a
voltage from 76 mV to 782 mV depending on the coating thickness (70 pm in
the first case and 109 um in the second case).

A rectangular microchannel functional element 350 um wide, 100 um high and
20 mm long is designed to control microparticles using bulk acoustic waves.
Using a thermal forming method based on high frequency oscillations, these
functional elements were transferred to the BCZT/PMMA nanocomposite
material. Theoretical calculations have shown that the fluid flow in this type of
functional elements is laminar, and an excitation of 2.1 MHz is required to
concentrate the particles in the middle of the channel. It has been
experimentally determined that polystyrene particles are concentrated in the
center of the microchannel using bulk acoustic waves at a frequency of 1.89
MHz. Due to changes in geometrical parameters during production and the
adhesive layer between the microchannel and the glass the resonant frequency
is 11% lower than the theoretical.

Considering the applications of microfluidic devices and the fluid flow
parameters in them, two methods based on the principles of laser interferometry
have been developed to analyze the concentration of liquids in periodic
microstructures. If the period of the microchannel system is up to 100 pum, it is
recommended to use the phenomenon of coherent light diffraction in the crack
to determine the concentration of liquids. Theoretical calculations and
experimental studies have shown that the dependence of the diffraction
efficiencies on the refractive index is high enough (when the refractive index
varies from 1.26 to 1.54, the diffraction efficiency varies from 0 to 40 percent)
to allow the noncontact and indirect method to measure the refractive index of a
liquid. A methodology based on the Denisiuk hologram recording method is
proposed for the monitoring of dynamic processes in microchannels. This
optical scheme is simple and provides efficient and simple monitoring of time-
averaged dynamic processes.
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