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Opticno-temperaturna manipulacija tlacno modu-
liranih mikrotokov nematskega tekocega kristala v
mikrofluidicnem okolju

Povzetek

V doktorski disertaciji sem raziskal opti¢ne in temperaturne vplive zunanjih polj
na direktorsko polje nematskega tekocega kristala v razlicnih tokovnih rezimih zno-
traj mikrofluidi¢nih kanalckov z mo¢nim homeotropnim sidranjem. Uporabljal sem
polarizacijski opti¢ni mikroskop, opremljen z lasersko pinceto, ki pri veéjih moceh
laserske svetlobe zaradi absorpcije v prevodnem substratu mikrokanalcka povzroci
lokalno segrevanje nematika v izotropno fazo in ob hipnem ugasanju posledi¢no
sprozi hiter fazni prehod v nematsko fazo. Na ta nacin sem pokazal, da je z la-
serskim snopom optic¢ne pincete v toku nematika mogoce nukleirati in stabilizirati
topolosko ograjene, orientacijske domenske strukture. Raziskal sem dinamiko teh
struktur pri razlicnih hitrostih toka in skonstruiral fazni diagram prehodov med
podkritiénim in nadkriti¢nim obmocjem parametrov, ki kvantitativno loc¢ijo krcéenje
in Sirjenje domen v dani geometriji. Osredotocil sem se na frekvenéne modulacije
tokovnih rezimov in relaksacijske procese ob zaustavitvi tokov, ki povzrocijo reo-
rientacijo v domeno ujetega direktorskega polja in nastanek tockastih defektov s
solitoni. Pokazal sem, da je orientacijske domenske strukture, razen v nematiku
5CB, mogoce tvoriti in stabilizirati tudi v tekoc¢em kristalu CCN z negativno dielek-
tricno anizotropijo in majhno opti¢no dvolomnostjo. Izkazalo se je, da temperaturne
spremembe v mikrofluidicnem kanalcku znatno vplivajo na stabilnost z laserjem se-
gretih nematskih plasti, tvorjenje domenskih struktur in na tokovne rezime, zato
sem te pojave podrobneje raziskal pri visji temperaturi. Pri faznem prehodu toka
tekocCega kristala iz izotropne v nematsko fazo sem zasledil soobstoj nematskih in
izotropnih domen. Nato sem z razlicnimi geometrijami mikrokanalckov kontrolirano
vplival na obliko, velikost in Zivljenjski ¢as domen, saj ima takSna manipulacija
anizotropne tekoc¢ine potencial za uporabo v kompleksnejsih mikrofluidi¢nih vezjih,
senzorjih tlaka in nastavljivih opti¢nih filtrih. S tokom potujoce domene lahko tudi
razcepimo, zdruzujemo in sortiramo. V sodelovanju s teoreti¢nimi fiziki sem kot
prvi pokazal obstoj novega kiralnega stanja v toku homeotropnega nematika, ki je
doslej, zaradi premalo natancéne regulacije tokov, ostalo neopazeno. Nazadnje sem
preucil vpliv elektricnega polja na tokovne rezime in domenske strukture. Zaradi
dielektriéne anizotropije in polarizabilnosti tekocekristalnih molekul lahko z elek-
tricnim poljem spreminjamo obliko domenskih struktur, jih pri tem razpolavljamo,
usmerjamo ali pa jih z mocnejsim preklapljanjem elektri¢nega polja celo tvorimo.
Precizna frekvencna modulacija elektricnega polja je nenazadnje uporabna za tvorbo
kiralnih domenskih stanj brez uporabe laserske pincete.

Kljuéne besede: tekoci kristali, mikrofluidika, opticna manipulacija, topoloski
defekti, fazni prehodi.
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Optothermal manipulation of pressure-driven ne-
matic liquid crystal microflows in microfluidic en-
vironment

Abstract

In the thesis I examine optical and thermal effects on the nematic director field
configurations in various flow regimes confined to microfluidic channels with home-
otropic surface alignment. Polarizing optical microscopy in combination with laser
tweezers is applied to locally heat the nematic flow into the isotropic phase and
quench it back to the nematic phase. Thereby, realigned phase domains with en-
circled defect loops are nucleated, stabilized and transported in a flowing nematic
phase. I study the dynamic evolution of orientational phase domains in stationary
nematic microflows to construct a phase diagram of shrinking and growing loops for
a wide range of flow velocities. Further, I focus on careful tuning and active con-
trol of the flow to reveal reorientational dynamics of the flow-aligned director field
in oscillatory flows, followed by a nucleation of solitons and point defects as they
seek relaxation to equilibrium. I demonstrate the phenomena in single component
liquid crystal 5CB, as well as in a mixture of two CCN liquid crystals with negative
dielectric anisotropy and very low birefringence. The laser light interaction with the
confined nematic flow is further explored at higher temperatures that approach the
nematic to the isotropic phase transition. The study shows impacts of heating on
the stability of applied optical traps, nucleation, and coexistence of oriented nematic
and isotropic domains, and evolution of flow regimes after cooling back to the nema-
tic phase. Next, I demonstrate the dynamic control over the growth and the shape
of nematic domains by varying only the shape of the channels. This way, splitting
and coalescence of the domains can be achieved without use of the laser tweezers.
The complete control over domain size manipulation and their birefringent colors
may find applications in highly sensitive microfluidic pressure sensors or tunable
optofluidic filters. In collaboration with theoretical physicists, I present a hidden
pre-transitional state with broken chiral symmetry which can occur before the ho-
meotropic to flow-aligned transition, and characterize the underlying mechanisms
of its formation. Lastly, I study the effect of an external electric field on different
flow regimes and domain structure formation. Due to the dielectric anisotropy and
the polarizability of liquid-crystalline molecules, applied electric field can reorient,
split or nucleate the before-studied flow-aligned domains. Finally, precise frequency
modulation of an alternating electric field can produce a sequence of chiral domains
in a steady nematic flow.

Keywords: liquid crystals, microfluidics, optical manipulation, topological defects,
phase transitions.
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Poglavje

Uvod

1.1 Pregled podrocja

Dolgo je veljalo prepri¢anje, da v naravi obstajajo le tri razli¢na stanja snovi: trdno,
tekocCe in plinasto. Spoznanje o obstoju veCih agregatnih stanj sega v leto 1888,
ko je avstrijski botanik Friedrich Reinitzer slu¢ajno odkril, da ima snov holesteril
benzoat dve talis¢i. Nad prvo temperaturo taljenja pri 145.5°C je opazil belo mo-
tno tekocino, nad drugim taliS¢em pri temperaturi 178.5°C pa je tekoc¢ina postala
popolnoma bistra [1]. Povezal se je z nemskim fizikom Ottom Lehmannom [2], ki je
z enim izmed prvih polarizacijskih mikroskopov raziskal opti¢ne lastnosti opazenih
agregatnih stanj. Ugotovil je, da gre za dvolomne in opticno anizotropne snovi ter
jih poimenoval tekoci kristali. K razumevanju tekocih kristalov je v zacetku 20. sto-
letja veliko prispeval nemski kemik Daniel Vorlander. Raziskoval je sintezo tekocih
kristalov in ugotovil, da imajo tekocekristalno fazo samo snovi z molekulami podol-
govatih oblik. Francoski kristalograf Charles Mauguin je dodatno prispeval k razlagi
opti¢nih lastnosti, francoski kristalograf Georges Friedel pa je kot prvi pojasnil, da
tekoc¢i kristali predstavljajo novo stanje snovi med navadnimi izotropnimi tekoci-
nami in kristali [1]. Za teoreti¢no razumevanje tekocekristalne fizike so poskrbeli:
Max Born, Carl Wilhelm Oseen, Francois Grandjean, Wilhelm Maier, Alfred Saupe,
F. Charles Frank in drugi [3]. V obdobju med svetovnima vojnama je zanimanje
za tekoce kristale upadlo za vec¢ kot desetletje. Ponovno zanimanje se je vzbudilo
sele konec 60. let 20. stoletja pod vplivom francoskega fizika Pierre-Gilles de Gen-
nesa, ki je s teoreticno obravnavo faznih prehodov pomembno zaznamoval nadaljnje
raziskave tekocih kristalov. V tistem casu so se z razvojem prvih prikazovalnikov
pojavile tudi prve moznosti uporabe tekocih kristalov [3]. Aktivno raziskovanje na
tem podrocju poteka vse do danes, ko imamo na voljo na stotine razlicnih tekoce-
kristalnih snovi, ki jih v splosnem delimo na termotropne in liotropne [4].
Termotropni tekoc¢i kristali so organske snovi, ki imajo vmesno oziroma mezo-
morfno fazo med izotropnimi tekoc¢inami in trdnim kristalnim stanjem. Najpogosteje
se uporabljajo v razlicnih prikazovalnikih, kot so telefonski, racunalniski in televi-
zijski zasloni ter v Stevilénicah digitalnih ur in kalkulatorjev. Taksne tekoce kristale
sestavljajo podolgovate palicaste ali diskaste molekule, ki se ob prisotnosti povrsin
orientacijsko in/ali pozicijsko uredijo v neki smeri, njihovo povpre¢no orientacijo pa
ozna¢imo z vektorjem n, imenovanim direktor [5]. Na stopnjo urejenosti tekocekri-
stalnih molekul lahko vplivamo s temperaturo ali drugimi zunanjimi polji, npr. s
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tlakom, elektri¢nim ali magnetnim poljem. Orientacijska in pozicijska ureditev te-
kocekristalnih molekul zaznamuje razlicne faze tekocih kristalov. Nekaj tipi¢nih te-
kocekristalnih faz je nastetih v tabeli 1.1. Pri visokih temperaturah so tekoci kristali
v izotropnem stanju, kjer molekularni red izgine zaradi termi¢nih fluktuacij. V tem
stanju imajo tekoci kristali lastnosti navadnih tekoc¢in. Z zniZevanjem temperature
pogosto najprej preidejo v nematsko fazo, kjer se zaradi privlacnih molekulskih sil
vzpostavi orientacijski red dolgega dosega, ki tezi k vzporedni poravnavi tekocekri-
stalnih molekul. Nematski fazi sledi smekticna faza, za katero je poleg orientacijske
urejenosti znacilna Se enodimenzionalna (1D) pozicijska ureditev, saj se molekule
uredijo v plasti. Smekti¢na faza preide v kristalno fazo z znacilnim tridimenzional-
nim (3D) pozicijskim redom. Tipi¢ni predstavnik termotropnih nematskih tekoc¢ih
kristalov je monomerni tekoci kristal 5CB, ki so ga prvi¢ pridobili leta 1972 na
Univerzi v Hullu [6]. Pri sobni temperaturi je le-ta v nematski fazi, pod sobno tem-
peraturo v kristalnem stanju, pri visjih temperaturah pa postane izotropna tekocina
(slika 1.1a). Tanke plasti nematske faze zaradi anizotropnih opti¢nih lastnosti tvo-
rijo barvite interferencne vzorce v polarizirani svetlobi, zato so ze vec¢ kot stoletje
zanimive za raziskave (slika 1.1b). Nematik 5CB je zaradi temperaturne in kemij-
ske obstojnosti ena od glavnih komponent v sodobnih komercialnih mesSanicah za
tekocekristalne zaslone [3, 4].

Tabela 1.1: Osnovne tekocekristalne faze.

vrsta faze ‘ orientacijska ureditev pozicijska ureditev
izotropna tekocina X X
nematska v X
smekticna v 1D
kolumnarna v 2D
modra v 3D
kristal v 3D

V liotropnih tekoc¢ih kristalih je tekocekristalna faza odvisna od razmerja koncen-
tracije topljenca oziroma raztopljenih amfifilnih snovi v vodi. Pri majhnih koncen-
tracijah posamezne amfifilne molekule plavajo v topilu, pri vecjih pa se zdruzujejo v
okrogle skupke, imenovane micele. Ce koncentracijo topljenca pove¢ujemo, postajajo
micele veéje, pri tem pa se preoblikujejo v podolgovate ploscice. Tako pri doloc¢eni
koncentraciji raztopina pokaze lastnosti tekocih kristalov. Vecina liotropnih tekocih
kristalov je prisotnih v zivi naravi, njihovi najbolj poznani predstavniki so fosfolipidi
in razliéna mila [4].

Zadnji dve desetletji se je v povezavi s fiziko kompleksnih tekocin zacelo razvijati
interdisciplinarno podroc¢je mikrofluidike, ki se ukvarja z razumevanjem tekoc¢inskih
tokov na mikrometrski skali in z razvojem aplikativnih mikrofluidi¢nih vezij. Gre
za mlado raziskovalno podrocje, ki izvira iz podroc¢ja mikroelektromehanskih siste-
mov (MEMS) [8]. Doslej se je mikrofluidika razsirila na razlicna podrocja medicine,
farmacije, biologije, kemije in fizike. Cilj mikrofluidike je izvajanje ter nadzor ve-
¢ih eksperimentov in procesov hkrati, kar vodi v razvoj t.i. “laboratorija na cipu”.
Izvedba eksperimentov je zaradi manjSe porabe surovin cenejsa, hkrati pa hitrejsa
in lazje obvladljiva [8, 9]. Raziskave kompleksnih tekoc¢in v mikrofluidiénem sis-

2



1.1. Pregled podrocja

Slika 1.1: Termodinamske faze nematskega tekocCega kristala. (a) Urejena
kristalna faza (Kr) z viSanjem temperature preide v manj urejeno nematsko fazo
(N), ki jo vidimo kot motno belo tekocino in za katero je znacilna urejenost molekul
v smeri direktorja n. Ta preide v izotropno fazo (I), v kateri izgine znacilen mole-
kularni red. V izotropni fazi se tekoci kristal zbistri in prevzame nekatere lastnosti
obicajne tekoc¢ine. (b) Tanka plast nematskega tekocega kristala na ravni povrsini
glicerola pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom [7]. Prelivajoce se interferencne
barve kazejo razlicno orientirane nematske domene z vmesnimi neurejenimi obmoc;ji.

temu se najpogosteje opravljajo v mikrovezjih iz prosojnega polimernega kompozita
polidimetilsiloksan (PDMS) [9] ali v kapilarnih ¢ipih iz steklenih kapilar [10]. Za
opazovanje potrebujemo opti¢ni mikroskop in zunanji izvor tlaka za vzpostavitev
toka tekocin, kot je prikazano na sliki 1.2a. Mikrofluidi¢ni kanalcki so obi¢ajno pra-
vokotnih ali okroglih presekov z dimenzijami nekaj 10 pm in omogoc¢ajo manipulacijo
zelo majhnih prostornin teko¢in v obmocju med femtolitri in nanolitri [11]. Slika
1.2b prikazuje primer toka tekocega kristala v . PDMS mikrofluidi¢nem kanalcku.
Kapilarni ¢ipi se uporabljajo za kontrolirano produkcijo enojnih ali dvojnih emulzij
ter enkapsulacijo dispergiranih delcev ali molekul. V emulzijah so majhne kapljice
nezvezne oziroma dispergirane faze v drugi tekocini zvezne faze, s katero se prva
tekoc¢ina ne mesa. Kapljice oziroma emulzije nastajajo zaradi povrsinskih nesta-
bilnosti, ki jih kontrolirano sprozimo z geometrijskimi oblikami steklenih kapilar.
Zdruzevanje emulzij pogosto preprecimo z dodajanjem povrsinsko aktivnih snovi
oziroma surfaktantov v zvezno fazo okoliske tekoc¢ine. Amfifilne molekule surfaktan-
tov z adsorbcijo na povrsino pospesijo nastanek emulzij in hkrati povecajo njihovo
stabilnost. Zaradi tipi¢nih velikosti kapilar, katerih premer je od nekaj 100 pm pa
vse do 1 mm, znasa prostornina porabljenih tekocin nekaj mililitrov [12]. Slika 1.2¢
prikazuje primer produkcije kapljic tekocega kristala v vodi s surfaktantom.

V mikrofluidi¢cnem okolju so termotropni tekoci kristali razkrili raznovrstne po-
jave, ki jih ni mogoce opaziti pri eksperimentih z izotropnimi tekocinami. Tok
tekocih kristalov oziroma nematodinamiko so proucevali ze v 60. in 70. letih 20.
stoletja [4, 13-17], vendar so bile raziskave v tistem obdobju omejene na tekoce-
kristalne celice brez moznosti natancne regulacije tokov, napredne vizualizacije in
racunalniskih simulacij. Eksperimentalne raziskave nematodinamike v PDMS mi-
krofluidi¢nih kanalckih skupaj s kompleksnimi numeri¢nimi modeli intenzivneje po-
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Slika 1.2: Mikrofluidika tekoc¢ih kristalov. (a) Za opazovanje mikrofluidi¢nih
vzorcev potrebujemo opti¢ni mikroskop in zunanji tlacni izvor za vzpostavitev toka
tekocin. (b) Tok tekocega kristala v PDMS mikrofluidicnem ¢ipu. (c) Produkcija
tekocCekristalnih kapljic v vodi s surfaktantom znotraj kapilarnega ¢ipa. Merilo:
25 pm.

tekajo Sele zadnjih dvajset let in so pretezno usmerjene v Studije tokovnih rezimov,
topoloskih defektov in njihovo uporabo v opti¢nih aplikacijah [18-37]. Sambles s
sodelavci [18, 19] je pokazal, da ima povrsinsko sidranje v tankih nematskih pla-
steh mocan vpliv na razvoj in prehode med tokovnimi rezimi, Psaltis in sodelavci
pa so hiter odziv nematika na frekvenéne modulacije z zunanjim poljem izkoristili
za demonstracijo izjemno hitrega opticnega preklopnika [20] in izdelavo enostavno
nastavljivega spektralnega filtra za vidno svetlobo [21]. Intenzivno obdobje raziskav
tokovnih rezimov nematskih tekocih kristalov v mikrofluidicnem okolju so v zacetku
tega desetletja zaceli Sengupta in sodelavci [22-30]. Osredotodili so se na tokovne
rezime nematika v PDMS mikrofluidi¢nih kanalckih s planarnim (vzporednim) ozi-
roma homeotropnim (pravokotnim) sidranjem tekocekristalnih molekul na povrsinah
sten, pri ¢emer so kvalitativno raziskali prehode med razli¢nimi hitrostnimi profili
in nastanek topoloskih defektov v tlacno gnanih tokovih. Z opti¢no polarizacijsko
mikroskopijo, fluorescen¢no konfokalno mikroskopijo in numeri¢nimi simulacijami so
pokazali, da lahko hitrostne profile hidrodinamskega toka nematika zaradi sklopitve
z direktorskim poljem v grobem razdelimo na tri, kvalitativno razli¢ne rezime: Sibki,
srednji in hitri tok [25, 26, 29]. V primeru Sibkega toka je sklopitev med direktorjem
in hitrostnim poljem zanemarljiva, v srednjem toku pa pride do moc¢ne interak-
cije med elasti¢nostjo nematika in reorientacijo molekul zaradi toka, kar je vidno
v pojavu t.i. pobeglega radialnega nesingularnega defekta. V primeru hitrega toka
je direktor skoraj popolnoma poravnan v smeri toka. Ti eksperimenti so kot prvi
pokazali odstopanja od paraboli¢nega hitrostnega profila v srednjem rezimu toka ne-
matika in moznost asimetri¢nega nastavljanja pretoka s spreminjanjem viskoznosti
zaradi lokalnih sprememb temperature. Nekatere glavne ugotovitve o vplivih sidra-
nja na taksen tok so bile neodvisno potrjene sSe s strani Telo da Game in sodelavcev
[31]. V geometriji divergentnega kanalcka so pokazali, da lahko preko dvolomnih
interferencnih vzorcev, ki nastanejo zaradi sklopitve toka nematika z orientacijo
direktorskega polja, okarakteriziramo razlicne hitrostne profile [24]. Proucevali so
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1.1. Pregled podrocja

tudi dinamiko toka nematika mimo stebrickov in ovir v mikrofluidi¢nih kanalckih
razlicnih dimenzij in pojasnili topoloske defektne strukture, ki pri tem nastanejo
[27]. V kanalckih s hibridnim planarno-homeotropnim sidranjem so pokazali, da
se lahko pojav disklinacijske defektne linije v sredini kanalcka uporabi za transport
majhnih delcev mikrometrskih dimenzij oziroma vodnih kapljic [28, 30]. Ta pristop
sta v kombinaciji s precno postavljenim elektricnim poljem nadalje razvila Agha
in Bahr [32, 33], ki sta podrobneje raziskala prostorsko manipulacijo disklinacij v
mikrokanalckih. Nedavno sta bila objavljena tudi dva SirSe zanimiva prispevka, ki
porocata o pojavu kavitacije v tlacno gnanem toku nematika [35] in interakeiji med
¢kov s pravokotnim presekom [36]. Slednji rezultati so bili Se dodatno obravnavani
z numericnim in analiticnim modelom nematodinamike [37], kar odpira moznosti
eksperimentalnih raziskav v kompleksnejsih geometrijah mikroporoznih materialov
(38, 39].

Dosedanje raziskave dinamike nematskih tekoc¢ih kristalov v mikrofluidicnem
okolju so bile v glavnem omejene na kvazistacionarna stanja in relativno preproste
tlacno gnane tokove v linearnih in krizis¢nih geometrijah PDMS kanalckov. Vzpo-
redno s temi eksperimentalnimi pristopi so se v okviru mikrofluidike razvijale tudi
metode za opticno in temperaturno mikromanipulacijo tekocin z laserji in opti¢no
pinceto. Nekaj vidnejsih dosezkov iz zadnjih let je zbranih v preglednih ¢lankih
Delvilla in sodelavcev [40, 41], Brauna in sodelavcev [42] ter Ericksona in sodelavcev
[43-45]. Pokazali so, da je z laserji na razlicne nacine mogoce vplivati na smer in
stabilnost tokovnih rezimov tekocin, ki jih lahko stabiliziramo ali naredimo manj
stabilne oziroma jih tako lo¢imo na posamezne segmente. Prav tako lahko z la-
serjem vplivamo na obliko in dinamiko kapljic, njihove razcepe in zdruzevanja, na
meji dveh tekocin pa lahko povzroc¢imo razlicne defektne strukture. Nedavno je bil
v seriji ¢lankov iz razliénih raziskovalnih skupin obravnavan vpliv temperaturnih
gradientov na lokalni odziv ograjenih nematskih tekocih kristalov. Lavrentovich
in sodelavci [46] so raziskali termicno povzroceno reorientacijo nematika in posle-
di¢no generiran Sibek tok v geometriji steklenih kapilar, Porenta s sodelavci [47] je
numeri¢no simuliral sklopitev direktorskega polja z elektri¢nim poljem v laserskem
snopu z Laguerre-Gaussovim profilom, Masuhara [48], Takezoe [49] in Yamamoto s
sodelavci [50] pa so se posvecali opti¢no povzrofenim reorientacijam in translacijam
direktorskega polja v tankih nematskih plasteh. Pojavu orientacijskega stanja v
tankih plasteh nematika, ki se najpogosteje vzpostavi ob kapilarnem vleku tekocega
kristala v homeotropno tekocekristalno celico, so se posvetili Pieranski in sodelavci
[51-55]. Pokazali so obc¢utljivost taksnega “vzbujenega” stanja na debelino plasti
nematika ter na zunanje elektricno in magnetno polje. Zanimive pojave s tempe-
raturno moduliranimi gradienti z opti¢no pinceto v nematskih koloidnih disperzijah
so raziskali MusSevi¢ in sodelavci [56-58], vendar vse nastete raziskave s teko¢imi
kristali doslej niso bile implementirane v mikrofluidi¢cnem okolju.



Poglavje 1. Uvod

1.2 Namen raziskave

Glavni namen doktorske naloge je raziskati in razloziti opti¢ne ter temperaturne
ucinke zunanjih polj na tokovne rezime nematskega tekocega kristala v homeotro-
pnih mikrofluidi¢nih kanalckih. S kombinacijo eksperimentalnih pristopov iz teko-
cekristalne mikrofluidike in opti¢ne manipulacije z lasersko pinceto zelim raziskati
nastanek, (meta)stabilnost in dinamiko kineti¢no stabiliziranih defektnih in domen-
skih struktur v dinami¢no moduliranem nematiku, kar predstavlja nov pristop za
kontrolirano strukturiranje toka kompleksnih tekocin. Osredotocil se bom na opis
in razlago fizikalnih principov teh hidrodinamskih stanj, na njihove spremembe in
prehode v razliénih tokovnih rezimih ter na odzive toka nematika pri spremem-
bah geometrije, temperature in pri uporabi elektricnega polja. Neposredni odziv
tokovnih rezimov na zunanja polja in posledi¢ne spremembe dvolomnosti nam po-
nujajo izjemne moznosti za dolocanje viskoelasti¢nih in reoloskih lastnosti samega
materiala. Raziskovalno delo je v celoti eksperimentalno in temelji na kombinaciji
treh uveljavljenih in naprednih metod: polarizacijski opti¢ni mikroskopiji, laserski
pinceti in mikrokontroli tlacnih gradientov za precizno moduliranje hidrodinamskih
tokov. 7 eksperimentalnimi rezultati se opiram na napredne teoreticne modele,
ki temeljijo na Landau-de Gennesovi teoriji tekocih kristalov ter Ericksen-Leslie-
Parodijevih ena¢bah nematodinamike [59-61]. Implementacijo in razvoj teh metod
je izvedla sodelujoca teoreticna skupina s Fakultete za matematiko in fiziko Uni-
verze v Ljubljani (FMF UL) [61]. Uporabil sem tudi nekaj rezultatov numeri¢nih
simulacij, ki jih je opravila skupina prof. Juana de Pabla z Univerze v Chicagu.
Te simulacije temeljijo na Beris-Edwardsovem modelu hidrodinamike nematskih te-
koc¢ih kristalov, ki se ga resuje s hibridno mre7no Boltzmannovo metodo [60-63].
Predstavljeni rezultati odpirajo nove moznosti raziskav neravnovesne dinamike v
aktivnih in bioloskih sistemih z nematskim redom ter hkrati omogocajo selektivno
enkapsulacijo razlicnih mikrodelcev in njihov transport v laminarnem tokovnem re-
zimu brez mesanja tekocin.

V okviru doktorske naloge podam in preverim naslednje stiri raziskovalne teze:

Teza 1: V toku nematskega tekocega kristala je z lasersko pinceto mogoce doseci
nukleacijo, stabilizacijo ter manipulacijo topolosko ograjenih in orientacijsko ureje-
nih mikrodomen.

Teza 2: Temperaturne spremembe v mikrofluidicnem kanalcku znatno vplivajo na
razvoj tokovnih reZimouv ter nastanek in stabilizacijo orientacijsko urejenth nemat-
skih struktur.

Teza 3: Razlicne geometrije mikrokanalckov vplivajo na obliko, velikost in Zivljenj-
ski cas orientacijsko urejenih domen.

Teza 4: Moduliranje tlacnih gradientov v ograjenem nematiku lahko privede do
nastanka in stabilizacije kiralnih domenskih stanj v kanalckih s pravokotnim prese-
kom.



1.2. Namen raziskave

Doktorska naloga je razdeljena na pet poglavij. Kratkemu uvodu sledi poglavie, v
katerem predstavim teoreti¢ne osnove. Najprej povzamem definicije brezdimenzij-
skih stevil in Navier-Stokesove enacbe v mikrofluidiki, nato pa predstavim teore-
ti¢ni opis nematskih tekoc¢ih kristalov. Sledi kratka teoreti¢na obravnava nemato-
dinamike, poglavje pa zaklju¢im z osnovami delovanja laserske pincete. V tretjem
poglavju najprej predstavim materiale, ki sem jih uporabljal pri eksperimentalnem
delu, nato opiSem postopke izdelave in funkcionalizacije mikrofluidi¢nih kanalckov.
V istem poglavju opisem metode opti¢ne polarizacijske mikroskopije, laserske pin-
cete, tlacne manipulacije mikrofluidi¢nih tokov ter kontrolo temperature in uporabo
elektricnega polja. V cetrtem poglavju predstavim rezultate, ki so nastali v okviru
doktorske naloge in zajemajo zgoraj nastete raziskovalne teze. Kljuéne ugotovitve
in mozne smernice za nadaljnje delo povzamem v petem poglavju.






Poglavje

Teoreti¢ne osnove

V tem poglavju na kratko predstavim teoreticne osnove mikrofluidike, nematskih
tekocih kristalov, nematodinamike in delovanja laserske pincete.

2.1 Mikrofluidika

Podrocje mikrofluidike obravnava tok tekoc¢in na mikroskali, obicajno v kanalckih
majhnih dimenzij, ki so najpogosteje izdelani iz elastomera PDMS ali steklenih ka-
pilar. Razvoj in implementacija PDMS mikrofluidi¢nih ¢ipov sta se zaceli okoli leta
2000 v skupini prof. G. Whitesidesa na Harvardu [9, 64-66], medtem ko je metodo
kapilarne mikrofluidike za tvorjenje kapljic in emulzij nekaj let kasneje razvila sose-
dnja skupina prof. D. Weitza [10, 67]. PDMS ¢ipi so se izkazali za izredno uporabne,
saj lahko z metodo mehke litografije oblikujemo razlicne geometrije in dimenzije
mikrofluidi¢nih kanalckov. Elastomer PDMS je poceni, kemijsko stabilen, transpa-
renten, mehansko obstojen in kot tak izjemno primeren za opazovanje pod opti¢nim
mikroskopom. Zaradi nizke stopnje toksi¢nosti, dobre prepustnosti plinov in bio-
kompatibilnosti je uporaben tudi za delo z bioloskimi vzorci. Kljub temu obstajajo
dolocene omejitve, kot je masenje kanalckov zaradi majhnih dimenzij, neodpornost
na visoke temperature in visoke tlake, nekompatibilnost z nekaterimi organskimi
topili in izdelava celotnega sistema pri le eni globini [8, 9]. Kapilarna mikroflui-
dika ponuja komplementaren pristop, saj so ¢ipi sestavljeni iz steklenih kapilar s
cilindri¢nimi in kvadratnimi prec¢nimi preseki ter premeri od nekaj mikrometrov do
milimetra. Ti ¢ipi so za razliko od PDMS ¢ipov robustnejsi, manj obc¢utljivi na tem-
peraturne spremembe, manjsa je moznost zamasitve, kapilare pa lahko povrsinsko
kvalitetneje obdelamo z nanosi in stanjSamo na poljubne premere. Obenem smo pri
tem pristopu veliko bolj omejeni z geometrijo, poraba tekocin pa je bistveno vecja
kot v PDMS kanalé¢kih [10, 12].

Pri raziskavah sem uporabljal PDMS mikrofluidi¢ne ¢ipe s premeri kanalckov
od 40pm do 250 pm. Obnasanje tekoc¢ine na tako majhni skali je drugacno kot
na makroskopski skali, kjer je prisoten turbulentni tok. V mikrofluidicnem okolju
prevladuje laminarni tokovni rezim, mesanje tekoc¢in pa v glavnem poteka preko di-
fuzije. Razmerje med povrsino in prostornino je bistveno vecje, zato je upostevanje
povrsinskih vplivov klju¢nega pomena, ucinek gravitacijske sile pa je skoraj popol-
noma zanemarljiv [68]. Tok tekoc¢ine v taksnem sistemu opisemo z brezdimenzijskimi
stevili in izpeljankami Navier-Stokesove enacbe, ki so predstavljene v nadaljevanju.
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2.1.1 Brezdimenzijska stevila

Za kvalitativni opis dinamike tekoc¢in uporabljamo brezdimenzijska stevila, ki iz-
razajo relativno pomembnost razliénih fizikalnih parametrov [8, 69]. Najpogosteje
izracunamo Reynoldsovo (Re) in Pecletovo (Pe) stevilo. Reynoldsovo stevilo, ki
je definirano kot razmerje med vztrajnostnimi in viskoznimi silami, razlikuje med
laminarnim in turbulentnim tokom tekocine. Dolo¢imo ga z enacbo:

_pvl

Re , 2.1
; (2.1)

kjer je p gostota, v hitrost in n dinamicna viskoznost tekocine ter L tipi¢na dolzinska
skala. V mikrofluidicnem kanalcku s premerom med 10 pm in 200 pm ter pretokom
vode z gostoto 1000kg/m?, hitrostjo med 1ym/s in 1cm/s ter viskoznostjo 1073
kg/ms, je razpon Reynoldsovega $tevila od 1076 do 10!, Izra¢un torej kaze laminaren
tok tekoc¢ine v mikrokanalckih, saj se prehod v turbulenco pojavi Sele pri vrednostih
Re > 1000 [11]. Laminarni tok vseskozi spremlja dinamika difuzijskih procesov, ki
jo opisemo s Pecletovim stevilom. Doloceno je kot razmerje med Sirino kanalcka w
in difuzijsko razdaljo D /v:
vw

Pe=— 2.2
€ D’ ( )

pri ¢emer je D difuzijska konstanta. Pecletovo stevilo pove, koliksno pot mora
tekocina prepotovati, da delci difundirajo ¢ez celotno Sirino kanalcka (slika 2.1a).
Za rezim Pe > 1 je znacilno pocasnejSe mesanje delcev kot v rezimu Pe < 1 [11].
Slika 2.1a prikazuje mesanje dveh tekocin v mikrofluidicnem kanalcku s krizis¢em v
obliki ¢rke T. Sirina obmoéja mesanja 6(z) se povecuje s korenom oddaljenosti z od
prvega stika tekocin, kar zapisemo kot [70]:

§(2) o \/?. (2.3)

(b) W
=D =] 1
D W e
| l7 > h, a

L

Slika 2.1: Shematski prikaz toka tekocine v mikrofluidicnem kanalcku.
obliki ¢rke T, pri ¢emer se Sirina obmocja mesanja 0(z) (zeleno obmocje) povecuje s
korenom oddaljenosti z od njunega prvega stika. (b) Za mikrokanalcke z okroglim
in kvadratnim precnim presekom je znacilen parabolicen hitrostni profil tekocine.
Druge oznake na sliki so opisane v predhodnem in nadaljnjem besedilu.
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2.1.2 Navier-Stokesova enacba

Za vzpostavitev toka v mikrofluidicnem okolju je potrebna tlacna razlika med kon-
cema kanalcka. Tok nestisljivih viskoznih tekocin opisemo z Navier-Stokesovo enacbo

[71]:

p(g‘t[ —i—v-Vv) = —Vp+nV3v+f, (2.4)
ki predstavlja kontinuumsko razli¢ico Newtonove enacbe F =ma. V enacbi (2.4) je
p tlak in f gostota zunanjih sil na tekocino. Za nestisljive tekocine je potrebno upo-
Stevati Se kontinuitetno enacbo V-v =0, s ¢imer privzamemo, da se njihova gostota
ne spreminja (p = konst.). Pri vecini tekocinskih sistemov je najpogostejsa zunanja
sila gravitacijska sila, ki pa v primeru mikrotokov postane zanemarljiva. Enacba
(2.4) med drugim uposteva konstantno strizno viskoznost 7, ki se zaradi morebitnih
sprememb temperature lahko spremeni in vpliva na hitrostni profil tekocine [11, 68].
Ce upostevamo zgolj tlacne sile —Vp in efekt viskoznosti nV2v, se Navier-Stokesova
enacba (2.4) poenostavi v [71]:

0
p<az+v-Vv) =—-Vp+V.g, (2.5)

pri cemer velja zveza:

nViv=V-g. (2.6)

Viskozni clen je zapisan z napetostnim tenzorjem ¢, ta pa je sorazmeren simetric-
nemu tenzorju gradienta hitrosti D:

oij = 2nDjj = n(Opv; + 0;v;). (2.7)
Napetostni tenzor lahko izracunamo iz disipativne funkcije D:

oD
045 = Wa (2-8)

pri ¢emer D doloca hitrost disipacije oziroma pojemanja energije v sistemu [60].

Ceprav je Navier-Stokesova enac¢ba v splosnem analiti¢no neresljiva, obstaja v
primeru enostavnih geometrij, npr. za okrogli oziroma pravokotni prec¢ni presek ka-
nalckov, elegantna analiti¢na reSitev. Ta je za hitrostni profil tlacno gnanega toka
v kanalcku z okroglim presekom parabolicne oblike:

L (az - 7"2), (2.9)

v(r) =4~

dp

dz

in je shematsko prikazana na sliki 2.1b. Enacba (2.9) uposteva cilindri¢ne koordinate
(r,z) in premer kanal¢ka a. Obicajno definiramo Se volumski pretok Qy:

a ra’
=2 [y = T
Q WOU(T)T r e

dp

| (2.10)

Enacba (2.10) nakazuje moc¢no odvisnost volumskega pretoka od premera mikroka-
nalcka. Ta pove, da bi zmanjSanje premera kanalcka na polovico njegove zacetne
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vrednosti pri nespremenjenem tlaku pomenilo 16-kratno zmanjSanje volumskega pre-
toka [68]. Tudi v primeru tlac¢no gnanega toka v kanal¢ku s pravokotnim prec¢nim
presekom dobimo za analiti¢no resitev enacbe (2.4) parabolicen hitrostni profil:

o) =5 (4) =), 2.)

pri ¢emer smo privzeli, da je Sirina kanalcka w mnogo vecja od visine h. Volumski
pretok je enak:
B wh3Ap

h
Qv=u [ vly)dy = L (2.12)

Iz enacbe (2.12) vidimo, da je tokrat volumski pretok bolj odvisen od visine kot od
Sirine kanalcka [68]. Pri raziskovanju sem se ukvarjal s pretoki nematskega tekocega
kristala v kanalckih s pravokotnimi pre¢nimi preseki, zato je bila ta visina eden od
kljuénih parametrov pri nacrtovanju kanalckov.

2.2 Nematski tekoci kristali

V razdelku na kratko predstavim osnovni teoreti¢ni opis nematskih tekocih kristalov.
Obravnavam nematski ureditveni parameter, fazne prehode, elasticne deformacije,
povrsinsko sidranje, opti¢no anizotropijo, topoloske defekte in vpliv elektricnega
polja na orientacijski red.

2.2.1 Orientacijska urejenost

Nematske tekoce kristale sestavljajo toge palicaste molekule, ki se orientacijsko in
delno pozicijsko uredijo vzdolz neke smeri. Njihovo povprecno orientacijo opisemo
z enotskim vektorjem n, imenovanim direktor (slika 1.1). Molekule navadnih nema-
tikov so simetri¢ne in tvorijo pare s simetrijo glava-rep, zato je predznak direktorja
n brez fizikalnega pomena in posledi¢no velja n = —n. Urejenost enoosnih molekul,
pri katerih sta dve od treh smeri enakovredni in med katere spada tudi obravnavani
nematik, opiSemo z realnim, simetricnim in brezslednim kvadrupolnim tenzorjem

Q [5):
Qij = g(i’mmj —0ij)- (2.13)

V enacbi (2.13) je S najvecja lastna vrednost tenzorja Q, ki jo imenujemo skalarni
ureditveni parameter. Z njim opisemo stopnjo urejenosti sistema in ga izracunamo
kot:

S = (Py(0)) :;<300329—1>. (2.14)

V enacbi (2.14) je P» Legendreov polinom druge stopnje, kot 6 oznacuje odklon
dolgih osi molekul od njihove povprecne smeri in znak () oznacuje povprecje po
¢asu. Ureditveni parameter S lahko zajema vrednosti med —1/2 in 1. V primeru
popolne ureditve molekul vzdolz direktorja ( =0) je S =1, v izotropni fazi z na-
kljuéno razporeditvijo molekul pa je S = 0. Za molekule, ki so urejene pravokotno
na smer direktorja (0=m/2), velja S = —1/2. V nematski fazi ureditveni parameter
S obicajno zavzame vrednosti med 0.3 in 0.7 (slika 2.2a) [72].
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2.2.2 Prosta energija in fazni prehodi

Pri nematskih tekocih kristalih je urejenost molekul oziroma ureditveni parameter
odvisen od faze oziroma od temperature sistema. Pri faznem prehodu iz izotro-
pne v nematsko fazo nicelna vrednost ureditvenega parametra S naenkrat skoc¢i na
nenicelno vrednost (S & 0.4), saj gre za nezvezni fazni prehod prvega reda (slika
2.2a). Fenomenolosko lahko fazni prehod med izotropno in nematsko fazo poja-
snimo z Landau-de Gennesovo teorijo, kjer je gostota proste energije fny funkcija
temperature 7" in tenzorskega ureditvenega parametra @ [5]:

= ;a(T —T")QijQji+ ;BQiijkai + iC(Qiiji)2- (2.15)

V enachi (2.15) so a >0, B <0 in C' > 0 fenomenoloske konstante, ki se dolocijo
eksperimentalno, ter T najnizja mozna temperatura, do katere izotropno fazo lahko
podhladimo. Vrednost a je reda velikosti 10° J/m?®, B~ —10J/m® in €'~ 106 /m*.
Enacbo (2.15) lahko preoblikujemo in zapiSemo z ureditvenim parametrom S:

9

173054' (2.16)

1
far = ia(T —T%)8% + ZBsi” +

Landau-de Gennesova gostota proste energije za stiri razlicne temperature sistema
temperaturi 77 en minimum, ki ustreza vrednosti S = 0 oziroma neurejeni izotro-
pni fazi. Ce temperaturo sistema malenkost znizamo na temperaturo T», dobimo
prevoj proste energije pri pozitivnem S. Posledi¢no 75 ustreza temperaturi, nad
katero nematska faza ne more obstajati. Pri Se nizji temperaturi T3 se pojavita dva
enakovredna minimuma, kar ustreza temperaturi faznega prehoda med izotropno in
nematsko fazo (obe fazi soobstajata). T3 je enaka temperaturi faznega prehoda Tii.
Pri temperaturi Ty < T3 izotropna faza ve¢ ne obstaja [73].

(a) (b)

1.0
0.8A .....-..I.. i 7o
: S
"'._ 1 <
0.6 I 1~
A " g
. =
0.4+ b 1
nematska | izotropna | <
f I ¢ 29 T ]
0.2- aza : aza :
*T=Ty |
O B TNIi..-IIIIIII | _47 T4 3 ]
T -0.2  -0.1 0.0 0.1 0.2 0.3

S

Slika 2.2: Ureditveni parameter in gostota proste energije nematskega
tekoCega kristala. (a) Tipina temperaturna odvisnost skalarnega ureditvenega
parametra S z nezveznim faznim prehodom med izotropno in nematsko fazo. (b)
Gostota proste energije fn1 kot funkcija S pri razliénih temperaturah (77 > T >
T3 > T4).
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2.2.3 Elasticne deformacije

Landau-de Gennesova teorija faznih prehodov opise prosto energijo sistema z ureje-
nostjo molekul tekocega kristala pri doloceni temperaturi, pri tem pa ne uposteva
prostorskih elasti¢nih deformacij oziroma spreminjanja direktorskega polja s krajem.
Elasti¢nost tekocih kristalov vpliva na veliko njihovih fizikalnih lastnosti. V nema-
tiku razlikujemo tri osnovne elasticne deformacije: pahljaco, zvoj in upogib (slika
2.3). Opisemo jih z energijskim prispevkom fg.s¢ k Landau-de Gennesovi prosti
energiji fnr, s ¢imer dobimo celotno Landau-de Gennesovo prosto energijo [5]:

deG = fNI"’felast- (2.17)

felast je V tenzorskem zapisu enaka:

felast = ;Ll(ainj)(ainj) + ;LQ(anij)(aink)

: ) (2.18)
+5L3Q45(0iQu) (95 @) + 5 La(0 Qi) (0;Qi),
kjer so Ly, Lo, Ls in Ly elasticne konstante. Enacbo (2.18) lahko prepisemo v
direktorsko obliko:
rFO _ 1 2, 1 2, 1 2
felastngll(v'Iﬁ +§K22(n-V><n) +§K33(n><V><n)
+ K24V -n-(V-n)+nx(Vxn)|.

(2.19)

Gostoto elasti¢ne energije, izracunano po enacbi (2.19), imenujemo Frank-Oseenova
energija [5]. K11, K22, K33 in K4 so Frankove elastiéne konstante, ki jih v odvisno-
sti od temperature eksperimentalno dolo¢imo in teoreti¢no izrazimo s kombinacijo
parametrov Ly, Lo, L3, Ly in S. Konstanta Ki; opise pahljacasto deformacijo s
¢lenom (V-n)? # 0, Kqy opise zvojno deformacijo s ¢lenom (n-V x n)? # 0 in K33
opise upogibno deformacijo s ¢lenom (n x V xn)? # 0. Clen s konstanto K4 pred-
stavlja povrsinski prispevek, ki se ga pogosto zanemari, je pa pomemben v primeru
sibke urejenosti tekocekristalnih molekul na povrsini z moc¢no ukrivljenostjo. Enacbo
(2.19) lahko z upostevanjem priblizka ene elasti¢ne konstante K11 = Koo = K33 = K
in K94 =0 poenostavimo v:

K
500 =5 |(Von)?+ (7 ) (2.20)

ki se pogosto uporablja pri osnovnem modeliranju nematikov [5, 60].

(2) 1T ®_ (©)
N7/
N\ H
N0y =

Slika 2.3: Osnovne elasticne deformacije nematskega tekocega kristala:
(a) pahljaca, (b) zvoj in (c¢) upogib.
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2.2. Nematski teko¢i kristali

2.2.4 Povrsinsko sidranje

Tekocekristalne materiale raziskujemo v omejenih geometrijah, kjer povrsine vsilju-
jejo preferencno orientacijo molekul tekocega kristala. Zaradi elasticnih interakcij
dolgega dosega orientacija molekul na povrsini bistveno vpliva na skupek molekul v
notranjosti omejene geometrije. Pojav imenujemo povrsinsko sidranje [5]. Na sliki
2.4 je shematski prikaz dveh osnovnih sidranj tekocekristalnih molekul na stekleni
povrsini, ki ju dosezemo s kemijsko obdelavo povrsin. Za vzpostavitev pravokotnega
oziroma homeotropnega sidranja povrsino prevlecemo s kemijsko aktivno snovjo ozi-
roma surfaktantom. Za zagotovitev uniformnega planarnega sidranja pa povrsino
s tankim polimernim nanosom veckrat podrgnemo v izbrani smeri. Sidranje mo-
lekul tekocega kristala opiSemo s ¢lenom gostote povrsinske energije fgq v obliki
Rapini-Papoularjevega zapisa [74]:

feid = —;W(n-no)2. (2.21)

Enacba (2.21) uposteva odklon direktorja n od njegove preferencéne smeri ng ter ja-
kost sidranja W molekul na povrsini. Gostota povrsinske energije doseze minimalno
vrednost pri n = ng. Jakost sidranja in Frankovo elasti¢no konstanto K lahko po-
vezemo v karakteristicno dolzino sidranja A = K/W, ki seze do 1pum, v primeru
mocnega sidranja pa velja A — 0. Tipi¢na vrednost W za moc¢no sidranje ustreza
priblizno 1073 J/m?, v primeru $ibkega sidranja pa pade na 10~7J/m? [75].

(a (b)

)
ittt (==

Slika 2.4: Povrsinsko sidranje molekul tekocega kristala. (a) Za homeotropno
sidranje povrsino prevlecemo s surfaktantom, ki vsebuje amfifilne molekule. Te se
s polarnimi glavami kemijsko vezejo na povrsino, kar povzroci pravokotno orienta-
cijo molekul tekocCega kristala zaradi medsebojnih interakcij. (b) Tekocekristalne
molekule se uredijo planarno, ¢e povrsino s tankim polimernim nanosom predhodno
podrgnemo v izbrani smeri.

2.2.5 Optic¢na anizotropija

Anizotropija je znacilna lastnost tekocih kristalov, ki jih bistveno razlikuje od izo-
tropnih tekoc¢in. Izraza se v opti¢nih, elektricnih, magnetnih, viskoznih in reoloskih
lastnostih anizotropnih tekocin, saj izvira iz nesferi¢ne oblike gradnikov. Pri opti¢ni
anizotropiji je hitrost Sirjenja svetlobe skozi plast tekocega kristala odvisna od smeri
vpadnega valovanja in njegove polarizacije [5].

Svetloba je elektromagnetno valovanje, ki jo opisemo z Maxwellovimi enac¢bami
in so za primer praznega prostora brez tokov in nabojev oblike [76, 77]:

V-D =0, V-B=0,
2.22
VxE:—a—B, VxH:a—D. (2:22)
ot ot
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Poglavje 2. Teoreticne osnove

Enacbe opisujejo zveze med jakostjo elektricnega polja E, jakostjo magnetnega polja
H, gostoto elektricnega polja D in gostoto magnetnega polja B. Pri tem upostevamo
Se zvezo med polji in snovjo:

D= GOEE, B= ,LL()HH, (2.23)

kjer je eg = 8.85 x 10712 As/Vm permitivnost vakuuma, € dielektriéni tenzor snovi,
fto = 47 x 1077 Vs/Am permeabilnost vakuuma in p permeabilnost snovi. Za mole-
kule teko¢ega kristala privzamemo, da so nemagnetne, pri Gemer velja p = 1 [78].
Za enoosni nematik zapiSemo dielektri¢ni tenzor € z dvema razliénima lastnima vre-
dnostima €z, in €., [79]:

[ 0
e=|0 €a 0], (2.24)
0 0 €,

njuna tipicna temperaturna odvisnost pa je prikazana na sliki 2.5a. €., ustreza
dielektriéni permitivnosti vzdolz daljse (opti¢ne) osi molekul tekocega kristala, €,
pa je dielektri¢na permitivnost, pravokotna na opticno os (slika 2.5b). V taksnem
mediju elektricno E in magnetno polje H nihata v fazi, hkrati pa sta pravokotna
med seboj in na smer Sirjenja svetlobe r, ki jo opisemo z valovnim vektorjem k.
Elektricno komponento monokromatskega valovanja zapiSemo kot ravni val [78, 79]:

E(r,t) = Eg- k=), (2.25)

kjer je w frekvenca valovanja ter Eg amplituda nihanja elektricnega polja. Eg je
vektor, ki definira polarizacijo svetlobe. Ko taksno valovanje vpade pod poljubnim
kotom na molekulo anizotropne oblike, se razdeli na dve komponenti, redno (c,) in

izredno (co). Komponenti hitrosti svetlobe dolo¢a lomni koli¢nik n = y/n2 +n2 (slika
2.5b):
=2 =2 (2.26)
No Ne
pri ¢emer je co hitrost svetlobe v vakuumu. Redna komponenta valovanja se lomi
po lomnem zakonu in je linearno polarizirana pravokotno na opti¢no os, njen lomni
koli¢nik n, pa je neodvisen od smeri Sirjenja. Izredna komponenta valovanja se ne
lomi po lomnem zakonu in je linearno polarizirana vzdolz opti¢ne osi, njen lomni
koli¢nik n. pa je odvisen od smeri Sirjenja. Ce valovanje vpade na molekulo vzdolz
opticne osi, potem obe komponenti valovanja potujeta z enako hitrostjo. Lomna
koli¢nika v odvisnosti od dielektri¢nega tenzorja € zapisemo kot [79]:
9 1 sin®0d  cos?d
Ng = €xx, ng = + , (2.27)

€zz €xx

pri Cemer je ¥ kot med vpadnim valovanjem k na molekulo in opti¢no osjo (slika
2.5b). Razlika med ¢, in ¢, povzroéi fazno razliko v opti¢nih poteh:

0 =—(ne—no)d, (2.28)
kjer je A9 valovna dolzina vpadnega valovanja v vakuumu in d debelina plasti mo-
lekul. Razliko med izrednim in rednim lomnim koli¢nikom An = ne —ne imenu-

jemo opticna dvolomnost. Vecina nematskih tekocih kristalov je opticno pozitivnih
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2.2. Nematski tekodi kristali

(ne > no). V nematiku sta lomna koli¢nika odvisna od temperature, z visanjem
temperature se ne zniza in n, zvisa (slika 2.5a). Optiéna dvolomnost se posto-
poma zmanjsuje in pri temperaturi faznega prehoda Ty izgine (An = 0). Pod
polarizacijskim opti¢nim mikroskopom opazujemo tekoce kristale v interferenc¢nih
barvah, ki so mo¢no odvisne od debeline vzorca. Barvitost je najbolj izrazita ob
pogoju (ne —ne)d ~ 3X\g. Za uporabljeni nematik 5CB z dvolomnostjo An ~ 0.2 in
Ao &~ 500nm izracunamo, da so interferen¢ne barve najbolj intenzivne pri debelini

d~10pm [7].

(a) (b) .
i . optlcrlla os
EZZ - ; 8
nematska izotropna
faza : faza
‘0 Lo
/gm Ty
T

Slika 2.5: Opti¢na anizotropija. (a) Temperaturna odvisnost €, in €, v nematski
fazi, ki po prehodu v izotropno fazo preide v €j,,. (b) Elektromagnetno valovanje z
valovnim vektorjem k se pri vpadu na anizotropno molekulo tekocega kristala pod
kotom 1 razdeli na redno in izredno komponento z lomnima koli¢nikoma n, in ne,
ki potujeta z razli¢no hitrostjo.

Primer opticne dvolomnosti vidimo na sliki 2.6. Tik pod faznim prehodom nematske
faze v izotropno se v toku nematika 5CB tvorijo posamezne izotropne domene. V
polarizirani svetlobi jih zaradi ni¢elne dvolomnosti vidimo kot temna obmocja. Del
tekocega kristala, ki Se je v nematski fazi, pa zaradi opti¢ne dvolomnosti vidimo
v barvah. Razli¢ne barve pomenijo razlicno orientacijo tekocekristalnih molekul v
kanalcku.

nematska p
faza" “we 2 .
_— /L/

nematska _—

ol o izotropna

faza

L e e it e o i i . o o

Slika 2.6: Optic¢na dvolomnost. Tik pod faznim prehodom nematske faze v izo-
tropno opazimo v toku nematika temne izotropne domene in obarvani nematski
stanji, ki se razlikujeta po orientaciji direktorskega polja. Merilo: 25 pm.

Polarizacija valovanja je opis dinamike elektricnega polja E v xy-ravnini [77]:

E(r,t) = (Eoz cos(kz + ¢,), Eoy cos(kz + ¢y),0), (2.29)

ki je pravokotno na z-smer razsirjanja svetlobe z valovnim vektorjem k = £(0,0,1).
Obstajata dve neodvisni komponenti linearne polarizacije £, in £, njuna kombina-
cija pa tvori polarizirano valovanje. Ce je njuna fazna razlika A¢ = ¢, — ¢, enaka
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0,7,2m, ..., potem dobimo linearno polarizirano valovanje, ki je prikazano na sliki
2.7a. Elipti¢no polarizirano valovanje dobimo, kadar je fazna razlika A¢p = +7/2,
to pa ob upostevanju Ey, = Ep, preide v krozno polarizirano valovanje (slika 2.7b).
Elipti¢no polarizirano valovanje dobimo tudi pri katerikoli fazni razliki 0 < A¢ <,
le da takrat osi elipse ne sovpadajo s koordinatnimi osmi na sliki 2.7 [77]. Enacbe
polarizanega valovanja lahko posplosimo z Jonesovim formalizmom:

[Ea:‘| [ EO:E
J= = _iA
Ey| |Ege A?

Elementi Jonesovega vektorja J so normalizirani in se razlikujejo glede na polari-
zacijo. Pri linearni polarizaciji v z-smeri velja (1,0), v primeru zasuka za 45° pa

%(1,1) [80].

. (2.30)

(a) (b)

Slika 2.7: Razlaga polarizacije. (a) Linearno polarizirano valovanje s fazno razliko
A¢p =0. (b) Levosuéno krozno polarizirano valovanje s fazno razliko A¢ = —m/2,
pri cemer velja Fo, = Eoy.

2.2.6 Topoloski defekti

Tekoce kristale obi¢ajno opazujemo pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom, de-
lovanje katerega je predstavljeno v razdelku 3.4. Poleg urejenih obmocij direktor-
skega polja, ki se kazejo v prelivajocih interferenénih barvah (slika 1.1b), opazimo
v tankih plasteh nematika tudi temna obmocja nitastih in tockastih topoloskih de-
fektov, ki povzrocajo neurejenost v direktorsken polju in so posledi¢no energijsko
neugodni. Topoloski defekti so singularnosti v homogenem direktorskem polju ozi-
roma obmodja, v katerih ureditveni parameter ni definiran [5]. Nastanejo zaradi
zloma simetrije pri faznem prehodu iz neurejene izotropne faze v urejeno nematsko
fazo pri nizji temperaturi, kar se izrazi v moc¢nih fluktuacijah in reorientacijah mole-
kularnega polja. Defekti po nastanku tezijo k anihilaciji, lahko pa jih stabiliziramo
s povrSinami, geometrijsko ograditvijo in zunanjimi polji [81].

V nematskem tekoc¢em kristalu se defekti pojavijo v obliki linij ali tock [82]. Za
opis topoloskih lastnosti defektnih oziroma disklinacijskih linij uporabljamo ovojno
stevilo k, za tockaste defekte pa topoloski naboj q. Linije so lahko nezakljucene ali
zakljucene v defektno zanko, pri ¢emer postanejo topolosko ekvivalentne tockastim
defektom. Mo¢ oziroma ovojno stevilo defektnih linij, ki podaja lokalno simetrijo
obdajajocega direktorskega polja v ravnini, izracunamo z integriranjem po sklenjeni
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2.2. Nematski teko¢i kristali

poti 2 okrog jedra defektne strukture [79]:

0]
k:—fdk:. 9.31
2w JQ (231)

V enachi (2.31) je « kot, ki definira zasuk direktorskega polja v ravnini okrog dis-
klinacijske linije. Najpogostejsi so zasuki za 7 oziroma —7 in s tem ovojna Stevila
+1/2 in —1/2 (slika 2.8). Energijo na enoto dolzine Fy za disklinacijsko linijo v
okviru Oseen-Frankove elasti¢nosti izracunamo kot [83]:

T 1 R
Fi=—-K(=-+1In— 2.32
4= (2+HTC>, (2.32)

kjer je R polmer zanke in r. polmer jedra defekta.

Topoloski naboj ¢ tockastega defekta v direktorskem polju nematika izracunamo
z integralom po zakljuceni povrsini o, ki obdaja jedro defekta [79]:

1 on On
= feam (2 s, 2.
a &r?ge”’““ (axjxaxk> 5 (2:33)

V enacbi (2.33) je €3 popolnoma asimetri¢ni Lévi-Civita tenzor, z; kartezi¢ne koor-
dinate, integral po zakljuceni ploskvi pa je podoben Gaussovemu izreku v elektrosta-
tiki. Tipi¢na tockasta defekta v nematiku s topoloskim nabojem =41 sta shematsko
in nazorno prikazana na sliki 2.8. Defekti z enakim topoloskim nabojem se med
seboj odbijajo, defekti nasprotnih predznakov pa se privlacijo in iznicijo, pri ce-
mer velja zakon o ohranitvi topoloskega naboja [83]. Slika 2.8e prikazuje topoloske
defekte v nematski domeni pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom.

(a) (b) (© (d)

k=+1/2 k=-1/2 g=-1 g=+1

Slika 2.8: Topoloski defekti. (a,b) Prerez disklinacijskih linij z ovojnim Stevilom
k==+1/2. (c,d) Tockasta defekta s topoloskim nabojem ¢ = +1. (e) Topoloski de-
fekti v nematiku pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom. Prerez disklinacije se
zvezno zavrti iz —1/2 v +1/2. Merilo: 25 pm.
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2.2.7 UCcinki elektricnega polja

Molekule nematskega tekocega kristala imajo zaradi dielektri¢ne anizotropije in po-
larizacijskega uc¢inka izjemen odziv na zunanje elektricno polje. To deluje na mole-
kule z navorom, ki prispeva dodatni ¢len h gostoti proste energije in ga imenujemo
gostota elektri¢ne energije felex [4]:

1
Jelek = —§€0A€(E-n)2. (234)

V enacbi (2.34) je Ae dielektritna anizotropija, definirana kot Ae =¢j —e;. V
zunanjem elektricnem polju se v molekulah inducira elektri¢ni dipolni moment, ki je
poravnan v smeri vzporedno ali pravokotno glede na dolgo os molekul (slika 2.9). V
primeru vzporedne postavitve se dolga os molekul poravna vzporedno z elektricnim
poljem, pri ¢emer velja Ae > 0. V primeru pravokotne urejenosti pa se dolge osi
molekul poravnajo pravokotno na elektricno polje in velja Ae < 0. V splosnem se
molekule tekocega kristala orientirajo tako, da je feex minimalna [4, 83]. Vecina
nematikov ima pozitivno dielektri¢no anizotropijo, ki je v primeru uporabljenega
5CB enaka ~ 11 [84]. Za tekoci kristal CCN, ki sem ga prav tako uporabljal v
eksperlmentlh, je znacilna negativna dielektri¢na anizotropija med —6 in —3 [85].

(b)

Slika 2.9: Vpliv elektricnega polja na molekule tekocega kristala. (a) Mo-
lekule se poravnajo vzporedno z elektricnim poljem E, ¢e je inducirani elektri¢ni
dipolni moment vzporeden z dolgo osjo molekul (Ae > 0). (b) Ko je elektri¢ni di-
polni moment induciran vzdolz kratke osi molekul, se te poravnajo pravokotno na
elektri¢no polje (Ae < 0) [4].

>

2.3 Nematodinamika

Nematodinamika oziroma tok nematskega tekocega kristala se zaradi anizotropne
viskoznosti in elasticnega odziva na deformacije razlikuje od toka obicajnih teko-
¢in. Enacbe hidrodinamike so kompleksnejse, saj je direktorsko polje n tekocega
kristala dodatna hidrodinamska spremenljivka, ki je sklopljena s hitrostnim po-
ljem v. Nematodinamiko lahko teoreti¢no opisemo z dvema razlicnima pristopoma:
makroskopskim in mikroskopskim. Makroskopska obravnava, znana pod imenom
Ericksen-Leslie- Parodijeva hidrodinamska teorija, poveze Navier-Stokesovo enacbo
(2.4) z enacbami za elasticnost nematika. Teorija uposteva enoosnost molekul teko-
Cega kristala, direktorska slika pa temelji na klasi¢ni mehaniki [86]. Drugi, mikro-
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skopski pristop, ki ga je razvila skupina iz Harvarda, temelji na korelacijskih funkci-
jah [5]. Za opis se najpogosteje uporablja makroskopski pristop, ki ga za preproste
sisteme resujemo analiticno in je predstavljen v nadaljevanju. Ker v eksperimentih
pogosto obravnavamo tudi pojave s topoloskimi defekti, ki niso analiti¢no resljivi, se
zadnji dve desetletji ve¢inoma uporablja numeri¢no modeliranje s tenzorskim opisom
direktorskega polja [60, 61, 87]. Ti modeli povezujejo hitrostno polje s spreminjajoco
se stopnjo urejenosti sistema, v primeru konstantne urejenosti pa se poenostavijo
v Ericksen-Leslie-Parodijeve enacbe [88-92]. V doktorskem delu uporabim pred-
vsem rezultate numericnega Beris-Edwardsovega modela [87], ki je predstavljen v
nadaljevanju.

2.3.1 Ericksen-Leslie-Parodijeve enacbe

Zacetki Ericksen-Leslie-Parodijeve hidrodinamske teorije segajo v 60. leta prejsnjega
stoletja. Glavni spremenljivki v modelu sta direktorsko in hitrostno polje, za pov-
prec¢no lokalno orientacijo molekul pa se uporablja direktor n. Za opis dinamike
nestisljivih (Vv = 0) nematskih tekocih kristalov Se vedno velja Navier-Stokesova
enacba (2.5), opisana v razdelku 2.1.2. 'V tej razli¢ici enacbe z napetostnim tenzor-
jem izrazimo anizotropne elasti¢ne lastnosti nematika (¢V) in njegov elastiéni odziv

(c®) [60, 86]:

p(?{ +V-Vv> =—-Vp+V-(c"+0°. (2.35)
Ker so za mikrofluidicno okolje znacilna majhna Reynoldsova stevila in laminarni
tok tekocine, je ¢len v-Vv v enacbi (2.35) zanemarljiv. Obenem privzamemo Se
stacionarni tok (0v/0t = 0), saj je relaksacija hitrostnega polja v primerjavi z di-
rektorskim poljem takojsnja. Tako se Navier-Stokesova enacba (2.35) poenostavi v
[60, 86]:

0=—-Vp+V-(c"+0°. (2.36)

V nasprotju s tokom izotropnih tekoc¢in tekoci kristal nima le ene, temvec¢ vec stri-
znih viskoznosti 7, ki se imenujejo po Miesowiczu [93]. Locimo tri osnovne strizne
viskoznosti: 7,, 71, in n.. Odvisne so od temperature sistema (slika 2.10a) in se
razlikujejo po tem, kako se direktorsko polje poravna s tokom tekocega kristala in
z gradientom hitrosti Vv (slika 2.10b) [86, 94]. ¢V se izpelje iz disipativne funkcije
D, ki poleg izotropnega dela D”° uposteva Se direktor n;, njegov ¢asovni odvod 7;
in gradient hitrosti d;v; [60, 86]:

D= DiZO+
+58U0ivni) "+ 5&(Fivjng)” + S&(Givni) (Drujng)+ (2.37)

1 1 o1 _ 1. ..
+ 554(517@%”;')2 + 58 0ni + 5 8e0iv i + S Ernini.
Koeficiente & pogosto nadomestimo s Sestimi viskoznostnimi koeficienti «;, znanimi
pod imenom Lesliejevi koeficienti. Viskoznostni napetostni tenzor o;; z uposteva-
njem direktorja in Lesliejevih koeficientov zapisemo kot [60, 86]:

A%

oy = caningngn Dy + agnj Ni + azniNj + agDij + asnjng Dig + agning Dj. (2.38)
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Slika 2.10: Strizne viskoznosti nematika. (a) Tipicni potek striznih viskoznosti
Na, N in Me v odvisnosti od temperature T sistema, ki v izotropni fazi preidejo
v viskoznost 7. (b) Njihove vrednosti dolo¢imo z eksperimentom, pri katerem z
mocnim magnetnim poljem orientiramo direktorsko polje n v tri razlicne smeri glede
na gradient hitrosti nematika v [94].

V enachi (2.38) je D;; simetriéni tenzor gradienta hitrosti in velja D;; = 1 (dv; +
0;v;). N; predstavlja hitrost spremembe direktorja glede na lokalno vrtenje tekocine
in je oblike:

Ny =i = 5((V x ) X n): (2.39)

V enacbi (2.38) sta ¢lena z g in ag znana kot aktivna ¢lena, saj dolocata tok pri
rotaciji direktorskega polja. Cleni z aq, as in ag so pasivni Cleni, saj opiSejo ani-
zotropijo viskoznosti. Clen z a4 obstaja tudi v primeru izotropne tekocine [60, 86)].
Pri izracunu elasti¢nih sil, ki prav tako prispevajo k reorientacijski dinamiki direk-
torja, upostevamo, da deformacija sistema spremeni krajevne odvode ureditvenega
parametra oziroma gostoto proste energije [59]:

Of e
.e‘ p— aSt
i ~ 90, nk)ﬁ (2.40)

Enacba (2.40) uposteva dejstvo, da hidrodinamski tok nematika deformira direk-
torsko polje in da velja tudi obratno, kar imenujemo “backflow” uéinek [5, 59].
Elasti¢ne sile v direktorskem polju lahko z uporabo Euler-Lagrangevega formalizma
preoblikujemo v zapis elasticnega molekularnega polja hf:

O foiant ( O fatant >
(jZ‘: elas elas
h; an, +0; Hom:) ) (2.41)

Prispevek termodinamskih viskoznih sil pa dobimo z diferenciacijo disipativne funk-
cije D glede na n;:

hy = 81?.
tony
Fizikalni pomen ima samo molekularno polje, ki je pravokotno na direktorsko polje

H = {h} . Pri zapisu tako upostevamo, da na direktorsko polje vplivajo samo
pravokotni ¢leni elasti¢nih in viskoznih sil [59, 60]:

(2.42)

1
M= BT +’y1(v Vin=H-~(A- n)Ln—|—2*yl(V><v) (2.43)
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kjer molekularnemu polju H in striznim napetostim A nasprotuje viskozno duse-
nje z rotacijsko viskoznostjo 1 = ag — ag. Enacba (2.43) poveze direktorsko polje
s hitrostnim poljem ter skupaj z Navier-Stokesovo enacbo (2.35) in pogojem za
nestisljivost opise nematodinamiko na klasi¢en nacin, ki jo poznamo pod imenom
Ericksen-Leslie-Parodijeva hidrodinamska teorija [60].

Za kvalitativno dolocanje dinamike tekocih kristalov lahko preko dolzinske in
casovne skale definiramo brezdimenzijska Stevila. Najbolj reprezentativno je Rey-
noldsovo stevilo, ki v primeru nematika zavzame vrednosti:

K
Re~20 1074~ 1078, (2.44)

71
Zaradi elasti¢nih sil, ki vplivajo na direktor, je smiselno dolociti Se Ericksenovo
stevilo. Definirano je kot razmerje med viskoznimi in elasti¢nimi silami:

ol
=T
pri ¢emer je [ tipi¢na dolzina kanalcka. Pri majhnih Ericksenovih stevilih elasti¢ni
¢leni povzrocijo dinamiko direktorja, medtem ko je dinamika pri velikem Erickse-
novem stevilu odvisna od hitrostnega polja. V mikrofluidicnem PDMS kanalcku

je za Sibki tokovni rezim nematika znacilno Er ~ 1, v rezimu hitrega toka pa
Er =20 [60, 61].

Er (2.45)

2.3.2 Beris-Edwardsov model

Ericksen-Leslie-Parodijeva teorija nematodinamike se ze desetletja uporablja za opis
toka nematika v razlicnih geometrijah celic in kanalc¢kov, vendar ne zadostuje za opis
topoloskih defektov in biaksialnosti. Zato sta Beris in Edwards predlagala nov mo-
del, ki temelji na tenzorskem ureditvenem parametru @ [62, 87, 95]. Model upoSteva
Navier-Stokesovo enacbo, pri cemer se napetostni tenzor izraéuna iz tenzorskega ure-
ditvenega parametra, pogoja za nestisljivost pa takrat ni treba upostevati. Dinamiko
Qi; izracunamo z enacbo [60, 62]:

dQi;
dt

kjer je H;; tenzorsko molekularno polje in I' kolektivna rotacijska difuzijska kon-
stanta. Funkcija S;;(W;j,Q;5) predstavlja spremembe direktorja in ureditvenega
parametra zaradi tokov, kar zapiSemo z zvezo [60]:

—8i;(Wi;,Qi5) = T'Hyj, (2.46)

O 0;
Sij(Wij, Qiz) =(CDik, + Qi) (ij + ?) + (Qik + :Zf) (CDrj — Qj)—

5 (2.47)

-2 (Qij + ;j) QWi
V enacbi (2.47) sta Dj; = 3(W;; +Wj;) simetri¢ni in Q;; = 2(W;; — Wj;) antisime-
tricni del tenzorja gradienta hitrosti W;; = 0;v;. ¢ je parameter, odvisen od oblike
molekul, in doloca, kako se direktorsko polje odziva na strizni tok. Navier-Stokesovo
enacbo tokrat preoblikujemo v [60, 62]:

ov; P
p<§;+ (Ujaj)vz‘> = 0;7i; + 0joi; +n0; K&j —3£>akvk+aivj+ajvi . (2.48)
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kjer je n izotropna viskoznost in pg hidrostatski tlak. Enacba (2.48) uposteva sime-
tricni napetostni tenzor o;;:

1
0ij =—podij +2nDij — CHp, <ij + 5kj> -

3
1 1
= ¢ (@ant 50 ) Hng+ 20 (Qus + 500 ) Qua— (2.49)
oF
—0;Qp———
Qrl 59,0m

in antisimetricni napetostni tenzor 7;;:

Tij = QinHyj — HipQpj. (2.50)

S tem povezemo tok tekocCega kristala z nematskim ureditvenim parametrom, kar je
znano pod imenom “backflow”. To pomeni, da relaksacija ureditvenega parametra
povzroci tok, ta pa vpliva nazaj na dinamiko ureditvenega parametra.

Dinamika tekocega kristala, opisana z Beris-Edwardsovim modelom, analiticno
ni resljiva. Posledi¢no se jo resuje numeri¢no, najveckrat s hibridno mrezno Boltz-
mannovo metodo [63], pri ¢emer tenzorski model ureditvenega parametra sklopimo z
Navier-Stokesovo enacbo [60, 62]. Oba teoreti¢na pristopa, tako analitiéni Ericksen-
Leslie-Parodijev model kot numeri¢ni Beris-Edwardsov model, sta bila uporabljena
za opis in razlago eksperimentov v okviru doktorskega dela. Implementacijo enacb
in numericne simulacije sta izvedli skupini teoreti¢nih fizikov z Univerze v Ljubljani
in Univerze v Chicagu.

2.4 Opticna manipulacija

Opticna pinceta, imenovana tudi laserska pinceta, je nanotehnolosko orodje, s ka-
terim na kontroliran na¢in ujamemo in premikamo mikroskopske delce v tekocinah
z moc¢no fokusirano lasersko svetlobo. Zacetki opticne manipulacije segajo v leto
1970, ko je ameriski fizik Arthur Ashkin kot prvi uporabil svetlobni tlak laserja za
premikanje dielektri¢nih delcev [96]. Kasneje, leta 1986, je skupaj s sodelavci razvil
napredno tridimenzionalno opti¢no past s fokusiranim laserskim zarkom [97], danes
znano pod imenom opticna pinceta [98-100]. Uporabnost pincete se je hitro razsirila
na razlicna podrocja bioloskih sistemov, saj poleg premikanja delcev omogoca tudi
merjenje sil na ujeti delec v obmocju pikonewtonov. Dandanes se opti¢na pinceta
uporablja predvsem v raziskavah razlicnih biomolekulskih procesov in mikroreologiji
mehke snovi [101-104].

Opti¢na manipulacija delcev temelji na elektromagnetnih interakcijah med mo¢no
fokusirano lasersko svetlobo (obicajno z Gaussovim profilom intenzitete) in dielek-
tricnim delcem, katerega lomni koli¢nik je veéji od lomnega koli¢nika okoliske te-
koc¢ine. V blizini gorisc¢a laserskega snopa na delec deluje opti¢na sila, sestavljena
iz gradientne in sipalne komponente, kot je prikazano na sliki 2.11a. Gradientna
komponenta Fgraq, ki deluje v smeri najvecje intenzitete oziroma proti goriscu la-
serskega snopa poskrbi, da se dielektri¢ni delec ujame v gorisce. Sipalna komponenta
Fip, ki nastane zaradi odboja svetlobe na povrsini delca, pa deluje v smeri Sirjenja
svetlobe in potiska delec izven gorisca. Delec se ujame v gorisce laserskega snopa
oziroma v opti¢no past, ko je gradientna komponenta vecja od sipalne. V primeru,

24



2.4. Opti¢na manipulacija

ko je okoliski medij izotropna tekocina, lahko opti¢no ujamemo samo delce, katerih
lomni koli¢nik je vecji od lomnega koli¢nika medija. V primeru manjsega lomnega
koli¢nika delcev pa se ti od opticne pasti odbijajo. V splosnem je velikost sile pri op-
ti¢ni manipulaciji odvisna od velikosti in oblike delca, razlike lomnih koli¢nikov med
delcem in okoliskim medijem ter od gradienta intenzitete laserske svetlobe [104, 105].

(2) ‘ (b) (c?

opti¢na F
past ®

Slika 2.11: Opti¢na manipulacija. (a) Shematski prikaz opticnega ujetja dielek-
tricnega delca z Gaussovim profilom laserskega snopa. Ce je delec vedji od valovne
dolzine svetlobe, opiSemo opticne sile z geometrijsko optiko. Intenziteta laserskega
snopa je na levi strani delca (zarek 1) vecja kot na desni strani (zarek 2), kar pov-
zro¢i rezultanto sil proti opticni pasti [104]. (b, ¢) Opti¢na pinceta v mikrofluidi¢nem
kanalcku s homeotropnim povrsinskim sidranjem nematika. Anizotropne tekocekri-
stalne molekule se pri manjsi moci laserskega snopa poravnajo tako, da je njihova
dolga os vzporedna s polarizacijo laserske svetlobe p (kadar velja Ae > 0), v pri-
meru vecje moci pa tekoci kristal lokalno stalimo v izotropno fazo. Rumeni krizec
na eksperimentalnih slikah oznacuje sredisce laserskega snopa. Merilo: 25 pm.

Opticne sile glede na velikost sferi¢nih delcev teoreticno obravnavamo na tri razlicne
nacine [104]. V rezimu Zarkovne optike, kjer je velikost delca mnogo vecja od valovne
dolzine laserske svetlobe, lahko sile s Fresnelovimi ena¢bami izracunamo analiti¢no.
Princip lovljenja delcev ponazorimo z geometrijsko optiko (slika 2.11a). Sistem je
analiti¢cno resljiv tudi v Rayleighovem rezimu, kjer je velikost delca znatno manjsa
od valovne dolzine laserske svetlobe. V praksi se obicajno uporablja delce, katerih
dimenzija je primerljiva z valovno dolzino svetlobe. Takrat smo v Mievem rezimu,
opticne sile pa se zaradi kompleksnosti ra¢unajo numeriéno [101, 105].

V eksperimentih s tekoc¢imi kristali uporabljamo lasersko pinceto za premika-
nje majhnih dielektri¢nih delcev, lokalno segrevanje vzorca in povezovanje defektnih
struktur preko toplotnih u¢inkov v okoliskem mediju [7, 58, 106-109]. Elektricno
polje E laserskega snopa opti¢ne pincete lahko v fokusirani tocki doseze do 10° V /m.
Elektricno polje je polarizirano, najveckrat linearno, pri ¢emer niha v smeri pravo-
kotno glede na smer Sirjenja snopa (razdelek 2.2.5). Zaradi moc¢ne sklopitve med
elektricnim poljem in dielektri¢no anizotropijo molekul tekocega kristala deluje ele-
ktricno polje na molekule z mehanskim navorom in tezi k njihovi orientaciji v smeri
minimalne proste energije. Ko vrednost E preseze prag, pride do zasuka molekul
v smeri polarizacije p elektricnega polja, kar imenujemo Freederickszov prehod [79].
V vzorcu tekocega kristala pod optiénim mikroskopom s prekrizanimi polarizatorji
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opazimo to kot svetlo tocko (slika 2.11b). Ce intenziteto laserskega snopa na vzorcu
se povecujemo, se nematski tekoci kristal lokalno segreje v izotropno fazo. Pri tem
se tvori majhen izotropni otocek, ki ga pod polarizacijskim mikroskopom vidimo kot
temno piko (slika 2.11c). Z lokalnim segrevanjem v tekocem kristalu povzroc¢imo
lokalni gradient ureditvenega parametra S, s ¢imer povzro¢imo tudi spremembo
dvolomnosti. Sprememba v ureditvenem parametru deluje na delce kot privlak, ne
glede na to ali je njihov lomni koli¢nik manjsi od lomnega koli¢nika tekocega kristala
[56, 58]. To pomeni, da lahko v teko¢em kristalu opti¢no ujamemo tudi delce z manj-
sim lomnim koliénikom. Pojav imenujemo “prepovedano” opti¢no ujemanje [79].
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Poglavje

Materiali in eksperimentalne
metode

V tem poglavju so predstavljeni materiali in eksperimentalne metode, ki sem jih
uporabljal pri raziskovalnem delu. Najprej na kratko opisem materiale in postopke
za izdelavo mikrofluidi¢nih ¢ipov. Sledi opis funkcionalizacije mikrofluidi¢nih ka-
nalckov za eksperimente s tekoc¢imi kristali. Nazadnje predstavim osnove opti¢ne
polarizacijske mikroskopije, lasersko pinceto, sistem za natancéno tlacno regulacijo
mikrofluidi¢nih tokov, temperaturno kontrolo in uporabo elektricnega polja.

3.1 Uporabljeni materiali

Tekoce kristale sem opazoval v mikrofluidi¢nih kanalckih, sestavljenih iz tankih ste-
kelc, strjenega elastomera PDMS in politetrafluoretilnih (PTFE) cevk (slika 3.1).
Uporabljal sem 0.7 mm debela stekelca z naparjenim tankim prozornim slojem indij-
kositrovega oksida (ITO, Xinyan Technology). Zaradi prevodne ITO plasti sem lahko
v mikrofluidi¢nih kanalckih z lasersko svetlobo lokalno segreval tekoci kristal. Ela-
stomer PDMS s kemijsko formulo (-Si(CH3)20)- spada v skupino polimerov, ki so v
veliki meri podobni silikonskim oljem. PDMS (Sylgard 184) je pri sobni temperaturi
v tekocem stanju, pred uporabo za izdelavo odlitkov pa ga zmesamo s PDMS rea-
gentom (Sylgard 184) in toplotno obdelamo. Tako dobimo strjen, prozoren PDMS,
katerega tipi¢ne lastnosti so navedene v tabeli 3.1 [§].

Slika 3.1: Mikrofluidi¢ni kanalcek iz elastomera PDMS. Sestavljen je iz ITO
stekelca, PDMS odlitka in PTFE cevk za pretakanje tekocin.

27



Poglavje 3. Materiali in eksperimentalne metode

Tabela 3.1: Fizikalno-kemijske lastnosti elastomera PDMS [8].

fizikalna lastnost vrednost oziroma karakteristika
gostota ~ 0.9 kg/m?3
transparentnost prepusca svetlobo v obmodju [300 - 2000] nm
proznostni modul ~ 750 kPa
toplotna prevodnost ~ 0.2 W/mK
povrsinska energija ~ 20 mN/m
prepustnost prepusten za pline in nepolarna organska topila,
slabo prepusten za vodo
reaktivnost inerten, oksidativen s plazmo

Stene mikrofluidi¢nih kanalckov sem za proucevanje toka nematskih tekocih krista-
lov kemi¢no obdelal s silanom N, N-dimetil-N-octadecil-3-aminopropil-trimetoksilil
klorid (DMOAP, ABCR). Ta silan zagotavlja mo¢no homeotropno (pravokotno) po-
vrsinsko sidranje [110], njegova kemijska formula pa je prikazana na sliki 3.2.

0} CI
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Slika 3.2: Strukturna formula molekule DMOAP [25].

Pri svojem delu sem uporabljal monomerni teko¢i kristal 5CB (Synthon Chemicals),
znan tudi pod oznako K15. Molekula 5CB je podolgovate oblike, njeno sredico
sestavljata dva benzenova obroca. Na njunih koncih sta pripeti dolga gibljiva alkilna
veriga (CsH11) in moc¢no polarna nitrilna (CN) skupina (slika 3.3). Teko¢i kristal
5CB je enoosni zaradi cilindri¢ne simetrije in pri sobni temperaturi tvori nematsko
fazo. Pri temperaturi 35°C nematska faza preide v izotropno, pod 22°C pa se
nematik kristalizira v trdno stanje [7, 111]. V tabelah 3.2 do 3.5 so prikazane
tipicne vrednosti nekaterih fizikalnih lastnostih tekocega kristala 5CB [25, 84].

22°C__35°C

<> |\ <—>

Slika 3.3: Strukturna formula molekule tekocega kristala 5CB [111].

Dodatno sem raziskal tudi tok tekoc¢ih kristalov CCN (4,4’-dialkyl-(1a, 1" a-bicyclo-
hexyl)-4 S-carbonitrile) z nizko opti¢no dvolomnostjo (Ana:0.03) [85]. Te molekule
so sestavljene iz dveh cikloheksanskih obrocev, na katera sta pripeti razlicno dolgi
alkilni skupini (CyyHomy1, ChHon41) in CN skupina, kot prikazuje strukturna for-
mula na sliki 3.4 [112, 113]. V nasprotju z nematikom 5CB imajo ti teko¢i kristali
negativno dielektricno anizotropijo z vrednostjo od —6 do —3. Imajo kristalno in
nematsko fazo, pri sobni temperaturi pa se obicajno nahajajo v smekti¢ni fazi [85].
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Pri eksperimentih sem uporabljal mesanico CCN-36 in CCN-55 (Merck) v razmerju
1:1, s ¢imer sem dobil nematsko fazo zZe pri sobni temperaturi.

Slika 3.4: Strukturna formula molekule tekocega kristala CCNJ[113].

Tabela 3.2: Vrednosti elasticnih konstant (K;) in koeficientov viskoznosti (7;,71)
tekocega kristala 5CB v nematski (pri 7= 25°C) in izotropni fazi (pri 7" = 36°C)
[25].

T | K1 Ko Kz Na b Ne 7

(°C) | (pN) (pN) (pN) (mPas) (mPas) (mPas) (mPas)
25 6.4 3.2 9 123 43 22 77
36 4.9 2 4 26 26 26 /

Tabela 3.3: Vrednosti Lesliejevih koeficientov («;) tekocega kristala 5CB v nematski
fazi (pri T'=26°C) [25].

T o1 a9 Qs oy Qs a6
(°C) | (mPas) (mPas) (mPas) (mPas) (mPas) (mPas)
26 | -6 812 3.6 652 64  —20.8

Tabela 3.4: Vrednosti lomnih koli¢nikov (ne,no) tekocega kristala 5CB v nematski
(pri T'=25°C) in izotropni fazi (pri 7' = 36°C) [25].

T (°C) ‘ Ne Mo An

25 1.727 1.539 0.188
36 1.65 1.65 0

Tabela 3.5: Vrednosti dielektri¢nih konstant (e, €1 ) tekoCega kristala 5CB v ne-
matski fazi (pri "= 25°C) [84].

T(OC)‘ T A
25 \19.7 6.6 13.1
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3.2 Nacrtovanje in izdelava mikrofluidi¢nih ka-
nalckov

Mikrofluidi¢ne kanalcke razlicnih geometrijskih oblik sem izdeloval po standardnih
postopkih litografije [8]. Najprej sem z racunalniskim orodjem CAD (Clewin in
DraftSight) izrisal nacrt za razlicne oblike mikrofluidi¢nih kanalc¢kov s Sirino med
40 pm in 200 pum in jih dal tiskati v visoki locljivosti (~ 5000 dpi) na fotografsko
folijo (Elgoline d.o.0.). Transparentna folija s strukturami mikrokanalckov je slu-
zila kot fotomaska, s katero sem se najprej lotil fotolitografije [8, 64, 65, 114]. S
fotolitografijo razvijemo mikronske strukture kanalckov na izbranem substratu, ki
je obicajno steklo ali silicij. Ker razne necistoce in nezelena ultravijolicna (UV) sve-
tloba vplivajo na razvijanje struktur, sem fotolitografijo opravljal v ¢istih prostorih
na Institutu “Jozef Stefan”. Metodo sestavljajo Stirje zaporedni koraki, ki so she-
matsko prikazani na sliki 3.5a in opisani v nadaljevanju.

i) Priprava substrata

V prvem koraku izberemo kemijsko obstojen, raven substrat, ki ga ustrezno ocistimo
in povrsinsko obdelamo. Uporabljal sem okrogle silicijeve rezine s premerom 5cm
(Si-Mat). Pred uporabo sem jih ¢istil v UV distilcu (angl. “ UVO-cleaner”, Jelight
Company) priblizno 10 minut, s ¢imer so bile s povrsine odstranjene organske ne-
¢istoce, hkrati pa so se ustvarili boljsi pogoji za adhezijo pozneje nanesenih plasti.
Pogoje za adhezijo sem dodatno izboljsal z nanosom priblizno 250 pL. adhezijskega
promotorja MCC Primer 80/20 (MicroChem). Nato sem rezine namestil na cen-
trifugalni premazovalnik (angl. “spin coater”, Laurell) in jih vrtel z 2000 vrtljaji
na minuto 20 sekund. Takoj za tem sem substrate s tankim nanosom promotorja
polozil na grelno ploséo (C-MAG HS 7, IKA) s temperaturo 120 °C za 5 minut in s
tem preprecil morebitno adhezijo molekul vode.

ii) Nanos fotorezista

V naslednjem koraku sem na sobno temperaturo ohlajene silicijeve rezine z adhezij-
skim promotorjem nanesel izbrani fotorezist oziroma polimerno snov, ki je obcutljiva
na UV svetlobo. V splosnem razlikujemo dve vrsti fotorezistov: pozitivne in nega-
tivne. Pri pozitivnih fotorezistih se v zakljucnem koraku razvijanja z razvijalcem
(podrobneje opisano v nadaljevanju pod tocko iv) odstranijo z UV svetlobo osvetljeni
deli fotorezista, pri negativnih pa neosvetljeni [8, 114]. Uporabljal sem negativni fo-
torezist SU-8 3010 (MicroChem) z gostoto 1.106 g/mL in kinemati¢no viskoznostjo
340 mm?/s [115]. Pri tem sem silicijeve rezine ponovno namestil na centrifugalni
premazovalnik, nanje s pipeto nanesel 2mL fotorezista SU-8 in jih vrtel najprej s
500 vrtljaji na minuto 5 sekund in za tem Se z 2000 vrtljaji na minuto 20 sekund. Na
ta na¢in sem dobil enakomerno razporeditev fotorezista debeline priblizno 15 pm po
povrsini. Nazadnje sem rezine se 10 minut toplotno obdelal (angl. “soft bake”) na
grelni plosdi s temperaturo 95°C. Cas toplotne obdelave vpliva na debelino kasneje
razvitih mikronskih struktur [115].

iii) Osvetljevanje

Tretji korak je posvecen osvetljevanju silicijevih rezin. Na ohlajene silicijeve rezine
z nanesenim fotorezistom sem pritrdil fotomasko z vrisanimi negativi vzorcev mi-
krofluidi¢nih kanalckov in jih osvetljeval z UV svetlobo. Z UV litografijo obic¢ajno
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dobimo relativno grobo razvite strukture z locljivostjo nekaj pm. Locljivost lahko
izboljsamo z osvetljevanjem s kratkovalovno svetlobo (300 nm in manj) [114, 116].
Sam sem silicijeve substrate z namesceno fotomasko 50 sekund osvetljeval z UV
svetlobo valovne dolzine od 385 nm do 410nm (LED Engine) na razdalji priblizno
30cm od vira svetlobe. Po osvetlitvi sem fotomasko odstranil ter silicijeve rezine
polozil na grelno plosco; najprej za 1 minuto pri temperaturi 65 °C, za tem pa Se za
4 minute na 95°C (angl. “post exposure bake”). S tem so se molekule osvetljenega
dela polimera med seboj kemi¢no povezale. Cas osvetljevanja in ¢as izpostavljenosti
visoki temperaturi sta bistvena parametra za debelino kasneje razvitih mikronskih
struktur [114, 115]. Po toplotni obdelavi sem vzorec ohladil na sobno temperaturo
in ga tako pripravil za zaklju¢ni korak — razvijanje.

iv) Razvijanje

V zadnjem koraku fotolitografije razvijemo mikrometrske strukture na silicijevih re-
zinah, ki jih kasneje uporabljamo kot matrico za nadaljnjo izdelavo mikrofluidi¢nih
kanalckov (slika 3.5¢). Z razvijanjem se odstranijo strjeni ali nestrjeni deli fotore-
zista [114, 115]. Matrice sem razvijal v razvijalcu SU-8 (angl. “SU-8 developer”,
MicroChem) priblizno 30 sekund oziroma vse do razvoja struktur, s ¢imer so se od-
stranili nestrjeni deli fotorezista. Nastale mikrostrukture na rezinah sem nato spral
z izopropanolom in jih posusil z neznim spihovanjem z dusikom. Za utrditev in daljsi
obstoj mikrostruktur sem matrice dal na grelno plosco s temperaturo med 150 °C in
200 °C za priblizno 15 minut (angl. “hard bake”).
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Slika 3.5: Fotolitografija. (a) Shematski prikaz postopka fotolitografije za razvoj
mikrofluidi¢nih kanalckov na silicijevih rezinah. (b) Laboratorijska oprema za foto-
litografijo v ¢istih prostorih Instituta “Jozef Stefan”. (c) Matrica oziroma silicijeva
rezina z razvitimi strukturami za uporabo v mikrofluidiki.
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S postopki fotolitografije izdelujemo matrice z razlicnimi oblikami mikrokanalckov.
Uporabljamo jih za mehko litografijo [64, 65, 116], s katero izdelamo mikrofluidi¢ne
¢ipe. Pri mehki litografiji ¢isti prostori niso nujno potrebni, zato sem te postopke
izvajal na Institutu za biofiziko Medicinske fakultete v Ljubljani.

Za izdelavo mikrofluidi¢nih kanalckov se obicajno uporablja elastomer PDMS
in navadno objektno ali krovno steklo [116]. Najprej sem PDMS zmesal s PDMS
reagentom v masnem razmerju 10:1 in mesSanico za 1 uro postavil v vakuumski
eksikator. Pri tem so se iz mesanice izlocili zra¢ni mehurcki, ki so nastali med
mesanjem. Teko¢o PDMS zmes sem nato nalil na matrico, ki sem jo pred tem
priblizno 5 minut namakal v visoko koncentrirani raztopini navadnega detergenta in
s tem preprecil lepljenje matrice na PDMS. Matrico s prelitim PDMS-jem sem dal
v pecico s temperaturo 70°C za 1 uro [65]. Po toplotni obdelavi sem dobil strjen
prozoren PDMS,; ki sem ga za nadaljnjo uporabo previdno odstranil z matrice. Tako
je nastal PDMS odlitek s strukturami mikrokanalckov, shematsko prikazan na sliki
3.6a. Matrico sem po uporabi spral z destilirano vodo, jo posusil s spihovanjem z
dusikom in shranil v predal do naslednje uporabe.

mikrofluidiéni
(a) kanal¢ek
PDMS

aktivacija
s plazmo

—=>

Isilicijeva rezina

TN
vakuumski vakuu
eksikator ¢

Slika 3.6: Mehka litografija. (a) Shematski prikaz postopka mehke litografije za
izdelavo mikrofluidi¢nega ¢ipa. (b) Laboratorijska oprema za mehko litografijo.
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Sledil je zakljucni korak v postopku izdelave mikrofluidi¢nega ¢ipa. Povrsini PDMS
odlitka s strukturami mikrokanalckov in ITO stekelca je najprej treba ocistiti. Na
koncih kanalcka v PDMS odlitku sem z mikroluknjacem (Ted Pella) naredil okrogli
luknji s premerom 500 1m, ki sta kasneje sluzili za dotok in odtok tekocega kri-
stala v mikrofluidi¢ni sistem. Morebitne necistoce in neodstranjene delce PDMS-ja
v narejenih luknjah odlitka sem odstranil tako, da sem PDMS odlitek potopil v izo-
propanol in za 15 minut postavil v ultrazvocno kopel (T 490 DH, Elma) pri frekvenci
100 Hz. Po ¢is¢enju sem PDMS spihal z dusikom in susil v pecici 10 minut na 60 °C.
ITO stekelca sem ¢istil v acetonu, jih podrgnil z opti¢nim papirjem, spral z izopro-
panolom in spihal z dusikom. V primeru moc¢no kontaminirane povrsine sem jih Se
dodatno c¢istil v ultrazvocni kopeli, najprej potopljenimi v acetonu, za tem pa Se v
izopropanolu. Na koncu sem stekelca 10 minut susil v pecici s temperaturo 60 °C.
Ocisceno ITO stekelce in PDMS odlitek sem nato zlepil s pomocjo plazemskega ¢i-
stilca (angl. “plasma cleaner”, Harrick Plasma), pri ¢emer sem povr§ini izpostavil
zracni plazmi pri nizkem tlaku za priblizno 1 minuto. Pri tem se na PDMS povrsini
oksidirajo metilne skupine, kar vodi v nastanek Si-OH vezi. Te omogocijo, da se po
uporabi plazme povrsini stekelca in PDMS odlitka s strukturami mikrokanalckov
ob stiku v trenutku ireverzibilno zlepita in tvorita mikrofluidi¢ni ¢ip [65]. Nazadnje
sem v predhodno narejeni luknji v ¢ipu vstavil Se teflonski PTFE cevki z notranjim
premerom 300 pm in zunanjim premerom 760 pm (Novodirect). Na koncu sem na
povrsino PDMS-ja okrog vstavljenih cevk nanesel UV lepilo (Norland Products) za
preprecitev morebitnega puscanja tekocine iz kanalcka. Slika 3.6b prikazuje upora-
bljeno opremo za mehko litografijo.

7 opisanima metodama fotolitografije in mehke litografije sem izdeloval PDMS
mikrofluidi¢ne kanalcke razlicnih geometrijskih oblik s pravokotnim pre¢nim prese-
kom in globino h ~ 12pm. Vecina raziskav je bila narejena v linearnih kanalckih s
Sirino w ~ 100 pm, raziskal pa sem tudi drugacne geometrije, kot so zozitve, razsiri-
tve, serpentinasti zavoji, T razcepi in komore z ovirami.

3.3 Funkcionalizacija mikrofluidicnih kanalckov

Pred prvo uporabo mikrofluidi¢nih ¢ipov sem stene kanalckov kemicno obdelal s
silanom DMOAP za homeotropno sidranje molekul tekocega kristala 5CB. Pripravil
sem 0.2 wt% vodno raztopino DMOAP in jo v kanalcek pocasi (~ 15 minut) injiciral
s koracno ¢rpalko. Nato sem kanalcek spral z destilirano vodo in ga susil na grelni
ploséi priblizno 2 uri na temperaturi 80 °C (slika 3.7). Na ta nacin sem popolnoma
odstranil uporabljeno vodo, silan pa se je moc¢no kemijsko vezal na stene kanalcka.
Po susenju sem ¢ip shranil in ga pustil mirovati vsaj 12 ur. Na dan eksperimenta sem
v pripravljeni homeotropno silanizirani mikrofluidi¢ni kanalcek injiciral tekoci kristal
5CB v izotropni fazi, segret na priblizno 40 °C. Potem sem pocakal, da se tekocina
umiri in ohladi na sobno temperaturo ter s tem preide v nematsko fazo. Tako sem
preprecil, da bi se v tekocem kristalu ob injiciranju tvorile defektne strukture, ki bi
zaradi spominskega efekta lahko vplivale na nadaljnje eksperimentalno delo.
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mikrofluidiéni

Slika 3.7: Silanizacija in susSenje mikrofluidi¢cnega cipa.

3.4 Opticna polarizacijska mikroskopija

Zacetki razvoja opti¢nega mikroskopa segajo v konec 16. stoletja, ko bi naj nizo-
zemska izdelovalca ocal Hans Jansen in Zacharias Jansen izdelala prvi sestavljeni
svetlobni mikroskop. Zasluge pri razvoju se zaradi izuma teleskopa v tistem casu
pogosto pripisujejo tudi Galileu Galileiu. Priblizno sto let kasneje je Robert Hooke
objavil eno izmed prvih knjig o mikroskopiji z naslovom “Micrographia”, z Anto-
nom van Leeuwenhoekom pa sta mikroskopijo razsirila na podrocje bioloskih siste-
mov [117]. Oba sta kot izdelovalca mikroskopov pomembno vplivala na razvoj in
napredek opti¢ne mikroskopije.

Danes velja opti¢na mikroskopija za nepogresljivo metodo na razli¢nih raziskoval-
nih podrocjih v znanosti in inzenirstvu, saj omogoca opazovanje majhnih objektov,
ki jih ne vidimo s prostim ocesom. Za opazovanje vzorcev pod opticnim mikrosko-
pom je potrebna zadostna koli¢ina svetlobe, ki je obi¢ajno zagotovljena z vgrajeno
halogensko svetilko. Taksna svetloba je nepolarizirana in kot taka neuporabna za
opazovanje dvolomnih in opti¢no aktivnih snovi, kot so razni minerali, trdni kristali
in tekoci kristali. Za ta namen uporabljamo polarizirano svetlobo, taksno vrsto
mikroskopije pa imenujemo polarizacijska opticna mikroskopija. Pri obeh mikro-
skopijah je princip delovanja mikroskopa v osnovi enak, saj je le-ta sestavljen iz
zbiralnih le¢ v objektivu in okularju, ki sta klju¢na pri povecavi majhnih objektov
[77]. Osnovno delovanje opti¢nega mikroskopa je shematsko prikazano na sliki 3.8.

lecje lecje
objektiva okularja
A

Slika 3.8: Shematski prikaz delovanja opti¢cnega mikroskopa. Lecje objektiva
preslika objekt P v njegovo sliko S; ter naprej lecje okularja v sliko So. fop, in fox
sta goriséni razdalji objektiva in okularja [77].
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Pri polarizacijskem opticnem mikroskopu nepolarizirana svetloba najprej potuje
skozi polarizator. Polarizator je opti¢ni filter, ki spusti samo dolo¢eno polarizacijo
svetlobe. Tako dobimo polarizirano svetlobo, ki potuje naprej skozi kondenzator,
kjer lece zberejo svetlobo v ravnini vzorca, s pritrjeno kondenzorsko zaslonko pa
lahko uravnavamo jakost svetlobe. Skozi vzorec prepusceni svetlobni zarki potujejo
naprej skozi lecje objektiva, kar v notranjosti tubusa ustvari povecano realno in
obrnjeno sliko opazovanega vzorca. Nazadnje vpade svetloba se na drugi linearni
polarizator, imenovan analizator. Ta je obic¢ajno postavljen pravokotno ali vzpore-
dno s prvim polarizatorjem. Lece v okularju na koncu dodatno povecajo sliko in jo
usmerijo v nase o¢i ali drugi svetlobni detektor, na primer CCD kamero ali fotodi-
odo. Polarizacijski opti¢ni mikroskop, ki sem ga uporabljal pri eksperimentalnem
delu, je prikazan na sliki 3.9.

halogenska

svetilka |
laserska
pinceta

kondenzor

in zaslonka polarizator

_. mikroskopska

objektiv - L | mizica

okular
digitalni analizator
fotoaparat §

kamera
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Slika 3.9: Invertni polarizacijski mikroskop Nikon Ti-U z dodatki.

Bistvena opti¢na komponenta na mikroskopu je objektiv. Okarakteriziran je s po-
vecavo, numeri¢no aperturo (NA) in delovno razdaljo (WD), ki skupaj dolocajo
njegovo ucinkovitost in kvaliteto opazovanja. Objektiv zbere svetlobo iz razlicnih
delov vzorca in jo posreduje naprej na svetlobne detektorje. NA objektiva doloca
obmocje kotov, pod katerimi lahko objektiv sprejme svetlobni snop. Dolo¢imo jo s
produktom:

NA =n-sinf, (3.1)

kjer je n lomni koli¢nik snovi med objektivom in vzorcem ter 6 polovicna kotna
odprtina objektiva. NA lahko zavzame vrednosti od 0.04 pri preprostih objektivih
za suho opazovanje (med objektivom in vzorcem je le zrak) do 1.5 pri zmogljivih
oljnih objektivih (med objektivom in vzorcem je olje). WD je drugi pomembni
parameter in doloca razdaljo od objektiva do tocke na vzorcu, ki je izostrena na
sliki. Objektivi z veliko numeri¢no aperturo imajo ponavadi kratko delovno razdaljo
in obratno [94].
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Pri eksperimentalnem delu sem opazoval vzorce tekocih kristalov med polariza-
torjema na opti¢nem mikroskopu, na katere je vpadala linearno polarizirana bela
svetloba. Ta se zaradi dvolomnosti tekocega kristala razdeli na dve med seboj neod-
visni linearno polarizirani valovanji, kot je opisano v razdelku 2.2.5. Ker valovanji
potujeta z razlicnima faznima hitrostima, dobimo po prehodu skozi tekoci kristal
elipti¢no polarizirano valovanje. Preden elipti¢no polarizirano valovanje doseze op-
ticni detektor, vpade Se na drug linearni polarizator oziroma analizator. To omo-
goca, da skozi pravokotno prekrizana polarizatorja in vmesni dvolomni vzorec na
opti¢nem detektorju zaznamo svetlo sliko. Intenziteta prepuscene svetlobe (I) skozi
dvolomni vzorec je odvisna od kota med polarizirano svetlobo in opti¢no osjo vzorca
ter od fazne razlike 2rAnd/\ znotraj vzorca, kjer je d opti¢na pot [118]:

(3.2)

A
I = Iysin®(23)sin® (W nd) .

V enacbi (3.2) je Iy intenziteta vpadne svetlobe ter § kot med analizatorjem in
projekcijo opti¢ne osi na ravnino vzorca. Brez vstavljenega vzorca ne bi bilo prepu-
S¢ene svetlobe, kar bi opazili kot ¢rno temo. Pri vrtenju tekocekristalnega vzorca
med prekrizanima polarizatorjema opazimo tudi, da pri dveh kotih ni prepuscene
svetlobe v primeru, ko je opti¢na os tekocega kristala vzporedna z enim izmed po-
larizatorjev [3]. Natanc¢nejso povezavo med interferen¢nimi barvami anizotropnih
vzorcev med prekrizanima polarizatorjema in faznim zamikom lahko graficno prika-
zemo z Michel-Levyjevim diagramom (slika 3.10a). Pri enoznacni dolo¢itvi orienta-
cije direktorskega polja si pomagamo Se z A-ploscico, ki jo vstavimo med vzorec in
polarizator pod kotom 45° pri pravokotni postavitvi polarizatorjev. Gre za plosé¢ico
iz dvolomnega kristala, ki se uporablja za vrtenje linearno polarizirane svetlobe ali
za pretvorbo linearno polarizirane svetlobe v elipti¢no polarizirano. Pri opazovanju
tekocega kristala nam je A-plos¢ica v pomoc¢ za dolocanje orientacije direktorskega
polja, saj poveca razliko opti¢nih poti za priblizno 530 nm [7]. Barvna shema, ki
jo pri tem vidimo pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom, je za razli¢ne orien-
tacije direktorskega polja prikazana na sliki 3.10b. Slika 3.10c¢ prikazuje homeo-
tropni mikrofluidi¢ni kanal¢ek med prekrizanima polarizatorjema brez in z uporabo
A-ploscice.

Dinamiko nematskega tekocega kristala 5CB v mikrofluidicnem okolju s homeo-
tropnim sidranjem sem opazoval z invertnim polarizacijskim opti¢nim mikroskopom
(Eclipse Ti-U, Nikon), prikazanim na sliki 3.9. Veéina rezultatov je bila dobljenih z
zracnima objektivoma s povecavo 10x (NA = 0.25, WD = 7.0, Nikon) oziroma 20x
(NA =0.50, WD = 2.1, Nikon). Barvne slike in visoko locljive video posnetke sem
zajemal z digitalnim CMOS fotoaparatom (EOS 750D, Canon) s hitrostjo 30 sli¢ic
na sekundo. Slednji je bil na mikroskop pritrjen z vmesnikom “C-mount” ter preko
USB prikljuc¢ka povezan z racunalnikom. Posnetke sem analiziral v programu Vide-
oMach, slike pa dodatno urejal v programih ImageJ, IrfanView in Corel Draw. Za
grafi¢ni prikaz eksperimentalnih meritev sem uporabljal program Origin.
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Slika 3.10: Dvolomnost. (a) Michel-Levyjev diagram in (b) povezava med ori-
entacijo molekul tekocega kristala ter interferenc¢nimi barvami, ki jih vidimo pod
polarizacijskim opti¢nim mikroskopom z vstavljeno A-plosc¢ico med prekrizanima
polarizatorjem (P) in analizatorjem (A). (¢) Mikrofluidi¢ni kanaléek s pravokotnim
sidranjem molekul 5CB med prekrizanima polarizatorjema in z dodano A-ploscico.
Merilo: 20 pm.

3.5 Laserska pinceta

Laserska oziroma opti¢na pinceta je obic¢ajno postavljena na invertni opti¢ni mikro-
skop. Sestavlja jo objektiv z visoko numeri¢no aperturo (NA > 1), zmogljiv laserski
vir in sistem za krmiljenje laserskega snopa. Taksna konfiguracija mikroskopa omo-
goca stabilnejSe ujetje in manipulacijo delca v prostoru, saj sipalni sili laserskega
snopa nasprotuje gravitacijska sila. S fokusiranjem laserskega snopa z mikroskop-
skim objektivom ustvarimo opti¢no past, v katero se ujame delec. Na ujeti delec
delujeta sipalna in gradientna komponenta laserske svetlobe. Delec je ujet, ko je gra-
dientna komponenta vecja od sipalne, pri ¢emer se uravnotezijo opticna sila, sila teze
in sila vzgona. Krmiljenje laserskega snopa lahko poteka na razlicne nacine: z zrcali
na piezo elementih, akusto-opticnimi deflektorji (AOD) ali prostorskim modulator-
jem svetlobe (SLM) [104, 105]. Osnovna postavitev opti¢ne pincete je shematsko
prikazana na sliki 3.11.
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Slika 3.11: Shema postavitve opticne pincete. Polozaj in intenziteto IR la-
serskega snopa nadzira akusto-opti¢ni deflektor (AOD) oziroma prozorni kristal, v
katerem se vzbudi zvoc¢no valovanje. Snop je po uklonu na zvoc¢nih valovih usmerjen
na objektiv z visoko numeri¢no aperturo in se fokusira v ravnini vzorca za nastanek
opticne pasti. Pozicijo opti¢ne pasti in zajem slik nadzorujemo preko racunalniskega
sistema (PC) [101, 104].

Pri raziskovanju sem uporabljal komercialno opticno pinceto (Tweez 200si, Aresis),
zgrajeno okoli invertnega polarizacijskega mikroskopa (Eclipse Ti-U, Nikon). Pre-
cizno krmiljenje IR laserskega zarka z valovno dolzino 1064 nm in najveéjo mocjo
5 W preko racunalniskega sistema nadzoruje AOD. IR laserski zarek sem uporabljal
za lokalno segrevanje tekocega kristala, pri ¢emer sem moc¢ laserja na vzorcu spre-
minjal med 20mW in 200mW. Za upravljanje opticne pasti laserskega zarka sem
uporabljal kontrolna programa Tweez in TweezLaser (slika 3.12). Laser z izbrano
mocjo vklopimo v programu TweezLaser, mo¢ posameznih opti¢nih pasti in njihove
pozicije pa nastavljamo v glavnem oknu programa Tweez. Sestavni deli glavnega
okna so: glavni meni, delovno obmocje, statusna vrstica, seznam pasti in obmocje
upravljanja. Opticno past premikamo znotraj delovnega obmocja, kjer je prikazana
video slika z monokromatske kamere PixeLINK PL-A741 s hitrostjo od 10 do 60
slicic na sekundo. Statusna vrstica prikazuje stanje laserja in AOD, v obmocju
upravljanja pa izberemo velikost in polozaj trenutnega pogleda [119].
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Slika 3.12: Upravljanje opticne pasti s kontrolnima programoma Tweez in
TweezLaser na mikrofluidicnem vzorcu tekocega kristala 5CB.

3.6 Tlacna manipulacija mikrofluidi¢nih tokov

V mikrofluidi¢nih kanalckih lahko tekocine spravimo v gibanje na razlicne nacine,
pri ¢cemer med odprtinama kanalcka ustvarimo tla¢no razliko. Uporabljajo se ko-
racne Crpalke (slika 3.13a), ki tekocino iz brizge postopoma stiskajo v mikrofluidi¢ni
sistem. Ta pristop je enostaven in dokaj poceni, vendar ne dovolj natancen za preci-
zno regulacijo tokov. Natancnost je odvisna od kvalitete brizge, iz katere potiskamo
tekocino. Brizga s prostornino 1 mL in dolzino 60 mm ima natanénost pretoka nekaj
nl/h. Zaradi kora¢nega potiskanja tekocine konstanten pretok pogosto spremljajo
nezelene mehanske oscilacije. Slabost korac¢nih ¢rpalk je tudi njihov pocasen odziv
na spremembe zelenih pretokov, ki se znotraj mikrofluidi¢nih kanalckov opazijo Se
po nekaj minutah ali celo urah. Zaradi navedenih razlogov je smotrneje uporabiti
precizni mikrokontroler tlaka (slika 3.13b), ki deluje na osnovi izjemno natanénih
piezoelektricnih regulatorjev [120]. Ti so sestavni del membranskih mikroc¢rpalk in
za delovanje potrebujejo zunanji tlacni izvor. TakSne mikrocrpalke so sestavljene iz
dveh kanalov, dveh ventilov, aktuatorja in ¢rpalne komore (slika 3.13¢). Aktuator je
kos piezoelektrika, ki se zaradi premikanja membrane kréi in Siri. Ob kréenju piezo-
elektrika se ¢rpalna komora preko levega ventila napolni z delovno tekoc¢ino oziroma
s plinom priklju¢enega tlacnega izvora. Ko je komora polna, se piezoelektrik razsiri
in vsebina ¢rpalne komore preko desnega ventila zapusti mikrocrpalko [121]. Ta-
kSen mehanizem zagotavlja stabilnost tlaka z natanc¢nostjo 0.1 mbar, kar v mojem
mikrofluidiénem sistemu ustreza natancnosti volumskega pretoka 0.0001uL/h. V
eksperimentih sem obicajno uporabljal volumski pretok v obmoéju med 0.01 nL/h
in 1.50 uL/h, kar ustreza hitrosti toka med 5pm/s in 250 pm/s. V primerjavi s
korac¢nimi ¢rpalkami je odzivnost tlacnega kontrolerja le nekaj deset milisekund.
Za vzpostavljanje pretoka v mikrofluidicnem kanalcku sem uporabljal enega iz-
med najbolj$ih mikrokontrolerjev tlaka (OB1 MKIII, Elveflow), ki je s Stevilnimi
nastavitvami in visoko stabilnostjo delovanja omogocal natancno izvedbo meritev
(slika 3.13b). Pretok sem nadzoroval s parametri tlaka v programski opremi El-
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veflow (slika 3.13d), odzivnost kontrolerja pa mi je omogocala uporabo razli¢nih
frekvencnih modulacij, od stacionarnega in pospesujocega do oscilirajocega tokov-
nega rezima.

(©) lczrpalna aktuator
omora i

T T

vhodni izh(')d_ni
ventil ventil

(d)wvertow

oB1
Ch 1: 200 ml

Profile: Constant Profile: Constant

AN TN S AN TN S

Set pressure Set pressure
Increment

10.00 0 1 10,00 , 10.00

Slika 3.13: Tla¢na regulacija mikrofluidi¢nih tokov. (a) Kora¢ni ¢rpalki in (b)
precizni mikrokontroler tlaka. (c¢) Shematski prikaz delovanja membranske mikro-
¢rpalke [121]. (d) Glavno okno programa Elveflow za nadzor vrednosti tlaka.

3.7 Kontrola temperature in uporaba elektricnega
polja

Pri eksperimentih s termotropnimi nematiki je pomembna kontrola temperature, saj
sta njihova tekocekristalna faza in odziv na zunanja polja odvisna od temperature.
Temperaturo mikrofluidiénega sistema sem nadzoroval z grelno napravo (Thermo-
Plate, TOKAI HIT) neposredno pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom na mi-
kroskopski mizici iz prozornega ITO stekelca (slika 3.14a). Grelna naprava omogoca
segrevanje mizice do temperature 50.0 °C po koraku 0.1°C. Vecino eksperimentov
sem opravil pri sobni temperaturi 23.0 °C, le v razdelku 4.5 so predstavljeni rezultati
pri visjih temperaturah.

Za proucevanje vplivov elektricnega polja na tokovne rezime nematika, sem pri
izdelavi PDMS mikrofluidi¢nih kanalckov uporabil navadno stekelce z naparjenimi
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ITO elektrodami debeline 300 nm (slika 3.14c, d). Slika 3.14c¢ prikazuje shemo ITO
elektrod, ki sem jo uporabil za vzpostavljanje elektri¢nega polja precno glede na tok
tekocega kristala. Z ITO elektrodami precno glede na kanaléek pa sem elektricno
polje vzpostavljal vzporedno s tokom (slika 3.14d). Prevodne elektrode sem naele-
ktril s funkcijskim generatorjem (HAMEG Instruments), z napravo za generiranje
signalnega napetostnega izvora razlicnih amplitud, frekvenc in modulacij, prikazano
na sliki 3.14b. Funkcijski generator omogoca izhodno napetost v razponu od 5 mV
do 10V in frekvence v obmoc¢ju med 10 uHz in 25 MHz. Izbiramo lahko tudi razlicne
modulacije signalov, kot so sinusne, kvadratne, pulzne in druge oblike.

(c)

rob kanalcka

tok
5CB E

ITO elektrode

ITO elektrode

rob kanalcka Xy Xy

Slika 3.14: Kontrola temperature in elektricnega polja. (a) Grelna naprava,
(b) funkcijski generator in (c, d) shemi naparjenih ITO elektrod na stekelcu mikro-
fluidicnega kanalcka za vzpostavljanje elektricnega polja E.
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Slika 3.15 prikazuje laboratorijsko opremo, s katero sem raziskoval nematodinamiko
v mikrofluidiécnem okolju. Oprema se nahaja na Institutu za biofiziko Medicinske
fakultete Univerze v Ljubljani.
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Slika 3.15: Laboratorijska oprema za raziskave nematodinamike.
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Poglavje

Rezultati

V tem poglavju so predstavljeni rezultati doktorske naloge. V razdelku 4.1 opiSem
vpliv laserskega snopa na stacionarno stanje nematskega tekocega kristala 5CB v
homeotropni tekocekristalni celici in v homeotropnem mikrofluidicnem kanalcku.
V razdelku 4.2 predstavim tokovne rezime nematika v homeotropnem kanalcku in
pokazem odziv toka na sklopitev z lasersko pinceto. Razlozim tvorjenje polarnih
domenskih struktur v toku nematika, ki nastanejo zaradi lokalnega segrevanja z
laserskim snopom. Pokazem, kako lahko domenske strukture stabiliziramo z mani-
puliranjem toka. Hitrost toka, frekvencne modulacije toka in laserski snop vplivajo
na obliko, velikost in relaksacijo orientacijsko urejenih struktur (razdelek 4.3). Nato
pokazem, da je orientacijsko urejene domene mogoce tvoriti tudi v tekocem kristalu
z negativno dielektricno anizotropijo (razdelek 4.4). Temperatura sistema vpliva
na odziv in vrsto faze termotropnih tekocih kristalov, zato v razdelku 4.5 pred-
stavim reoloski odziv nematika v blizini prehoda iz nematske v izotropno fazo. V
razdelku 4.6 pokazem, da lahko z mikrofluidi¢nimi kanalcki razli¢nih geometrij brez
uporabe laserske pincete vplivamo na dinamiko, velikost in obliko domenskih struk-
tur. V razdelku 4.7 predstavim hidrodinamsko vzbujena kiralna stanja, ki jih je
mogoce stabilizirati z dovolj natan¢no regulacijo pretoka. V zadnjem razdelku na
kratko predstavim Se vpliv elektricnega polja na tok nematika in tvorjenje domen-
skih struktur. Predstavljeni rezultati so objavljeni v znanstvenem prispevku [109]
oziroma so v pripravi za objavo [122, 123].

4.1 Vpliv laserskega snopa na mirujoc¢i nematik

Najprej obravnavam vpliv laserskega snopa iz opti¢ne pincete na stacionarno stanje
tekocega kristala v tekocekristalnih celicah. Za izdelavo celic sem uporabil stekelca
z dimenzijami 15mm x 10mm X 0.7mm. Debelino celic sem nastavil z 12 pm debelo
polietilensko folijo, ki je primerljiva z globino mikrofluidi¢nih kanalckov. Stekleno
povrsino celic sem obdelal s surfaktantom DMOAP za zagotovitev moc¢nega homeo-
tropnega sidranja molekul tekocega kristala in jih s kapilarnim vlekom pred zacetkom
eksperimenta napolnil z nematikom 5CB v izotropni fazi. Eksperiment sem izvedel
v dveh razliénih tipih homeotropnih celic, pri ¢emer sem zaradi podobnosti z mi-
krokanalckom na zgornje stekelce vseh celic nanesel tanko plast elastomera PDMS.
Prvi tip celic je imel za substrat navadno stekelce. V tem primeru so se molekule
tekocega kristala ob dovolj visoki intenziteti laserske svetlobe (=~ 200mW) lokalno
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uredile v smeri polarizacije laserskega snopa; ta pojav je znan kot Freederickszov pre-
hod [47]. Pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom taksno reorientacijo molekul
zaznamo kot svetlo tocko (slika 4.1a). Drugi tip celic je imel na spodnjem stekelcu
naparjen tanki sloj prevodne ITO plasti. ITO plast absorbira lasersko svetlobo, kar
zagotavlja dobro kontrolo lokalnega segrevanja tekocega kristala pri bistveno nizji
moci laserja. V teh celicah je ucinek segrevanja z laserskim snopom prevladal nad
Freederickszovim pojavom. Na spodnji povrsini se je ustvarila majhna izotropna
kapljica, ki se je ob ve¢ji moci laserja (= 180mW) razsirila do zgornjega stekelca
(slika 4.1b in ¢). Majhen otocek izotropne faze znotraj homogeno urejene nematske
faze povzroci lokalno preureditev okoliskega direktorskega polja. Pri tem se zmanjsa
vrednost nematskega ureditvenega parametra S, hkrati pa tudi dvolomnost tekocega
kristala An. Neurejenost v direktorskem polju zaradi vplivov laserskega snopa pod
polarizacijskim opti¢nim mikroskopom z vstavljeno A-ploséico opazimo kot barvni
simetri¢ni krog (slika 4.1b). Iz razli¢nih barv, ki jih zaznamo zaradi povecane raz-
like opti¢nih poti, lahko dolo¢imo orientacijo direktorskega polja nematske faze ob
povrsini izotropne kapljice (za podrobnosti glej sliko 3.10b). V primeru lokalno in-
ducirane izotropne faze ¢ez celotno globino celice barvitost kroga izgine (slika 4.1c),
saj se v segretem stolpcu moc¢no zmanjsa dvolomnost. O podobnem temperatur-
nem ucinku laserskega snopa v tekocekristalnih celicah porocajo tudi drugi avtorji
[56, 58, 106, 124]. Na vseh eksperimentalnih slikah je sredisce laserskega snopa v
tekocekristalnih vzorcih oznaceno z rumenim krizcem.

(@ 200 mW
g
£
(=
2.
£
) Xy j =— /
stekelce s PDMS %remazom stekelce s PDMS premazom
5| 003SESE e 2000 Ty Joue
3|00 =2 oO&OO 00 izo 00
200025 %53 000 0000 X
z(000 OOOOOOOOOOOOO 0000 0000
navadno stekelce ITO stekelce ITO stekelce

ﬁ)——

X Yy

Slika 4.1: Uc¢inki opti¢ne pasti v homeotropni tekocekristalni celici. (a)
Freederickszov prehod pod polarizacijskim opticnim mikroskopom opazimo kot sve-
tlo tocko. Pri tem se molekule tekocega kristala poravnajo v smeri polarizacije p
laserske svetlobe. (b, ¢) Zaradi absorpcije laserske svetlobe v prevodni ITO plasti na
spodnjem stekelcu se tekoci kristal lokalno segreje v izotropno fazo (izo), kar pov-
zroci lokalno preureditev direktorskega polja n. Lokalno reorientacijo nematika med
prekrizanima polarizatorjema z vstavljeno A-ploscico opazimo kot barvni simetri¢ni
krog. Merilo: 20 pm.

Podoben vpliv laserskega snopa opazimo tudi v stacionarnem stanju nematika v
homeotropnem PDMS kanalcku. Mikrokanalcke sem izdeloval po metodah mehke
litografije (razdelek 3.2), tipi¢en prerez kanalcka je shematsko prikazan na sliki 4.2a.
Podobno kot pri tekocekristalni celici se tudi v tej geometriji na spodnjem stekelcu
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zaradi prevodne I'TO plasti ob vklopu laserskega snopa z moc¢jo 140 mW tvori majhna
izotropna kapljica, ki se ob vec¢ji moci 180 mW razsiri cez celotno globino kanalcka.
Posledi¢na lokalna preureditev direktorskega polja se pod polarizacijskim opti¢nim
mikroskopom z vstavljeno A-plos¢ico opazi kot simetri¢ni barvni krog (slika 4.2b).
Jakost laserske svetlobe, ki sprozi lokalni fazni prehod iz nematske v izotropno fazo,
je primerljiva s tisto v tekocekristalni celici. Na sliki 4.2 opazimo, da razli¢na ori-
entacija direktorskega polja na robovih homeotropnega kanalcka povzroci zvezno
deformacijo, ki jo vidimo kot svetel interferen¢ni pas [25].

5CB

R laserski snop
ITO stekelce

Slika 4.2: Ucinek optiéne pasti v homeotropnem mikrofluidicnem ka-
nal¢ku. (a) Shematski prikaz robnih pogojev v mikrofluidi¢nem kanalcku. (b, c)
Pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom lahko z A-plos¢ico dolo¢imo orientacijo
direktorskega polja n na povrsini izotropne kapljice. Merilo: 25 pm.

Opticni pasti laserskega snopa navadno ustreza tocka s premerom nekaj mikrometrov
v ravnini vzorca. Lahko pa dolo¢imo tudi sekvenco tock, po katerih se snop premika
z izbrano frekvenco pri konstantni intenziteti. Na ta nacin je mogoce tvoriti razlicne
staticne in dinamicne vzorce opti¢nih pasti. Podobno kot pri eni stati¢ni pasti
pride tudi v tockah definiranih sekvenc do lokalnega faznega prehoda nematske
faze v izotropno. Zaradi premikanja opti¢ne pasti segreta izotropna plast tekocCega
kristala preide nazaj v nematsko in obratno, kar pogosto opazimo kot utripanje
vzorcev. Z mocjo laserja in frekvenco premikanja pasti po zaporedju tock vplivamo
na utripanje, s tem pa tudi na nastanek struktur. Utripanje je izrazito pri nizjih
frekvencah, oblika strukture pa postane jasnejsa pri vec¢ji moci laserja. Definirane
vzorce obicajno vidimo v razli¢no izrazitih barvah, saj se direktorsko polje poravnava
v smeri razlicnih premikov pasti. Nekaj primerov uporabe sekvenc opti¢nih pasti
v homeotropnem mikrofluidicnem kanalcku z mirujo¢im nematikom je prikazanih
na sliki 4.3. Izbral sem sekvence tock, ki ustrezajo kvadratni mrezi (slika 4.3a),
znaku oo (slika 4.3b), spirali (slika 4.3c), krogu iz 100 tock (sliki 4.3d) in vrteci
se liniji (slika 4.3e). Sekvencam sem pri izbrani frekvenci spreminjal mo¢ laserja
in s tem vplival na obliko dvolomnih vzorcev. Pri vedji moci laserja (=~ 200mW)
so vzorci bolj izraziti kot pri manjsi moc¢i (/= 120mW). Primerjava z eno stati¢no
pastjo pokaze, da tokrat moc¢ 200 mW ne zadostuje za lokalno povisanje temperature
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nematske faze v izotropno ¢ez celotno globino kanalc¢ka. Vrtenje linije na sliki 4.3e
ima pri moci laserske pincete 200 mW in frekvenci 5 kHz zanimiv opti¢ni u¢inek. Gre
za “vzbujeno” stanje, ki je sicer nestabilno, saj z vrtenjem linije tock povzroc¢imo
lokalni tok tekocega kristala v smeri krozenja. Pri tem se na sredini globine kanalcka
direktorsko polje poravna v xy-ravnini oziroma planarno, kot je prikazano na sliki
4.4a. Slika 4.4b prikazuje domnevno orientacijo direktorskega polja nastale strukture
po globini mikrokanalcka. Na sredini krozno simetri¢nega vzorca opazimo tockasti
defekt, od okoliskega homeotropno poravnanega nematika pa je vzorec locen z linijo,
ki se ohranja s krozenjem pasti. Podobno “vzbujeno” stanje je opaziti tudi pri spirali
(slika 4.3c) z mocjo laserja 150 mW in krogu (slika 4.3d) z mocjo laserja 200 mW pri
frekvenci krozenja pasti 50 kHz.

(a)  120mW

Slika 4.3: Sekvence tock opticnih pasti laserskega snopa v homeotropnem
PDMS mikrofluidicnem kanalcku. (a) Kvadratna mreza, (b) znak oo, (c) spi-
rala, (d) krog iz 100 tock ter (e) vrteca se linija pri razlicnih moceh in frekvencah
premika opticne pasti. Merilo: 25 pm.
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Slika 4.4: Vrtenje linije opti¢nih pasti. (a) Domnevni shematski prikaz direk-
torskega polja n v zy-ravnini in (b) po globini mikrofluidicnega kanalc¢ka. Merilo:
25 pm.

4.2 Tlacna manipulacija toka nematika in nukle-
acija domenskih struktur z laserskim snopom

Tipi¢ni tokovni rezimi nematskega tekocega kristala 5CB v homeotropnem PDMS
mikrofluidicnem kanalcku so prikazani na sliki 4.5 [25, 26]. V stacionarnem stanju
je direktorsko polje homogeno poravnano vzdolz globine kanalcka, kot je shematsko
prikazano na sliki 4.5a. Med prekrizanima polarizatorjema vidimo taksno stanje kot
temno sliko, saj je efektivna dvolomnost zaradi homeotropnega sidranja ob stenah
kanalcka enaka ni¢. Ko nematik tece v neko smer, pride do preureditve direktorskega
polja. Hitrostni profil v hidrodinamskega toka nematika lahko zaradi sklopitve z
direktorskim poljem n kvalitativno razdelimo na dva rezima: $ibki in hitri tok. V
rezimu Sibkega toka je sklopitev med direktorskim in hitrostnim poljem skorajda za-
nemarljiva, zato se profil direktorskega polja le malo upogne v smeri toka, pri cemer
pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom opazimo spekter interferencnih barv, od
bele pa do temno oranzne. Ker je prerez direktorskega polja v Sibkem toku podo-
ben obliki loka, v angles¢ini poimenujemo taksno stanje “bowser” (B) (slika 4.5b).
Stanje je topolosko ekvivalentno homeotropnemu stanju brez toka. Sibkemu tokov-
nemu rezimu sledi hitri tok, kjer opazimo mocno sklopitev med direktorskim poljem
in hitrostnim poljem. Direktorsko polje na sredini kanalcka se poravna s tokom, kot
je shematsko prikazano na sliki 4.5c. Prerez po globini kanalcka kaze zasuk molekul
za /2 od substrata do sredine in s tem spominja na bajalico. Zato taksno stanje v
anglescini imenujemo “dowser” (D). To stanje je podobno tistemu, ki ga opazimo pri
sekvenci lokalnega vrtenja linije opti¢nih pasti v mirujo¢em nematiku na sliki 4.4.
Za razliko od prejsnjega primera je sedaj direktorsko polje poravnano v smeri toka
v xy-ravnini po celotni dolzini kanalcka. Tok nematika v PDMS kanalckih so na-
tan¢no raziskali Sengupta in sodelavci [25, 26]. Porocali so Se o vimesnem prehodnem
rezimu med Sibkim in hitrim tokom, za katerega je znacilen pobegli radialni defekt v
smeri toka. To stanje je precej nestabilno, saj hitro preide v rezim hitrega toka in ga
je moc¢ opagziti le pri natancni regulaciji pretoka. Ker sem za manipulacijo pretoka
nematika uporabljal precizni mikrokontroler tlaka, sem se natancnejsi raziskavi tega
prehodnega rezima posvetil v enem od zadnjih sklopov doktorske naloge.

Na sliki 4.6 je prikazan nezvezni prehod nematika iz Sibkega v hitri tokovni rezim
oziroma prehod iz B v D stanje v 100 pm Sirokem in 12 pm globokem homeotro-
pnem kanal¢ku. Prehod se pojavi pri hitrosti priblizno 100pum/s z nastankom 1/2
disklinacijske linije. Orientacija direktorskega polja je v teh dveh rezimih razli¢na
(slika 4.6b in c), zato se barve teh obmo¢ij v polarizirani svetlobi razlikujejo.
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Slika 4.5: Tok nematika 5CB v homeotropnem mikrofluidicnem kanalcku
in shematski prerez direktorskega polja. (a) Stanje brez toka ter stanji (b) Sib-
kega (“bowser” - B) in (c) hitrega (“dowser” - D) tokovnega rezima. Merilo: 25 pm.
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Slika 4.6: Prehod Sibkega tokovnega rezima B v hitri rezim D. (a) Eksperi-
ment in (b, ¢) rezultat simulacij; avtor Rui Zhang. Merilo: 25 pm.

Ucinki laserskega snopa optic¢ne pincete v tokovnih rezimih nematika so prikazani
na sliki 4.7. Slika 4.7a in b prikazujeta opti¢no past v Sibkem tokovnem rezimu pri
hitrosti toka 30pm/s oziroma 80pm/s. Hitrost toka vpliva na reorientacijo direk-
torskega polja v smeri toka, zato vidimo direktorsko polje nematika pri razli¢nih
hitrostih, kljub topolosko nespremenjenemu stanju, v razlicnih barvah. Laserski
snop v mikrofluidicnem kanalc¢ku brez toka enakomerno segreva I'TO substrat ste-
kelca in tekoc¢i kristal, reorientacijo direktorskega polja nematske faze ob povrsini
izotropne kapljice pa pod polarizacijskim opticnim mikroskopom vidimo kot barvni
simetricni krog (slika 4.2b in ¢). V primeru toka simetricne distorzije laserskega
snopa ni opaziti, saj tok zamakne lokalno segreto in reorientirano obmocje, kar v
sibkem toku vidimo kot izstopajoc¢i barvni vzorec ob robu izotropne kapljice (na sliki
4.7a in b oznaceno s ¢rno puscico). Ta je zaradi zamika reorientacije direktorskega
polja nematske faze nad celotno izotropno kapljico izrazitejsi pri Sibki moci laserja
(= 140mW na sliki 4.7a in b). Pri vec¢ji moc¢i laserja (~ 180mW na sliki 4.7a in b) se
tekocCi kristal v obmocju laserskega snopa po celotni globini stali v izotropno fazo,
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zato je zamik direktorskega polja samo ob straneh izotropnega stolpca. Na sliki
4.7c je prikazana opti¢na past v hitrem tokovnem rezimu pri hitrosti toka 150 pm/s.
Direktorsko polje nematika, ki je tokrat na sredini kanalcka poravnano s tokom,
okrog izotropne kapljice tvori Newtonove kolobarje [124]. Ti so posledica spreme-
njene dvolomnosti tekocega kristala zaradi lokalnega segrevanja, ki se na razdalji
nekaj mikronov od sredisca laserja zmanjsa na sobno temperaturo. Pri moci laserja
140 mW so barvni kolobarji izrazitejsi kot pri 180 mW, saj visoke moci in posledi¢no
visoke temperature v blizini srediSc¢a laserskega snopa moc¢no zmanjsajo dvolomnost
tekocega kristala.

(a) 140 mW

v = 30 pm/s

180 mW

o

v = 80 nm/s

(b) 140 mW

(¢c) 140 mW

y = 150 pm/s

Slika 4.7: Uc¢inki laserskega snopa na tokovne rezime nematika. Opticna
past z moc¢jo 140 mW in 180 mW v rezimu (a, b) sibkega in (c) hitrega toka. Merilo:
25 pm.

Sekvence opti¢nih pasti lahko definiramo tudi v toku nematika. Moc¢ laserja in
frekvenca premikanja pasti po zaporedju definiranih tock tudi tokrat vplivata na
nastanek in obliko struktur. Na sliki 4.8 so prikazani vzorci, ki nastanejo z vklopom
kvadratne mreze (slika 4.8a), znaka oo (slika 4.8b), spirale (slika 4.8c) in vrtece
se linije (slika 4.8d) v sibkem (stolpca I in II) in hitrem (stolpec III) tokovnem
rezimu. Uporabljal sem moc¢ laserskega snopa 200 mW pri frekvencah premikanja
pasti 50kHz in 5kHz. Izkaze se, da tudi v primeru mikrofluidi¢nega toka defini-
rane vzorce med prekrizanima polarizatorjema vidimo v razlicno izrazitih barvah
zaradi lokalnega segrevanja nematika, ki se poravna v smeri razli¢nih premikov pa-
sti. Strukture so zaradi vpliva toka na direktorsko polje v razli¢nih tokovnih rezimih
raznobarvne. V okolici dvolomnih struktur opazimo manj izrazite barve tokovnih
rezimov, kar je posledica znizanja dvolomnosti tekocega kristala zaradi lokalnega
segrevanja. Izmed prikazanih primerov tudi tokrat izstopa vrtenje linije opti¢nih
pasti (slika 4.8d), saj se v Sibkem toku nematika tvorijo posamezna reorientirana
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obmocja. Ta se po nastanku premikajo s tokom in ob doloc¢enih pogojih ohranjajo
svojo velikost in obliko. V hitrem toku opazimo samo lokalno motnjo brez tvorjenja
orientacijskih domen.

I

n
—_—

n s
v = 80 pm/s

v = 150 pm/s

=

n
—

v = 80 pm/s v = 150 pm/s

=

n
—

50 kHz

v = 80 pm/s v = 130 pm/s

n
—_—

v = 110 pm/s

Slika 4.8: Sekvence opticnih pasti laserskega snopa v razlicno hitrem toku
nematika. (a) Kvadratna mreza, (b) znak oo, (c) spirala in (d) vrteca se linija v
rezimu Sibkega (stolpca I in II) in hitrega (stolpec III) toka. Merilo: 25 pm.

Nastale reorientirane domenske strukture so od okoliskega homeotropnega nematika
lo¢ene z zakljuceno zanko. V taksno zanko se ujame direktorsko polje, ki je tako
kot v hitrem tokovnem rezimu na sliki 4.6 poravnano s tokom. Posledi¢no je lokalna
orientacijska stanja z zakljuceno zanko mogoce tvoriti samo v Sibkem tokovnem
rezimu. V toku jih lahko tvorimo tudi s hitrim premikanjem opti¢ne pasti, pri cemer
ustvarimo dovolj intenzivno motnjo. Ta vodi v nastanek razprsenih domen, ki se v
toku zdruzujejo. Tako moc¢ in hitrost premikanja snopa kot hitrost toka tekocega
kristala vplivajo na nastanek, obliko in velikost domen. Casovni sekvenci tvorjenja
domenskih struktur s hitrim premikom laserskega snopa v nasprotni smeri toka sta
prikazani na sliki 4.9. V pocasnejsem toku je za intenzivno motnjo in posledicen
nastanek domene potreben hitrejsi premik pasti kot v hitrejSem toku. Pri hitrosti
toka 30 pm/s premik znasa ~ 600 pm/s (slika 4.9a), pri hitrosti toka 80 um/s pa vsaj
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~ 400pm/s (slika 4.9b). Za nastanek domene na tak nacin je potrebna dovolj velika
mo¢ laserja (180 mW ali vec), njihov nastanek pa je verjetnejsi s premikom pasti v
nasprotno smer toka tekocega kristala. Izkaze se, da je generiranje domen na tak
nacin zelo nekontrolirano, razpon velikosti pa moc¢no variira.

(a) 180 mW

(b)

Slika 4.9: Hitri premiki opti¢ne pasti v toku nematika. Casovna sekvenca
tvorjenja domenskih struktur v rezimu Sibkega toka pri hitrosti toka (a) 30 pm/s in
(b) 80 um/s. Merilo: 25 pm.

Bolj kontrolirano in sistemati¢no lahko domenske strukture tvorimo z lasersko pin-
ceto na nacin, ki je prikazan na sliki 4.10. Velika mo¢ stacionarnega laserskega
snopa (= 180mW in ve¢) nematsko fazo lokalno segreje v izotropno ¢ez celotno glo-
bino mikrokanalcka. Ob nenadnem izklopu taksnega snopa se sprozi lokalni fazni
prehod izotropne faze nazaj v nematsko fazo, pri ¢emer nastane skupek defektnih
zank. Vecina teh zank se anihilira v manj kot sekundi, nekaj pa se jih pod vplivom
toka zdruzi v metastabilno zakljuceno defektno zanko, ki postane rob domenske
strukture (slika 4.10a). Vklop in izklop stacionarne opti¢ne pasti in s tem tvorje-
nje domen lahko avtomatiziramo in kontrolirano ponavljamo vsakih nekaj sekund
(slika 4.10b). Numeri¢ne simulacije na sliki 4.10c in d potrjujejo, da imajo nastale
domene t.i. pobeglo strukturo, saj se direktorsko polje nematika poravna s tokom,
od homeotropno urejene okolice pa je loceno z zakljuceno defektno zanko. Zanka
predstavlja fazno mejo med dvema razlicnima kolektivnima orientacijama molekul v
nematski fazi, ki ob prisotnosti toka stabilizira lokalno ujeto direktorsko polje. Mo-
lekule tekocega kristala se v obmocju domenskih struktur zavrtijo za pol obrata po
globini kanalcka in na ta nacin tvorijo lokalno “dowser” stanje. Prerez sprednjega
dela disklinacijske zanke ustreza profilu z ovojnim stevilom +1/2, prerez zadnjega
dela zanke pa —1/2 (slika 4.10d).

Direktorsko polje nematika znotraj zaklju¢ene defektne zanke in njen dinamicéni
odziv lahko opi$emo z 2D analiti¢nim modelom, ki sta ga razvila Ziga Kos in Simon
Copar. Natan¢neje je predstavljen v doktorski disertaciji [61] in skupnem znan-
stvenem ¢lanku [109]. Pri izpeljavi modela uporabimo nastavek za profil pobeglega
direktorskega polja, ki je omejeno le na reorientacije v zy-ravnini:

ZT ZT

n = dsin <h> +e, cos (h> (4.1)
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Slika 4.10: Kontrolirano tvorjenje nematskih domenskih struktur. (a) Ve-
lika moc¢ laserskega snopa lokalno segreje nematsko fazo (N) v izotropno fazo (izo).
Z nenadnim izklopom snopa povzroc¢imo fazni prehod izotropne faze nazaj v nemat-
sko, pri cemer nastane skupek defektnih zank, ki se pod vplivom toka oblikujejo v
zakljuCeno defektno zanko z ujetim direktorskim poljem. (b) Vklop in izklop pasti
lahko avtomatizirano ponavljamo na vsakih nekaj sekund. (c, d) Simulacije poka-
zejo ureditev ujetega direktorskega polja v in ob defektni zanki; avtor Rui Zhang.
Merilo: 25 pm.

V enacbi (4.1) je d enotski vektor orientacijskega polja domenske strukture v xy-
ravnini, z je visina vzdolz globine h kanalcka in e, enotski vektor vzdolz z-smeri.
Hitrostni profil toka opisemo s Poiseuilleovim nastavkom:

v(z) = 4(1 - 2) %v, (4.2)

kjer je v vektorsko polje v xy-ravnini mikrofluidicnega kanalcka. Za model je po-
membna tudi disipativna funkcija nematika, ki povezuje gradient hitrostnega polja
z direktorskim poljem in njegovim casovnim odvodom (razdelek 2.3.1). Za opis
dinamike domenske strukture zadostuje disipativna funkcija D s ¢asovnimi odvodi
direktorja:

1
D= agmnj(’?jvi + agmnj@ivj + 5’}/17'%7%. (4.3)
Celotna disipacija oziroma izguba energije sistema je enaka volumskemu integralu
po celotni disipativni funkciji. Ker se direktorsko polje nematika in njegov hitrostni
profil po z-smeri ne spreminjata (enacbi (4.1) in (4.2)), lahko izvedemo zgolj inte-
gracijo po z-osi, s ¢imer dobimo efektivno disipativno funkcijo Dop = [Ddz za 2D
pojave:

. 1 1 2 1
Dop = Ozghdidjajvi <3 ) —|—Oé2d Uz + Oéghd d 0; iV (3
7T

LN 7y s
W2>+4hdidi. (4.4)
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Enacba (4.4) ima prispevke ¢asovnega odvoda orientacijskega polja domenske struk-
ture d, ki so sklopljeni z gradientom hitrosti. Gostoto elasti¢ne proste energije ori-
entacijske domenske strukture v priblizku ene elasti¢ne konstante K zapisemo kot:

f2D=I;[Z(V~d)2—7r(V~d)+Z(de)2+7;2 . (4.5)

Ob zapisu domenske strukture v xy-ravnini d = (cos¢,sin¢) in upostevanju La-
. a.fQD _ anD _ BDQD . o
(‘91 9(0;9) 9~ 0g dobimo enacbo za

grangeovega formalizma za kot ¢ oblike

orientacijo direktorskega polja v domenski strukturi:

- K K 1 1
d=—V>p+ —W(d -V)o+ 2( + Q)me
M Th 3.7 (4.6)
11 2 '
— 2)\< + ) (Agzsin2¢ — Agy cos2¢) — (A +1)—(vysing — vy cos @),
3 72 mh

kjer je A;j = %(8,’1)]' +0jv;) in Q5 = %(&vj — 0jv;). Dinamika direktorskega polja
domenske strukture, podanega z ravninskim kotom ¢ relativno glede na xz-os, se
pojavi zaradi elasti¢nih lastnosti tekocega kristala in poravnave njegovih molekul v
smeri toka. Ob predpostavki zveznega toka nematika na sredini mikrofluidi¢nega
kanal¢ka v z-smeri in neupostevanju pahljacasto-upogibne anizotropije ((d-V)¢),
se enacba 4.6 poenostavi v:
ylészng—Mvsingb. (4.7)
mh
S tem je dinamika ujetega direktorskega polja podana z linearno sklopitvijo med
direktorskim in hitrostnim poljem. Enacba (4.7) je znana kot oblika nelinearnega
modela s solitonskimi resitvami, t.i. sine-Gordonova enacba izven ravnovesnega sta-
nja [51], s karakteristi¢no dolzino ¢ = figgz. Karakteristicna dolzina je pomemben
kriterij za opis dinamike domenskih struktur, kadar so le-te izpostavljene razlicnim
tokovnim spremembam.

4.3 Dinamika domenskih struktur

Orientacijske domenske strukture lahko v toku nematika manipuliramo na razli¢ne
nac¢ine. Domene se po nastanku premikajo s tokom, ta pa vpliva na njihovo veli-
kost in obliko. Obliko nastalih domen lahko spreminjamo tudi z lasersko pinceto.
Ob nenadnih spremembah tokov so domene podvrzene rekonfiguraciji in relaksaciji
ujetega direktorskega polja.

4.3.1 Vpliv hitrosti toka na krcenje oziroma sSirjenje domen

Vpliv toka na krcenje in Sirjenje domen najprej opiSem na podlagi eksperimentalnih
opazanj in simulacij, za tem pa sledi Se razlaga s podpornim teoreticnim modelom.
Izkaze se, da je dinamic¢ni odziv domenskih struktur v mikrofluidicnem kanalcku
odvisen od zacetne velikosti domen in hitrosti toka tekocega kristala. Ce je zacetna
velikost nukleiranih domen nad neko kriti¢no vrednostjo, potem se domene Sirijo ali
krcijo. Kaj se zgodi je odvisno od hitrosti toka tekocega kristala, v katerem domene
nastanejo. Pri dovolj moc¢nih tokovih se domene stabilizirajo, pri zelo sibkih tokovih
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pa se anihilirajo. Slika 4.11a prikazuje ¢asovno sekvenco nestabilnosti domene v
sibkem tokovnem rezimu pri hitrosti 30 pm/s. Defektna zanka se ne glede na zacetno
velikost kréi in nazadnje izgine v homogeni okolici. Metastabilnost domen napove
tudi rezultat simulacije, prikazan na sliki 4.11b. Zivljenjski ¢as domen oziroma ¢as
kréenja do anihilacije narasca z visanjem pretoka oziroma z vecanjem gradienta tlaka
(slika 4.11c). Ta narasca vse dokler pri neki vrednosti ne pride do divergence, ki
pomeni kriti¢no tocko v hitrosti toka tekocega kristala, nad katero so zanke v toku
stabilne.

(a) Xy v=30pum/s

O @) °

= 0.00s]
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Slika 4.11: Kréenje defektne zanke s pobeglo strukturo. (a) Casovna sekvenca
v Sibkem tokovnem rezimu nematika. (b, ¢) Simulacije, ki jih je izvedel Rui Zhang,
potrjujejo eksperimentalne ugotovitve in napovejo kriti¢cno tocko v gradientu tlaka,
ki predstavlja prehod v rezimu stabilnosti domenskih struktur. Merilo: 25 pm.

It
/M
{

Nad kriti¢no hitrostjo toka tekocega kristala domenske strukture po nastanku ra-
stejo, ¢e njihova zacetna velikost presega kriti¢no velikost. V primeru, da je njihov
zacetni polmer manjsi od kriti¢nega, se domene kréijo in anihilirajo. Na sliki 4.12a je
prikazana ¢asovna sekvenca eksperimenta, kjer domena v Sibkem tokovnem rezimu
pri hitrosti 80 pm/s raste. Ko domena doseze stene kanalcka, se njena rast nada-
ljuje v obliki elipsoida z daljSo osjo v smeri kanalcka. Tudi simulacije na sliki 4.12b
napovejo rast in nakazejo spremembo oblike defektne zanke nad kriti¢no hitrostjo.

Ziga Kos in Simon Copar sta pokazala, da lahko dinamiko spreminjanja veli-
kosti defektnih zank s pobeglo strukturo direktorskega polja opiSemo analiti¢no s
kvantitativnim fenomenoloskim modelom [61, 109]:

) 10F 27T
W= = —4ag(veosp —ve) — 0 (4.8)
V enacbi (4.8) je F efektivna prosta energija domenske strukture, -, viskozni para-

3
.. sy . o . MK
meter zaradi sile upora na gibajoco se zanko, 7' njena linijska napetost in v, = - Thos

kriti¢na hitrost. v, predstavlja pomemben kriterij za napoved stabilnosti domenskih
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Slika 4.12: Rast defektne zanke z domensko strukturo. (a) Casovna sekvenca
v Sibkem tokovnem rezimu nematskega tekocega kristala. (b) Rezultati simulacij, ki
jih je izvedel Rui Zhang, potrjujejo eksperimentalne ugotovitve in pokazejo spremi-
njanje direktorskega polja okrog domenske strukture. Merilo: 25 pm.

struktur. Napoved modela se dobro ujema z eksperimentalnimi ugotovitvami. Ce
je hitrost na sredini kanalcka pod v., so vse domene nestabilne, pri ¢emer se njihov
premer postopoma zmanjsuje do izginotja. Pri hitrostih nad v, je stabilnost domen
odvisna od zacetne velikosti. Ce je njihov zacetni polmer 7o manjsi od kriticnega re:

T 1
—2009 U — Ve

re = (4.9)
potem so domene nestabilne in se anihilirajo. Ce je njihov zacetni polmer vedji
od kriti¢cnega, pa se Sirijo ter prilagajajo obliki mikrofluidi¢nega kanalc¢ka. Opisani
mozni scenariji dinamic¢nega obnasanja domen, krcéenje in rast, so za razli¢cne zace-
tne polmere in hitrosti v mikrofluidicnem kanalcku prikazani na faznem diagramu
na sliki 4.13a. Ce enacbo (4.8) integriramo, dobimo ¢asovno odvisnost za polmer
domenskih struktur:

1 _
t:(r—r0+rcln T T), (4.10)
a Te —T0

kjer je parameter a = (1 —72)(v — v¢) /7. Enacba (4.10) dobro opise eksperimen-
talno obnasanje kréenja domen, kar prikazuje graf na sliki 4.13b. Teoreti¢nega
modela nismo uporabili za rastoce domene, saj se te hitro razsirijo do sten mikro-
kanalcka, s ¢imer se spremeni njihova oblika in smer rasti. S parametrom prilaga-
janja 1/r. smo dolo¢ili teoreti¢no vrednost kriticne hitrosti v.. Gre za tocko, kjer
linearna odvisnost 1/r. doseze vrednost 0 (slika 4.13c). Za na$ primer je to pri
ve = (56.4+1.4)pm/s. Kriticna hitrost, izracunana direktno iz dimenzij kanalcka
in viskoelasti¢nih lastnosti tekocCega kristala 5CB, znasa v, &~ 42pm/s. Vrednosti
nekoliko odstopata, saj je teoreticni model precej poenostavljen v primerjavi z eks-
perimentom.
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Slika 4.13: Spreminjanje velikosti domenskih struktur pri razlicnih hitro-
stih toka nematika. (a) Fazni diagram stabilnosti domen. Modro obmocje pri-
kazuje kréenje, oranzno obmocje pa rast domen. Obmocji sta med seboj loceni s
krivuljo, ki ustreza kriticnemu polmeru r.. Domene, ki se kréijo in so nad kriti¢no
krivuljo, so $e v nastajanju. Tocke so eksperimentalni podatki. (b) Casovna odvi-
snost polmera domen pri razliénih hitrostih. Teoreti¢ni model (polna krivulja) po
enacbi (4.10) se ujema z eksperimentalnimi podatki (tocke) kré¢enja domen. Zaradi
sten mikrofluidicnega kanalcka, ki spremenijo obliko in rast domen, teoreticnega
modela ne moremo prilagoditi na eksperimentalne podatke rasto¢ih domen. (c) Te-
oreticno (polna krivulja) dolo¢imo kritiéno hitrost s pomocjo parametra prileganja
1/rc na eksperimentalne podatke; v, = (56.4 4+ 1.4)um/s. Avtor krivulj, ki ustrezajo
teoretiénemu modelu, je Ziga Kos.

Analiti¢na in numeri¢na obravnava dinamike domenskih struktur pokaze, da se di-
rektorsko polje znotraj disklinacijske zanke po nastanku v celoti poravna s smerjo
toka. V odvisnosti od zacetne velikosti domene in hitrosti toka v mikrofluidi¢nem
kanalcku se domena kréi ali pa raste. Z natan¢nim spreminjanjem in aktivno kon-
trolo pretoka pa lahko domeno ohranjamo pri izbrani velikosti dlje ¢asa. Slika 4.14
prikazuje primer, kjer pobeglo direktorsko polje s sinusno modulacijo hitrosti toka
med 70 pm/s in 95 pm/s s ¢asovno periodo 3.5 sekunde ohranjamo skorajda nespre-
menjeno nekaj 10 sekund. Nespremenjene velikosti domen so mozne le v Sibkem toku
nadkriticne hitrosti z majhnimi spremembami v hitrosti toka, za najprimernejso pa
se izkaze sinusna oblika modulacije.

Slika 4.14: Ohranjanje velikosti domenske strukture. S periodi¢no modulacijo
toka 70pm/s < v < 95um/s se lahko vzdrzuje velikost domen. Merilo: 25 pm.
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4.3. Dinamika domenskih struktur

4.3.2 Vpliv laserskega snopa na obliko in velikost domen

V prejsnjih razdelkih sem pokazal, da lahko v toku nematika z laserskim snopom
kontrolirano tvorimo nematske domenske strukture. Nastale domene lahko nada-
lje manipuliramo tudi z laserskim snopom. Na sliki 4.15 je prikazana casovna se-
kvenca rezanja hitrega tokovnega rezima oziroma vecje pobegle domenske strukture
na manjse kose. S premikanjem opti¢ne pasti z mocjo 200 mW prec¢no na tok lokalno
talimo tekoci nematik v izotropno fazo in na ta nacin ustvarimo zaporedje posame-
znih domen. Z rahlo upocasnitvijo toka med tem postopkom “rezanja” preprec¢imo
rast domen in posledi¢no njihovo zdruzevanje.

v = 45 nm/s

Slika 4.15: Casovna sekvenca rezanja domenske strukture s pobeglo fazo. S
premikanjem opti¢ne pasti precno na tok tekocega kristala lahko hitri tokovni rezim
(s tokom poravnano fazo) rezemo na posamezne domene. Merilo: 25 pm.

Domenske strukture lahko z laserskim snopom tudi razpolovimo, kot kaze posnetek
eksperimenta na sliki 4.16. Opti¢na past z mocjo 180 mW je v mikrofluidicnem ka-
nalcku nepremicna, domenam pa se med interakcijo z laserskim snopom spremenita
velikost in barva zaradi spremembe temperature in viskoznosti. Dve manjsi domeni
se naprej advektirata s tokom in se glede na zacetno velikost kréita oziroma Sirita.

v=10Spm/s 0.00s

Slika 4.16: Casovna sekvenca razpolavljanja domenske strukture s static-
nim laserskim snopom. Domena se ob laserskem snopu upocasni in po sredini
stali, iz nje nastali polovici pa se advektirata s tokom. Merilo: 25 pm.
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4.3.3 Rekonfiguracija in relaksacija ograjenega nematika

Vzpostavljanje pretoka tekocega kristala s preciznim kontrolerjem tlaka omogoca
manipulacijo tokov z razlicnimi modulacijami. Smer toka nematika sem spreminjal s
sinusno modulacijo razli¢nih frekvenc in amplitud tlaka. Direktorsko polje nematika
pri tem spreminja smer in se reorientira v smeri toka. Stabilne potujo¢e domenske
strukture sledijo spremembi toka, se pri tem deformirajo in poravnavajo v smeri
toka. Izkaze se, da pri spremembi smeri pretoka prejSnje stabilno orientacijsko
stanje v domenski strukturi postane nestabilno, saj pride do reorientacije ujetega
direktorskega polja v xy-ravnini, kar napove tudi teoreti¢ni model po enacbi 4.7.
Eksperimentalna primera sinusne modulacije v obmoc¢ju hitrosti med —90 pm/s in
90 um/s s frekvenco 0.5 Hz in 1.0 Hz sta prikazana na sliki 4.17. Ko pri spremembi
smeri toka hitrost pade pod kriti¢no vrednost, se domena zacne kréiti. Reorientacija
ujetega direktorskega polja se za¢ne na robovih domenske strukture. To vodi v njeno
spremenjeno obliko s povrsinskimi tockastimi defekti, ki jih povezujejo orientacijske
mejne c¢rte, ki se Sirijo v notranjost domene. Pod polarizacijskim mikroskopom
reorientacijo domen spremlja sprememba dvolomnih barv s temno razmejitveno crto.

Slika 4.17: Sinusne modulacije domenskih struktur v toku nematika. (a)
Domena sledi spremembi smeri pretoka v razponu hitrosti od —90 pm/s do 90 um/s s
frekvenco 0.5 Hz. Pri tem se tvorijo povrsinski tockasti defekti, temne ¢rte obracanja
direktorskega polja in 27 solitoni. (b) Pri frekvenci 1.0 Hz se direktorsko polje
znotraj domene soc¢asno poravna s smerjo toka po celotni dolzini. Pri tem se pojavijo
solitoni nepravilnih oblik, ki se kréijo in razpadejo. Merilo: 25 pm.

Teoreticna obravnava pokaze, da prvotna orientacija direktorskega polja znotraj do-
mene ob spremembi smeri toka postane energijsko neugodna, zato se skrci v 27 soli-
ton, fiksiran na robu domene (ozko obmocje, kjer se molekule tekocega kristala med
energijsko ugodnima obmocjema zavrtijo za 27), kot je prikazano na sliki 4.17a. Ko
sprememba hitrosti toka preseze kriticno vrednost, domena zacne rasti, kar vodi v
anihilacijo solitonskih struktur preko nezvezne direktorske preureditve z zelo majhno
karakteristicno dolzino (. Ob dovolj hitrem spreminjanju pretoka pride do reorien-
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4.3. Dinamika domenskih struktur

tacije direktorskega polja istocasno vzdolz celotne dolzine domenske strukture (slika
4.17b). To vodi v nukleacijo solitonov nepravilnih oblik, ki se kréijo in razpadejo.
Ker so solitoni topolosko zasc¢iteni, izginejo, kadar je karakteristicna dolzina tako
majhna, da se pojavi moznost nezvezne direktorske preureditve (¢rtkane elipse na
zadnji sekvenci slike 4.17b). Ta pojav efektivno predstavlja lokalni zlom oziroma
“taljenje” ograjenega direktorskega polja, ki se zgodi v delcku sekunde in se obicajno
zakljuci na spodnji ali zgornji povrsini kanalcka.

Natanc¢neje smo proucili tudi obnasanje domenskih struktur ob nenadni zausta-
vitvi mikrofluidicnega toka. Ustavljal sem vecje domene, ki sem jih sprva lokalno
tvoril z lasersko pinceto. Ob zaustavitvi se domene krcijo, kot prikazuje casovna
sekvenca na sliki 4.18. Znotraj ograjenega direktorskega polja domene pride do pre-
ureditve, kar vodi v nastanek tockastih defektov s celostevskim topoloskim nabojem
+1. Ti se pojavijo v parih in so povezani s solitoni (slika 4.18a).

x
t
X,
-
-1
L
&
e

Slika 4.18: Relaksacija domenskih struktur. Zaustavitev pretoka vodi v rela-
ksacijo in preureditev direktorskega polja domen, pri cemer nastanejo (a) celostevilni
tockasti defekti z nabojem +1 povezani s solitoni in (b) zakljuceni krozni solitoni,
ki se postopoma anihilirajo v zacetno homeotropno stanje nematika. Merilo: 25 pm.

Ob zaustavitvi pretoka se karakteristicna dolzina ( poveca, solitoni pa se zacnejo
razsirjati in razkrivati svojo strukturo. Za ta primer je sine-Gordonova enacba re-
sljiva analiticno, njena resitev pa opiSe precni profil solitona ¢(y) = 4arctan expiy/ S
(vstavek na tretji sekvenci slike 4.18a), ki nakaze ureditev direktorskega polja. Za-
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kljuc¢ena defektna zanka domene v obmocju tockastih defektov in solitonov se krci
pocasneje kot drugje. Eksperiment pokaze, da je tipi¢ni relaksacijski ¢as okoli 4 se-
kunde. Ob relaksaciji se lahko pojavijo tudi zakljuceni krozni solitoni (slika 4.18b).
Ti se postopoma odvijajo in pri tem spreminjajo smer direktorskega polja. Tipi¢ni
cas anihilacije kroznih struktur je 5.5 sekunde.

4.4 Vpliv laserskega snopa na tok nematika CCN

V homeotropnih PDMS kanalckih me je zanimal razvoj tokovnih rezimov tudi za ne-
matik CCN z negativno dielektri¢no anizotropijo. Podrobnih analiz nisem opravljal,
saj so fizikalne lastnosti tekocega kristala CCN podobne kot pri tekoc¢em kristalu
5CB. Uporabljal sem mesanico CCN-36 in CCN-55 v razmerju 1:1, saj taksna kombi-
nacija tvori nematsko fazo ze pri sobni temperaturi. Podobno kot pri nematiku 5CB,
tudi pri CCN opazimo razli¢ne tokovne rezime. Slika 4.19a prikazuje homeotropni
kanalcek z meSanico CNN brez toka. Sibki tokovni rezim s hitrostjo toka 60pm/s
je prikazan na sliki 4.19b. Prehod v hitri rezim, kjer se direktorsko polje na sredini
kanalcka poravna v smeri toka, je viden na sliki 4.19¢. Dvolomne barve so tokrat
manj izrazite, saj imajo ti teko¢i kristali majhno opti¢no dvolomnost (A = 0.03) [85].
Hitrosti za prehode med razliénimi tokovnimi rezimi oziroma stanji skoraj sovpadajo
s tistimi pri nematiku 5CB.

(a) brez toka

(b)  sibki tok ~ | (© hitri tok ]
B

on

v= 60 um/s Xy v = 100 pm/s

X

B
en

v = 60 pm/s v = 100 pm/s

Slika 4.19: Tok nematika CCN v homeotropnem mikrofluidicnem ka-
nalc¢ku. (a) Stanje brez toka in (b) Sibki tokovni rezim (B stanje). (c) Prehod
sibkega tokovnega rezima v rezim hitrega toka (D stanje). Merilo: 25 pm.

Z laserskim snopom je v Sibkem toku nematika CCN mogoce tvoriti podobne ori-
entacijske domenske strukture kot v 5CB-ju. Slika 4.20 prikazuje ¢asovno sekvenco
tvorjenja domen v mikrofluidicnem kanalcku z nenadnim izklopom laserskega snopa
pri dveh razlicnih postavitvah polarizatorjev. Domene se oblikujejo v manj kot se-
kundi, od homeotropne okolice pa jih locuje disklinacijska linija. Njihova oblika se
razlikuje od tistih v nematiku 5CB, saj opazimo Se dodatno zakljuceno linijo, ki
se ustvari ob domeni in nanjo pripeta “potuje” s tokom. Glede na zacetni premer
in hitrost toka se domene lahko kréijo ali rastejo. Stabilizirajo se pri nizjih preto-
kih in manjsih velikostih kot v 5CB-ju, saj imata tekoca kristala razlicne vredno-
sti elasti¢nih konstant. Pri tekoCem kristalu CCN znasa razmerje med elasti¢nima
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konstantama Ks33/K11 ~ 0.7, pri ¢emer je vrednost Kj; na intervalu od 3pN do
9pN in vrednost K33 na intervalu od 2pN do 6 pN [85]. Razmerje K33/K1; je pri
5CB-ju vedno vecje od 1, natanc¢nejse vrednosti konstant pa so podane v tabeli 3.2
(razdelek 3.2).

Slika 4.20: Tvorjenje domenskih struktur v toku nematika CCN. (a, b) Z
nenadnim izklopom opti¢ne pasti povzroc¢imo lokalni fazni prehod iz izotropne v
nematsko fazo, kjer se zaradi toka oblikuje defektna zanka s pobeglim direktorskim
poljem. Ob domenski strukturi se ustvari se dodatna zakljucena linija (oznacena z
zeleno puscico). Merilo: 25 pm.

Slika 4.21: Relaksacija domenskih struktur v nematiku CCN. (a, b) Zausta-
vitev pretoka vodi v relaksacijo in preureditev direktorskega polja v pobegli domeni.
Zaradi sidranja ob robovih domena izgine na sredini kanalcka. Merilo: 25 pm.
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Relaksacija domenskih struktur ob nenadni zaustavitvi pretoka v mikrofluidi¢cnem
kanalcku je prikazana na sliki 4.21. Ustavljal sem vec¢je domenske strukture, ki sem
jih pred tem tvoril z laserskim snopom. Ob zaustavitvi se domene kréijo, znotraj
njih pa prihaja do reorientacije direktorskega polja. Pri tem se pojavljajo razlicne
nezakljucene in zakljucene linije ter ve¢ kroznih solitonov. Tipi¢ni relaksacijski cas
anihilacije domen je priblizno 12 sekund.

4.5 Temperaturna manipulacija toka nematskega
tekocCega kristala

Vecino eksperimentov sem opravil pri sobni temperaturi &~ 23.0°C. V tem razdelku
pa bom predstavil, kako se tok nematika 5CB, njegove domenske strukture in op-
ti¢na past laserskega snopa obnasajo v homeotropnem mikrofluidi¢cnem sistemu pri
temperaturah v blizini faznega prehoda iz nematske v izotropno fazo.

Med sobno temperaturo in temperaturo tik pod faznim prehodom (7 ~ 34.0°C)
opazimo, da je zaporedje tokovnih rezimov enako kot pri nizjih temperaturah. Pri
visjih temperaturah so za vzpostavitev in spreminjanje hitrosti toka potrebni manjsi
gradienti toka. Spremembe se opazijo v toku pri prehodu nematske faze v izotropno
in obratno (slika 4.22). Na sliki 4.22a je prikazan primer Sibkega tokovnega re-
zima nematika s hitrostjo 90pum/s, ki ga iz zacetne sobne temperature segrejemo na
40.0°C s korakom 0.5°C/s. Pri temperaturi faznega prehoda se v nematiku tvorijo
izotropne domene, ki rastejo in se zdruzujejo, s ¢imer celoten tok v mikrofluidi¢cnem
kanalcku preide v izotropno fazo. Pod polarizacijskim opti¢nim mikroskopom opa-
zimo temne domenske strukture, ki prevladajo nad dvolomno nematsko fazo. Nato
sem isti tokovni rezim iz 40.0°C ohlajal na sobno temperaturo, del faznega pre-
hoda pa je prikazan na sliki 4.22b. Sedaj se tvorijo nematske domenske strukture
(D stanja) skupaj s kroZnimi izotropnimi domenami znotraj homeotropne struk-
ture (B stanje). Domenske strukture v odvisnosti od hitrosti toka rastejo ali se
krcijo, temne izotropne domene pa se zaradi znizevanja temperature sc¢asoma krcijo
in anihilirajo. Vpliv temperature sem preveril tudi za hitri tokovni rezim s hitrostjo
150 pm/s, “obnasanje” pri faznem prehodu pa je s ¢asovno sekvenco prikazano na
sliki 4.22c. V tem primeru najprej opazimo spremembo dvolomnih barv orienta-
cijskega stanja, ki postane nestabilno in s tvorjenjem izotropnih domen po celotni
dolzini kanalcka preide v izotropno fazo. Pri ohlajanju tudi tokrat opazimo orien-
tacijske nematske in izotropne domenske strukture. Nematske domene rastejo in se
zdruzujejo, izotropne pa se kréijo in anihilirajo.

Od T ~ 33.0°C naprej je opticna past v toku nematika podolgovate in elipti¢ne
oblike (sliki 4.23 in 4.24), kar gre pripisati opti¢nim efektom. Teko¢i kristal pri visjih
temperaturah lokalno stalimo v izotropno fazo ze pri bistveno nizjih moceh laserja
(~ 30mW). Morebitne termic¢ne fluktuacije lahko povzrocijo rahle nestabilnosti pri
segrevanju z opti¢no pastjo, kar se pokaze v oscilirajocem spreminjanju Sirine izo-
tropnega otocka okoli pasti. Z nenadnim izklopom laserskega snopa se tudi tokrat
tvorijo nematske domenske strukture, njihov nastanek pa se zaradi visje temperature
sistema razlikuje od tistega pri sobni temperaturi. Visja temperatura nematika vodi
v stabilnost domenskih struktur Ze pri bistveno nizjih pretokih. Casovna sekvenca
tvorjenja domene v toku s hitrostjo 20um/s pri temperaturi 33.0 °C je prikazana na
sliki 4.23. V tem primeru je za nastanek domene potrebnih zgolj 0.1 sekunde.
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Slika 4.22: Temperaturni fazni prehodi razlicnih tokovnih rezimov. (a)
Sibki tok preide iz nematske faze v izotropno s tvorjenjem izotropnih domen. (b)
Pri ohlajanju istega tokovnega rezima se tvorijo nematske (D stanja) in izotropne
(izo) domenske strukture, ki se s¢asoma anihilirajo. (c) Hitri tokovni rezim pre-
ide v izotropno fazo s tipi¢nimi barvnimi vzorci, ki se pojavijo zaradi sprememb v
dvolomnosti tekocega kristala. Merilo: 25 pm.

30mW T=33.0°C Xxy izklop laserja

Slika 4.23: Tvorjenje domenske strukture v toku nematika pri visji tempe-
raturi. Tekoci kristal lokalno stalimo v izotropno fazo ze pri moci laserja 30 mW.
Ob nenadnem izklopu laserja se tvori domenska struktura, ki se stabilizira ze v toku
s hitrostjo 20 um/s. Merilo: 25 pm.

V mikrofluidiécnem toku nad 33.0°C, opazimo Se vecjo nestabilnost in elipsoidno
obliko opticne pasti. Slika 4.24 prikazuje stacionarno opti¢no past z mocjo 20 mW v
sibkem tokovnem rezimu s hitrostjo 20um/s pri 7'~ 34.0°C. Nestabilnost nematika
v blizini laserskega snopa se v tem primeru kaze s tvorbo majhnih izotropnih domen,
ki “potujejo” s tokom in se vecinoma anihilirajo.
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T=34.0°C

Slika 4.24: Opticna past v toku nematika pri visji temperaturi. Ob nestabilni
elipsoidni obliki opti¢ne pasti se tvorijo majhne izotropne domene, ki se sCasoma
anihilirajo. Merilo: 50 pm.

4.6 Manipulacija domen v razlicnih geometrijah
kanalckov

V tem razdelku pokazem, da lahko domenske strukture nematika 5CB manipuliramo
z obliko mikrofluidi¢nih kanal¢kov brez uporabe opti¢ne pincete ali spreminjanja hi-
trosti pretoka s kontrolerjem tlaka. Eksperimente sem izvajal v 12 pum globokih mi-
krofluidi¢nih kanalckih z zozitvami, razsiritvami, serpentinastimi zavoji, T-razcepi
in ovirami (slika 4.25). Izkaze se, da je oblika in velikost domenskih struktur od-
visna od geometrije kanalcka, po kateri potuje. Opravil sem analizo spreminjanja
povrsine domen pri razlicnih pretokih in rezultate primerjal z dinamiko v linear-
nih kanalckih. Pokazal bom tudi, da lahko z ustrezno geometrijo mikrofluidi¢nih
kanalckov domenske strukture kontrolirano razpolavljamo in zdruzujemo.

(2) (b)

100 pm § 40 um

um
100|um

vvvvv

vvvvv

Eksperimente sem najprej izvajal v mikrofluidi¢nih kanalckih z vmesnimi zozitvami
Sirine 40 pm (slika 4.25a). Izdelal sem dve razlicni dolzini: 120pm in 420 pm (slika
4.26). Slika 4.26 prikazuje ¢asovni sekvenci premikanja domenske strukture skozi
obe zozitvi pri pretoku tekocega kristala, ki v nezozenem delu kanalcka Sirine 100 pm
ustreza kritiéni hitrosti v, &~ 42um/s. Tok znotraj zozitve je po Bernoullijevi enacbi
P+ %pvQ + pgy = konst. sorazmerno veéji, kar je izrazeno s spreminjajoc¢imi se bar-
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vami med prekrizanima polarizatorjema. Ne glede na dolzino zozitve se domena v
njej pospesi, po izhodu pa zopet upocasni, kar nakaze tudi sprememba interferenc-
nih barv. Pred vstopom v zozitev je domena elipsoidne oblike, v zozitvi se raztegne
v splosceno elipso z dolgo osjo v smeri toka, po izstopu pa se skréi nazaj v prvotno
obliko. Domena je po prehodu daljSe zozitve vedja kot po prehodu krajse. Cas
premikanja skozi daljSo zozitev je daljsi in znasa priblizno 3 sekunde, medtem ko
domena zapusti krajso zozitev ze v 1 sekundi.

v=42um/s 0.44s

Slika 4.26: Prehod domenske strukture skozi zozitev. Domenska struktura
z zacetno hitrostjo 42 um/s se premika skozi (a) krajso zozitev dolzine 120 pm eno
sekundo in skozi (b) daljSo zozitev dolzine 420 pm tri sekunde. Domena je vecja
po prehodu daljse zozitve, saj je dlje Casa izpostavljena hitrejSemu toku. Merilo:
50 pm.

Kinematiko domen skozi zozitve sem opazoval pri treh razlicnih hitrostih, ki v line-
arnem kanalcku s $irino 100 pm ustrezajo vrednostim 35 pm/s (pod kriti¢no vredno-
stjo), 42um/s (kriticna vrednost) in 50 um/s (nad kriticno vrednostjo). Pri vsaki
hitrosti sem eksperiment ponovil petkrat. Eksperimentalni rezultati spremembe po-
vrsine domen pri prehodu skozi krajso zozitev (polni kvadratki) so skupaj z rezultati
za navadni linearni kanalcek (prazni kvadratki) prikazani z grafom na sliki 4.27. V
linearnem kanalcku se domene pod kriti¢no hitrostjo kréijo in Ze na razdalji 200 pm
od nastanka anihilirajo v priblizno 3 sekundah (prazni rdeci kvadratki). Med preho-
dom skozi zozitev se domene povecajo, zato se celoten cas do anihilacije podaljSa na
vec kot 7 sekund, s tem pa tudi prepotovana razdalja na ve¢ kot 500 pm (polni rdeci
kvadratki). V linearnem kanalcku domene s kriticnim premerom pri kriti¢ni hitro-
sti potujejo s konstantno velikostjo (prazni ¢rni kvadratki). Zozitev razsiri domene
in na razdalji 500 pm v priblizno 4 sekundah dosezejo stirikratno zacetno velikost
(polni ¢rni kvadratki). Pri nadkriti¢ni hitrosti domene ne glede na obliko kanalcka
rastejo in se prilagajajo njegovi obliki (zeleni kvadratki). Rast je hitrejSa v kanalcku
z vmesno zozitvijo (polni zeleni kvadratki), razlika v povrsini domen pri kriticnem
in nadkriticnem pretoku pa se pojavi Sele po 400 pm prepotovani poti (polni ¢rni in
polni zeleni kvadratki).

Enak eksperiment sem ponovil se v daljsi zozitvi s Sirino 40 pm (slika 4.28).
Domene se pod kriti¢no hitrostjo po prehodu skozi zozitev v priblizno 4 sekundah
povecajo za faktor 3 (polni rdeci kvadratki). Za tem kratek c¢as ostajajo nespreme-
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Slika 4.27: Analiza spreminjanja velikosti domenskih struktur pri prehodu
skozi krajSo zozitev. Normirana povrsina domen (S59") v odvisnosti od razdalje
d po nastanku v linearnem kanalcku Sirine 100 pm brez (prazni kvadratki) in z vme-
snimi zozitvami sSirine 40 pm (polni kvadratki). PovrSina je normirana na povrsino
domen pred vstopom v zozitev. Meritve sem izvedel pri treh razli¢nih hitrostih glede
na stabilnost domen v linearnem mikrokanal¢ku: v ~ 35um/s (podkriti¢na hitrost,
rdeci kvadratki), v = v, &~ 42num/s (kriticna hitrost, ¢rni kvadratki) in v ~ 50pm/s
(nadkritiéna hitrost, zeleni kvadratki). Izkaze se, da zozitev v primerjavi z linearnim
kanalckom pospesi rast domen ne glede na njihovo zacetno hitrost.

njene velikosti, nato pa se postopoma kréijo in anihilirajo. Zaradi omejitve zornega
polja opti¢nega mikroskopa kréenje po daljsi prepotovani razdalji na grafu ni prika-
zano. V daljsi zozitvi je rast domen pri kritiéni (polni ¢rni kvadratki) in nadkriti¢ni
(polni zeleni kvadratki) hitrosti hitrejsa kot v krajsi zozitvi. Pri teh dveh preto-
kih domene narascajo priblizno z enako hitrostjo in dosezejo Stirikratno povecanje
zaCetne povrsine na razdalji 350 pm v 2.8 sekundah. Na razdalji 500 pm dosezejo
sestkratno vrednost prvotne velikosti. Primerjava med zozitvama pokaze, da so
domene po prehodu skozi daljso zozitev vecje kot po prehodu skozi krajso.
Domenske strukture rastejo in se pospesujejo tudi v kanalckih s serpentinastimi
zavoji. Eksperiment sem izvedel v dveh polkroznih zavojih Sirine 100 pm, kot je
prikazano na slikah 4.25b in 4.29. Laminarni hitrostni profil nematika vzdolz Sirine
kanalcka ima rahlo asimetrijo, saj je maksimum hitrosti pomaknjen k notranjemu
delu zavoja. Posledi¢no domene potujejo blizje notranjemu delu ukrivljnenega ka-
nalcka, kot je razvidno iz ¢asovne sekvence na sliki 4.29a za primer kriti¢ne hitrosti.
Potujoca domena se pri tem deformira najprej iz krozno-elipti¢ne oblike v ukrivljeno
obliko ter za tem v sploséeno palicasto obliko. Na sliki 4.29b je prikazana normirana
povrsina potujo¢ih domenskih struktur znotraj zavitega serpentinastega kanalcka pri
treh razlicnih pretokih nematika: 35um/s (podkritiéna vrednost, rdeci kvadratki),
42 pm/s (kriticna vrednost, ¢rni kvadratki) in 50 pm/s (nadkritiéna vrednost, zeleni
kvadratki). Zaradi ponovljivosti sem pri vsaki hitrosti eksperiment izvedel petkrat.

66



4.6. Manipulacija domen v razlicnih geometrijah kanalckov

7_ T : T T v T T ':' T J

] ; I

64 ﬁ L

] H H ]

54 ; .

o 4] B
EE % i :
Eg 34 | : ]
R B by ; @i % ]
= B i ]
EI I i ]

1 + & i -

0+ H o o o O o -
7777 .

0 100 200 300 400 500
d (um)

Slika 4.28: Analiza spreminjanja velikosti domenskih struktur pri prehodu
skozi daljSo zozitev. Normirana povrsina domen (S3o") v odvisnosti od razdalje
d po nastanku v navadnem linearnem kanalcku Sirine 100 pm brez (prazni kvadratki)
in z vmesnimi zozitvami Sirine 40 pm (polni kvadratki). PovrSina je normirana na
povrsino domen pred vstopom v zozitev. Meritve sem izvedel pri treh razlicnih
hitrostih glede na stabilnost domen v linearnem mikrokanalcku: v ~ 35um/s (pod-
kriti¢na hitrost, rde¢i kvadratki), v = v, &~ 42pm/s (kriti¢na hitrost, ¢rni kvadratki)
in v~ 50pm/s (nadkritiéna hitrost, zeleni kvadratki). Izkaze se, da zozitev v primer-
javi z linearnim kanal¢kom pospesi rast domen ne glede na njihovo zacetno hitrost.

Pri podkriti¢ni hitrosti domene preidejo samo prvi zavoj, saj se kljub rahlemu za-
¢etnemu povecanju povrsine zacnejo kréiti in se po prepotovani razdalji 500 pm v
priblizno 7 sekundah anihilirajo. Ta Zivljenjski ¢as je pri enaki hitrosti primerljiv z
zivljenjskim ¢asom domen pri prehodu skozi kratko zozitev. V kanalcku s serpenti-
nastimi zavoji se hitrosti rasti domen med kriti¢no in nadkriti¢no hitrostjo bistveno
razlikujejo. Na dolzini 500 pm pri kriti¢ni hitrosti povrsina domen zraste za faktor
2.5 glede na zacetno, pri nadkriti¢ni hitrosti pa za faktor 7. To se zgodi v 5-ih se-
kundah. Zaradi zavojev lahko pod polarizacijskim mikroskopom spremljamo daljso
prepotovano razdaljo kot pri zozitvah. Povrsina domen se pri nadkriti¢ni hitrosti po
prepotovani razdalji 900 pm poveca za faktor 18.5, kar je v primerjavi s kriticnim
pretokom za 2.6-krat ve¢. Opaziti je, da domene tik pred zavojem rastejo hitreje
kot v ravnem delu kanalcka.

Na podlagi eksperimentov ugotavljam, da zozitve in zavoji pospesijo potova-
nje in rast domen, kar podaljsa njihov Zivljenjski cas ter prepotovano razdaljo do
anihilacije pri Sibkih pretokih. Nasproten ucinek pa ima mikrofluidi¢ni kanalcek z
vmesnimi razsiritvami. Enak eksperiment sem namre¢ ponovil v kanalcku s kvadra-
tnimi razsiritvami, ki je shematsko prikazan na sliki 4.25c. Pretok tekocega kristala
se v razsiritvi upocasni, s tem pa tudi potujoce domenske strukture. Manjsa hi-
trost povzrodi skrcitev, kot je prikazano na sliki 4.30. Slika 4.30a prikazuje ¢asovno
sekvenco potovanja domene pri pretoku nematika, ki v linearnem kanalcku Sirine
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Slika 4.29: Domenske strukture v toku skozi serpentinaste zavoje. (a) Ca-
sovna sekvenca potovanja domene pri kritiéni hitrosti ve &~ 42pm/s. (b) Normirana
povrsina domen (S5O™) v odvisnosti razdalje d od nastanka domen. Povrsina je nor-
mirana na povrsino domen pred vstopom v zavoje. Meritve sem izvajal pri treh raz-
licnih hitrostih: v &~ 35pm/s (podkriti¢na hitrost, rdeci kvadratki), v = v, &~ 42pm/s
(kriticna hitrost, ¢rni kvadratki) in v ~ 50pm/s (nadkriticna hitrost, zeleni kva-

dratki). Izkaze se, da hitrost toka zelo vpliva na evolucijo domenskih struktur.
Merilo: 100 pm.

100 pm ustreza hitrosti 48 pm/s. V tem primeru domena za prepotovanje kvadratne
razsiritve velikosti 200pm x 200pm potrebuje priblizno 4.3 sekunde. Velikost do-
mene se po prehodu skozi razsiritev zmanjsa. Natancnejsi prikaz eksperimentalnih
rezultatov spreminjanja povrsine domen pri prehodu skozi razsiritev je na grafu na
sliki 4.30b. Razsiritev pri podkritiénem pretoku tokrat ne podaljsa zivljenjskega casa
domen, temvec¢ ga skrajSa (polni rdeci kvadratki). Tudi kriticna hitrost ne zadostuje
za njihovo prezivetje (polni ¢rni kvadratki), Sele nad kriti¢nim pretokom domene
uspesno zapustijo razsiritev (polni zeleni kvadratki). Pri tem se povrsina domen ob
vstopu v razsiritev zacne zmanjSevati, ob izhodu pa povecevati in prilagajati obliki
mikrofluidicnega kanalcka. Eksperiment jasno pokaze, da razsiritev ne glede na hi-
trost pretoka tekocega kristala zavira rast domenskih struktur. Prazni kvadratki na
grafu na sliki 4.30b prikazujejo spreminjanje povrsine domen v linearnem kanalcku
s Sirino 100 pm.
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Slika 4.30: Domenske strukture v toku skozi kvadratno razsiritev. (a) Ca-
sovna sekvenca potovanja domene pri hitrosti v &~ 48um/s. (b) Normirana po-
vrsina domen (S§on") v odvisnosti od razdalje d od nastanka v linearnem ka-
nalcku sirine 100 pm (prazni kvadratki) in kanalcku s kvadratno razsiritvijo velikosti
200pm x 200 pm (polni kvadratki). Povrsina je normirana na povrsino domen pred
vstopom v razsiritev. Meritve sem izvajal pri treh razli¢nih hitrostih: v ~ 35um/s
(podkriti¢na hitrost, rdeéi kvadratki), v = v, &~ 42pm/s (kriticna hitrost, ¢rni kva-
dratki) in v = 50pum/s (nadkritiéna hitrost, zeleni kvadratki). Upocasnjen pretok
tekocega kristala v razsiritvi upocasni in zavira rast domenskih struktur. Domene
prepotujejo razsiritev le z dovolj veliko zacetno hitrostjo. Merilo: 50 pm.

7 razlicnimi oblikami mikrofluidi¢nih kanalckov, prikazanimi na sliki 4.31, lahko
domenske strukture razpolavljamo in zdruzujemo brez uporabe laserske pincete ali
spreminjanja pretoka s kontrolerjem tlaka. Slika 4.31a prikazuje ¢asovno sekvenco

vvvvv

vvvvv

glavni kanalcek razcepi v dva stranska kanalcka s Sirino 100 pm. Razcepi se tudi
domena, nastali polovici pa se kréita in po priblizno 0.68 sekunde od razpolovitve
anihilirata. Podoben razcep domenske strukture je prikazan tudi v kanalcku Sirine
100 pm na sliki 4.31b. V tem primeru polovici potujeta po razli¢nih delih kanalcka
z manjo hitrostjo in se po priblizno 11-ih sekundah zdruzita. Casovna sekvenca
razcepa in zdruzitve domene je prikazana tudi na sliki 4.31c. Domena s hitrostjo
90 um/s vstopi v krozno razsiritev, kjer se zaradi manjse krozne ovire razpolovi in
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po 4.4 sekundah zdruzi. Slika 4.32 prikazuje ¢asovno sekvenco zdruzevanja dveh
zaporedno tvorjenih domen z lasersko pinceto. Pri tem je hitrost tekocega kristala
nad kriti¢no vrednostjo, velikost domene pa nad kriti¢nim radijem. Domeni rasteta,
se dotakneta in zdruzita. Zdruzitev domen je mozna, saj je polovicna disklinacija
njihovih zakljucenih zank s +1/2 prerezom topolosko enaka.

tekocega kristala se iz glavnega kanalcka razcepi v dva stranska, kar povzroci razcep
domene. Domeno lahko najprej razcepimo in za tem zdruzimo nazaj v prvotno
obliko, kot to prikazujeta ¢asovni sekvenci (b) v kanalcku iz dveh T-razcepov in (c)
v kanalcku s kroznimi ovirami. Merilo: 50 pm.
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Slika 4.32: Zdruzevanje dveh domenskih struktur v linearnem kanalcku.
Dve zaporedno tvorjeni domeni se nad kriti¢cno hitrostjo in nad kriticnim radijem
sirita, dotakneta in zdruzita. Merilo: 25 pm.

4.7 Kiralna stanja v homogenem nematiku in pre-
hodi med tokovnimi rezimi

Tok nematika se v homeotropnih mikrofluidi¢nih kanalckih najpogosteje razvije v
sibki in hitri tokovni rezim. Gre za topolosko razliéni stanji, ki ju locuje disklina-
cijska linija, zato je prehod med njima nezvezen. Za rezim Sibkega toka je znacilna
homeotropna ureditev molekul tekocega kristala, medtem ko se pri hitrem rezimu
molekule zaradi velike upogibne deformacije na sredini kanalcka poravnajo v smeri
toka. S preciznim nadzorovanjem pretoka pa se med omenjenima stanjema pojavi Se
dodatna kiralna struktura, za katero je znacilna zvojna deformacija. Ta deformacija
v toku doslej ni bila opazena, je pa pricakovana za nematike z majhno vrednostjo
zvojne elasticne konstante. V splosnem razlikujemo desnosuc¢no in levosuéno zvojno
deformacijo, v mikrofluidicnem kanalcku pa se lahko pojavita obe. Teoreti¢no stu-
dijo moznih stanj nematika 5CB v toku, ki potrjuje eksperimentalna opazanja, sta
naredila Simon Copar in Ziga Kos [61, 122].

Novo kiralno stanje se pojavi z zveznim prehodom iz homeotropnega stanja sib-
kega toka. Ta prehod se v toku nematika nukleira naklju¢no oziroma se vzpostavi
ob robovih in se razsiri preko Sirine kanalcka. Gre za metastabilno stanje, saj ga
opazimo samo z natancno regulacijo tokov in obicajno hitro preide v rezim hitrega
toka. V odvisnosti od profila toka se v nematiku lahko vzpostavi kiralno stanje (B*)
ali dvojno kiralno stanje z levo in desno sucénostjo (B¥). Pri relativno poc¢asnem
pospesevanju toka s simetri¢nim profilom hitrosti sibki tokovni rezim preide direk-
tno v hitrega brez vmesnega kiralnega stanja. Pri podobnem pospesevanju toka
z asimetriénim profilom hitrosti pa se pred hitrim rezimom razvije kiralno stanje
(slika 4.33a). Zaradi neznane sucnosti ga ozna¢imo z B*. Dvojno kiralno stanje
BT dobimo v primeru hitrega pospesevanja simetri¢nega profila (slika 4.33b). Raz-
licno su¢ni stanji sta loceni s solitonom, ki predstavlja nesingularni linijski defekt
s kon¢no majhno linijsko napetostjo. Zelo hitro pospesevanje asimetri¢cnega profila
blizu prehoda v hitri tokovni rezim (v &~ 77pm/s) povzroc¢i nastanek fluktuacij z
zametki kiralnih domen (slika 4.33c). Energija levosu¢nih in desnosu¢nih kiralnih
stanj je enaka, zato je soliton vzdolz toka tekocega kristala precej stabilen, vendar
dovzeten za dolgovalovna nihanja, kot prikazuje slika 4.34a. Slika 4.34b prikazuje v
kapljico ujeto kiralno stanje, ki se s solitonom loceno od preostalega toka premika
vzdolz roba kanalcka.
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Slika 4.33: Nastanek kiralnih stanj v toku homogenega nematika 5CB. (a)
Pocasno pospesevanje asimetriénega profila vodi v nastanek kiralnega stanja B*.
(b) Hitro pospesevanje simetri¢nega profila vodi v nastanek simetricnega kiralnega
stanja z nasprotno su¢nostjo B*. (c) Fluktuacije in pojav kiralnih domen B* pri
konstantnem pretoku so zgolj pri zelo hitrem pospesevanju asimetri¢nega profila
hitrosti do hitrega tokovnega rezima. Merilo: 25 pm.

Pretok v linearnem kanalcku Sirine 100 pm sem vzpostavljal in kontroliral s preciznim
kontrolerjem tlaka. Na hitrost toka in vzpostavitev razlicnih rezimov lahko vplivamo
z razlicnimi oblikami kanalckov. Vmesna zozitev v kanalcku, kjer pride do povecanja
pretoka, na primer ze pri nizjih vrednostih potisnega tlaka povzroci zvezni fazni
prehod homeotropne strukture ibkega toka v kiralni stanji BT (slika 4.34c). Vstop
v zozitev spremljajo znacilni dvolomni barvni vzorci Sibkega toka, ki so posledica
razlicnega naklona direktorskega polja. V kvadratni razsiritvi pride do zmanjsanja
pretoka nematika, zato je za razvoj kiralnega stanja potrebna vecja potisna sila
(slika 4.34d). Ne glede na pretok se opazi, da se v obeh geometrijah mikrofluidicnega
kanalcka zmeraj vzpostavita komplementarni kiralni stanji B in ne zgolj B*.
Direktorsko polje nematika se torej v toku lahko postavi v razlicna stanja, ki
ustrezajo Sibkemu toku (B), kiralnemu stanju (B* ali B¥) ali hitremu toku (D).
Slika 4.35a prikazuje precne preseke orientacij direktorskega polja za vsako izmed
teh stanj. V Sibkem tokovnem rezimu se direktorsko polje rahlo nagne v smeri
toka, v kiralnem stanju pa se direktorsko polje zasuka levo ali desno v xy-ravnini,
pravokotno na tok. Kiralni stanji sta med seboj zrcalni. V hitrem tokovnem rezimu
se na sredini kanalcka direktorsko polje poravna v smeri toka do maksimalnega kota,
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Slika 4.34: Vzpostavitev kiralnih stanj v razlicnih geometrijah mikroka-
nalckov. (a,b) Longitudinalno nihanje solitona in obcasno tvorjenje kiralnih ka-
pljic ob stenah kanalcka. Kiralni stanji BT v (c) zozitvi in (d) razsiritvi kanalcka.
Merilo: 25 pm.

pri katerem hidrodinamski navor med direktorskim poljem in smerjo toka izgine
(Lesliejev kot). Stopnjo zloma simetrije kiralnega stanja opredelimo z odklonom 6
direktorskega polja od navpicnice, kar prikazemo s Sirino oc¢rtane elipse na polarnem
grafu na sliki 4.35b. Prikazani so trije razli¢ni primeri za B stanja (¢rne puscice),
v rezimu hitrega toka pa je prikazan polkrozni obrat direktorskega polja po globini
kanalcka. Leva stran slike 4.35¢ prikazuje zvezni prehod sibkega tokovnega rezima v
stanji BT, lo¢eni s solitonom. Desna stran slike 4.35¢ prikazuje nezvezni prehod vseh
B stanj v D stanje oziroma v hitri tokovni rezim s samosvojo dinamiko tockastih
defektov.

Natancnejso analizo stanj v toku nematika 5CB in njihovih prehodov sta s pre-
prostimi 1D simulacijami direktorskega polja opravila Ziga Kos in Simon Copar
[122]. Raziskala sta vpliv hitrosti toka oziroma Ericksenovega stevila (Er) in ela-
sticne anizotropije K3/K7 na stabilnost kiralnega rezima (slika 4.36). Na faznem
diagramu je prikazano, da je Sibki tokovni rezim stabilen pri visjih vrednostih Ky /K
in manjsih vrednostih Er. Fazna meja med tokovnima rezimoma (bela ¢rtkana ¢rta)
je izrac¢unana po enacbi (Ky/Kj) = —ﬁ + D z eksponentom b = 1.36, asimp-
toto pri Ky/K; =9.88 in Er =0.97 pri Ko/K; =0. Pri vrednosti Er = 7.56 je
nakazana stabilizacija hitrega tokovnega rezima.
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Slika 4.35: Shematski prikaz moznih stanj direktorskega polja v toku ne-
matika. (a) Znacilni precni prerezi direktorskega polja za posamezno fazo. (b, c)
Polarni graf orientacije direktorskega polja in jakost zloma simetrije pri prehodih
med stanji. Avtor skice je Simon Copar.
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Slika 4.36: Fazni diagram stabilnosti akiralne B in kiralne B* faze. Rezim
sibkega toka (B) je znacilen za visoke vrednosti K2/K7 in majhna Er stevila. Nav-
picnica pri Erp = 7.56 oznacuje vrednost Ericksenovega stevila za stabilizacijo D
stanja. Avtor simulacije je Ziga Kos.
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Raziskal sem tudi vpliv lokalne manipulacije z lasersko pinceto na vmesno kiralno
stanje. V stanju B* lahko z laserskim snopom vzbudimo zrcalni stanji B* z vme-
snim nesingularnim solitonom (slika 4.37a). Ta je pripet na stene kanalcka in se
premika s tokom. To situacijo lahko dosezemo samo z dovolj veliko mocjo laserske
svetlobe (P > 200mW), pri ¢emer se tekoci kristal lokalno stali v izotropno fazo.
Tok nematika je pred segretim obmodcjem v kiralnem stanju B*, za snopom pa se
razcepi v zrcalni kiralni stanji BT z vmesnim solitonom. Ob izklopu laserja se ne-
matik hitro poravna nazaj v stanje B*, soliton s stanjem B¥ pa se pripet na steno
kanalcka pomakne naprej s tokom. Ob nenadnem izklopu laserja sprozimo lokalni
fazni prehod iz izotropne faze v nematsko fazo in zopet tvorimo pobeglo domensko
strukturo. V primeru, da sta v toku Ze prisotni kiralni stanji BT, lahko s premika-
njem laserskega snopa prec¢no na tok zanihamo soliton (slika 4.37b). Za te premike
je dovolj Zze manjsa moc laserja, ki ob hitrih premikih prav tako sprozi nastanek do-
men. Tudi tokrat ob nenadnem izklopu laserja nastane D domena, ki potuje vzdolz
solitona. V tem primeru kiralnih stanj ni mogoce preklapljati, saj razli¢no suc¢ni
stanji ze soobstajata na nasprotnih straneh solitona.

izklop laserja

izklop laserja
B+
D B'

B+

B

Slika 4.37: Vpliv laserskega snopa na kiralno stanje v toku nematika. 7
laserskim snopom lahko (a) preklapljamo med kiralnima stanjema B* in B ter (b)
manipuliramo soliton. Z nenadnim izklopom laserja tudi v tem rezimu tvorimo do-
meno s pobeglo D strukturo, ki se ujeta na soliton premika s tokom. Merilo: 25 pm.

Zrcalno simetrijo med kiralnima stanjema B¥ lahko zlomimo z dodanim kiralnim
dopantom. V nematik 5CB sem dodal 0.075 wt% desno-sucnega kiralnega dopanta
CB15 in na ta nacin dobil sibko kiralni nematik. Slika 4.38a prikazuje ¢asovno se-
kvenco prehoda sibkega tokovnega rezima v vmesno kiralno stanje. Zaradi dodanega
dopanta prevlada zgolj desno-suc¢no kiralno stanje, ki se iz sredine razsiri ¢ez celotno
sirino kanalcka. Na sliki 4.38b je prikazano tvorjenje pobegle domenske strukture z
lasersko pinceto ob nenadnem izklopu laserja. Domene so tokrat bolj okrogle oblike
in so obdane z ozkim obmocjem kiralnega stanja. Ob manipulaciji toka z lasersko
pinceto ne opazimo menjave med kiralnimi stanji.

Slika 4.39 prikazuje casovno zaporedje relaksacije kiralnih stanj nematika ob ne-
nadni zaustavitvi toka. Opazimo barvne proge brez tockastih defektov ali solitonov,
ki smo jih spremljali pri relaksaciji hitrega tokovnega rezima. Obe kiralni stanji,
B* in B¥, se reorientirata v homogeno homeotropno strukturo v manj kot sekundi.
Kljub njunim enakim barvnim progam pa se simetrija zrcalnega kiralnega stanja
B* odraza pri relaksaciji.
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Slika 4.38: Vzbuditev kiralnega stanja v toku Sibko kiralnega nematika.
(a) V tekocem kristalu 5CB sem z dodatkom 0.075 wt% desno-su¢nega kiralnega
dopanta CB15 prepredil nastanek zrcalnega stanja BT s solitonom. (b) Tvorjenje
pobegle domenske strukture z lasersko pinceto znotraj kiralne faze. Merilo: 25 um.

Slika 4.39: Relaksacija kiralnih stanj nematika v homeotropnem kanalcku
po zaustavitvi toka. Casovno zaporedje relaksacije (a) B* stanja in (b) B¥ stanj.
Reorientacija direktorskega polja vodi v tipi¢ne barvne proge, ki se anihilirajo v manj
kot sekundi. Relaksacija kiralnega stanja B¥ je zrcalna. Merilo: 25 pm.

0.28 s 0.76 s

4.8 Vpliv elektricnega polja na tokovne rezime
nematika

Molekule tekocega kristala imajo zaradi dielektri¢ne anizotropije in polarizabilnosti
mocan odziv na zunanje elektri¢no polje. Preliminarno sem preucil vpliv elektri¢nega
polja E na tok nematika 5CB in na orientacijske domenske strukture. Za ta namen
sem pri izdelavi mikrofluidi¢nega kanalcka uporabil navadna stekelca z naparjenimi
ITO elektrodami debeline 300 nm (podrobnosti v razdelku 3.7). Ob naelektritvi
elektrod z razlicnimi napetostmi se je med njimi vzpostavilo elektricno polje bodisi
precno (slika 3.14c iz razdelka 3.7) bodisi vzporedno s tokom (slika 3.14d iz razdelka
3.7). Spreminjal sem amplitudo in frekvenco stopnic¢aste modulacije napetosti pri
razlicnih pretokih tekocega kristala.

Najprej sem raziskal vpliv elektricnega polja, ki se vzpostavi precno glede na tok
nematika, in pri tem preklapljal smer s frekvenco stopnicaste modulacije. Najbolj
o¢itne spremembe v toku se opazijo pri frekvencah nekaj hertzov in amplitudah
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napetosti Uy nekaj voltov. Slika 4.40 prikazuje domensko strukturo, ki v toku s
hitrostjo 80 pm/s precka elektriéno polje s frekvenco 1.0 Hz. Ze pri amplitudi nape-
tosti 3.5V je opaziti rahlo preoblikovanje domene (slika 4.40a). Direktorsko polje
v domeni je v celoti poravnano s tokom, v obmocju elektrod pa se zaradi silnic ele-
ktricnega polja reorientira. Posledi¢cno domena potrebuje ve¢ ¢asa za prepotovanje
dolocene razdalje. Ko zapusti obmocje elektricnega polja, se ograjene tekocekristalne
molekule poravnajo nazaj v smeri mikrofluidi¢nega toka. Ce amplitudo napetosti
pove¢amo na £5.0V, se domena zaradi moc¢nejsih silnic elektri¢nega polja lahko raz-
polovi (slika 4.40b). Veéja kot je napetost, ve¢ ¢asa potrebuje domena za preckanje
obmocja elektrod z elektricnim poljem.

@  U=+35V xy [ (b U=+50V Xy
— T
| el e

AE -
JL1.0Hz 0.00s

Slika 4.40: Vpliv precnega elektri¢nega polja na tok nematskih domen. (a)
Silnice elektri¢nega polja ob manjsi napetosti povzrocijo Sibko reorientacijo direk-
torskega polja domene. (b) MocnejSe silnice elektriénega polja povzrocijo razcep
domenskih struktur. Merilo: 25 um.

7 elektricnim poljem prec¢no glede na tok nematika lahko s preciznimi nastavitvami
napetosti in toka povzro¢imo motnjo, ki vodi v nastanek domenskih struktur brez
uporabe laserske pincete (slika 4.41). Slika 4.41a prikazuje ¢asovno sekvenco nasta-
janja dveh vzporednih domen z elektricnim poljem frekvence 0.5 Hz in Uy = £5.0V
v toku s hitrostjo 85 pm/s. Pri tem je za nastanek domen potrebne priblizno 0.6
sekunde. Izkaze se, da lahko z elektricnim poljem vplivamo na polozaj solitona, ki
se pojavi med zrcalnima kiralnima stanjema B*. Tak primer manipulacije je bil
narejen pri amplitudi napetosti +£4.0V in frekvenci 1.0 Hz in je prikazan na sliki
4.41b. Ce napetost in frekvenco $e dodatno povetamo, se za elektrodami vzpostavi
rezim hitrega toka, medtem ko pri nizjih vrednostih ni opaziti izrazitejSih uc¢inkov
elektriénega polja.
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Slika 4.41: Manipulacija toka nematika s prec¢nim ravninskim elektri¢nim
poljem. (a) Z elektriénim poljem povzro¢imo motnjo, ki vodi v nastanek dveh vzpo-
rednih domenskih struktur. (b) S silnicami elektri¢nega polja nihamo nesingularni
soliton med zrcalnima kiralnima stanjema B*. Merilo: 25 pm.

Slika 4.42 prikazuje vpliv elektri¢nega polja, ki se s frekvenco stopnicaste modula-
cije obraca v smeri oziroma v nasprotni smeri toka tekocega kristala (podrobnosti v
razdelku 3.7). Domena teZi k poravnavi z elektricnim poljem, zato se ujeto direktor-
sko polje obraca v smeri E. To vpliva na spremembo oblike in interferencne barve,
kot je prikazano na ¢asovnem zaporedju slik 4.42a. Domena se premika s hitrostjo
80 um/s Cez elektriéno polje s frekvenco 1.0 Hz in Uy = £3.5V. Tak nadin vzposta-
vljanja elektri¢nega polja pri amplitudi napetosti £8.0V in frekvenci 0.3 Hz v toku
s hitrostjo 86 pm/s vodi v tvorjenje nematskih domenskih in kiralnih struktur brez
laserske pincete (slika 4.42b). Ce napetost znizamo na Uy = +7.0V in frekvenco po-
visamo na 0.5 Hz, ustvarimo motnjo, ki vodi v zaporedno nastajanje kiralnih domen
(slika 4.43).

S preliminarnimi eksperimenti sem pokazal, da je manipulacija tokovnih rezimov
nematika in orientacijskih domenskih struktur poleg laserske pincete, temperature
in geometrij mikrofluidi¢nih kanalckov mozna tudi z drugimi zunanjimi polji, na
primer z elektri¢nim. Direktorsko polje tekocega kristala tezi k poravnavi s silnicami
elektricnega polja, kar je za “vzbujena” orientacijska stanja nematika 5CB pokazal
tudi Pieranski s sodelavci [54, 55]. Zato sklepam, da bi kombinacija mikrotokov in
elektricnega polja lahko bila uporabna za razli¢na sortiranja in usmerjanje nematskih
domenskih in drugih struktur v kompleksnih mikrofluidi¢nih vezjih.
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Slika 4.42: Vpliv elektri¢cnega polja, ki je poravnano vzporedno s tokom
nematika. (a) Silnice elektri¢nega polja ob manjsi napetosti povzrocijo sibko reori-
entacijo direktorskega polja domene. (b) Z elektri¢nim poljem povzro¢imo motnjo,
ki vodi v nastanek kiralnih in pobeglih domenskih struktur. Merilo: 25 pm.

3

v = 86 pm/s

Slika 4.43: Casovna sekvenca nastajanja kiralnih domen z elektri¢nim po-
ljem v toku nematika. 7 elektricnim poljem, ki se obraca v smeri in v nasprotni
smeri toka tekocega kristala, lahko tvorimo zaporedje kiralnih domen. Merilo: 25 pm.
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Poglavje

Zakljucek

V doktorski nalogi sem se ukvarjal z raziskovanjem vplivov razliénih zunanjih polj
na tokovne rezime nematskih tekocih kristalov in v njih nastalih domenskih struktur
v homeotropnih mikrofluidi¢nih kanalckih. Povezal sem eksperimentalno mikroflu-
idiko tekocih kristalov z lasersko pinceto in polarizacijsko opti¢no mikroskopijo ter
raziskal nastanek, (meta)stabilnost in dinamiko nematskih domenskih struktur in
tokovnih rezimov. Osredotocil sem se na strukturne spremembe in prehode v razlic-
nih tokovnih rezimih ter proucil vplive temperature, elektricnega polja in geometrije
mikrofluidi¢nih kanalckov. Raziskovalno delo doktorske naloge je bilo eksperimen-
talno in podprto s teoreti¢nimi rezultati Zige Kosa in Simona Coparja s FMF UL.
Modeli temeljijo na Landau-de Gennesovi teoriji tekocih kristalov in Ericksen-Leslie-
Parodijevih enacbah nematodinamike. V povezavi z eksperimentalnimi rezultati sem
predstavil tudi nekaj rezultatov numeri¢nih simulacij, ki jih je pripravila sodelujoca
skupina prof. Juana de Pabla z Univerze v Chicagu.

V razdelku 4.1 sem najprej predstavil vpliv laserskega snopa opti¢ne pincete na
mirujoci nematik 5CB v homeotropni tekocekristalni celici in v homeotropnem mi-
krofluidiécnem kanalc¢ku. Laserska svetloba zaradi absorpcije v prevodni I'TO plasti
na dnu kanalcka tekoci kristal lokalno stali v izotropno fazo in povzroci reorientacijo
direktorskega polja, kar pod polarizacijskim opti¢cnim mikroskopom opazimo kot si-
metri¢ni barvni krog. Laserskemu snopu lahko dolo¢imo sekvenco tock, po katerih
potuje in na ta nacin tvorimo razli¢ne vzorce interferencnih barv. Izkaze se, da vrte-
nje sekvence tock v obliki linije v nematiku vzbudi nestabilno planarno orientacijsko
stanje, ki je od homeotropne okolice lo¢eno z mejno linijo. To nakazuje moznost
socasnega obstoja razlicnih orientacijskih stanj znotraj enokomponentne nematske
faze.

V razdelku 4.2 sem predstavil razvoj Sibkega in hitrega tokovnega rezima nema-
tika 5CB ter z ugotovitvami teoreticnega modela in numeri¢nih simulacij razlozil
sklopitev direktorskega polja s hitrostnim poljem. V sibkem toku se direktorsko
polje po globini kanalcka uredi v obliko loka, zato taksno stanje po analogiji z an-
gleskim poimenovanjem imenujemo “bowser” stanje. V hitrem toku se direktorsko
polje od zgornjega in spodnjega roba kanalcka zavrti za kot 7/2 do sredine ka-
nalcka in s tem ustvari obliko bajalice, kar imenujemo “dowser” stanje. Pokazal
sem, da lahko posamezna orientacijska stanja hitrega tokovnega rezima oziroma v
domene ujete pobegle strukture v sibkem toku tvorimo z zaporedjem lokalno indu-
ciranih temperaturnih faznih prehodov z lasersko pinceto. Domene so s fazno mejo
v obliki defektne zanke lo¢ene od homeotropne okolice, v kateri se transportirajo
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in prilagajajo hidrodinamskemu toku. S podrobno analizo evolucije hidrodinamskih
stanj sem skonstruiral fazni diagram prehodov med podkriticnim in nadkriticnim
obmocjem parametrov, ki kvantitativno locijo kréenje in Sirjenje topolosko ograjene
nematske faze v mikrofluidicnem kanalcku. S tehniko rezanja z laserskim snopom
lahko manipuliramo velikosti domenskih struktur, njihovo velikost in obliko pa lahko
ohranjamo z modulacijami pretoka. Preucil sem tudi rekonfiguracijo in relaksacijske
procese direktorskega polja v domenah v razlicno moduliranih pretokih in pokazal
nastanek tockastih defektov in solitonov z lastno dinamiko (razdelek 4.3). Rezultati
v razdelku 4.2 in 4.3 so potrdili prvo raziskovalno tezo (razdelek 1.2).

V razdelku 4.4 sem pokazal, da je orientacijske domenske strukture mogoce tvo-
riti tudi v tekocem kristalu CCN z negativno dielektri¢no anizotropijo. Izkaze se,
da je dinamika nematika CCN v toku zelo podobna dinamiki nematika 5CB.

Temperaturni fazni prehodi moc¢no vplivajo na razvoj tokovnih rezimov. V raz-
delku 4.5 sem pokazal, da fazni prehod v teko¢em nematiku iz izotropne v nematsko
fazo poleg ostankov izotropnih domen privede do spontanega nastajanja nematskih
domen s pobeglim direktorskim poljem. Domene so opti¢no in strukturno razlicne
in se zaradi razlicne stopnje urejenosti med seboj ne zlivajo. Temperaturni ucinki
in mocnejse fluktuacije direktorskega polja v toku zmanjsajo stabilnost z laserjem
segrete nematske plasti, povzrocijo prehode med tokovnimi rezimi pri nizjih vre-
dnostih tlaka ter omogocijo tvorjenje orientacijskih domen pri nizjih moceh laserske
svetlobe. Rezultati so potrdili drugo raziskovalno tezo (razdelek 1.2).

Dimenzije mikrofluidi¢nih kanalckov vplivajo na obliko, velikost in zivljenski cas
domenskih struktur (razdelek 4.6). Domene lahko manipuliramo s kanaléki raz-
licnih geometrijskih oblik brez uporabe laserske pincete ali spreminjanja pretoka s
preciznim kontrolerjem tlaka. Zozitve in serpentinasti zavoji pospesijo njihov tran-
sport in rast, razsSiritve pa jih ne glede na hitrost pretoka zavirajo. Kombinacije
razcepov glavnega kanalcka v obliki ¢rke T vodijo do razcepa, zdruzevanja in sorti-
ranja posameznih domen. V razdelku 4.6 sem tako potrdil tretjo raziskovalno tezo
(razdelek 1.2).

Precizno vzpostavljanje toka nematika v mikrokanalckih lahko privede do na-
stanka in stabilizacije kiralnih domenskih stanj (razdelek 4.7). V odvisnosti od
hitrostnega profila toka in razmerja elasticnih konstant se lahko razvijeta kiralni
stanji z vmesnim nesingularnim solitonom ali brez. Gre za metastabilni stanji, ki se
pojavita z zveznim faznim prehodom iz sibkega tokovnega rezima, zaradi metastabil-
nosti pa hitro preideta v rezim hitrega toka. Z lasersko pinceto lahko preklapljamo
med kiralnima rezimoma, majhna koli¢ina dodanega kiralnega dopanta v nematiku
pa zatre razvoj dvojnega kiralnega stanja z vmesnim solitonom. Predstavljeni re-
zultati povzemajo prva opazanja takih stanj v toku nematikov in potrjujejo cetrto
raziskovalno tezo (razdelek 1.2).

V zadnjem razdelku 4.8 sem predstavil preliminarne rezultate vpliva elektricnega
polja na tokovne rezime v homeotropnem mikrofluidicnem kanalcku. Pokazal sem,
da lahko s silnicami elektricnega polja bodisi preéno na tok bodisi vzporedno s
tokom vplivamo na razvoj in dinamiko domenskih struktur. Manipulacija toka z
elektricnim poljem obicajno vodi v nastanek kiralnih in nematskih domen, povzroci
nihanje nesingularnega solitona med kiralnima stanjema oziroma v Sibkem tokovnem
rezimu vzpostavi rezim hitrega toka od elektrod naprej. Vplivamo lahko celo na
orientacijo direktorskega polja domen in s tem povzroc¢imo njihov razcep.
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V okviru doktorske naloge sem razvil eksperimentalni pristop v mikrofluidiki te-
kocih kristalov, ki omogoca kontrolirano vzpostavljanje tokovnih rezimov ter tvor-
jenje in transport domenskih struktur v hidrodinamskem toku. Rezultati doktorske
naloge so doprinos k raziskavam kompleksnih tekocin, saj gre za prvi primer stabi-
lizacije dinami¢nih mikrostruktur ¢iste anizotropne tekocine s kombinacijo razlicnih
zunanjih polj. Eksperimentalna raziskava skupaj z rezultati teoreticnega modela
in numeri¢nih simulacij odpira nove moznosti za raziskave neravnovesne dinamike
v aktivnih in bioloskih sistemih ter nudi moznosti razvoja aplikacij za senzorske
tehnologije in digitalne zaslone.
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