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Kapitel 1

Motivation

Vergleicht man die Ausmaße von Computern aus den fünfziger Jahren mit den

heutigen, stellt man einen enormen Größenunterschied fest: Turnhallen füllende

Rechenmaschinen, die mit Röhren betrieben und mit Lochkarten programmiert

wurden, stehen tragbaren, mit allen Rechenoperationen ausgestatteten schnellen

Taschenrechnern, Mobiltelefonen oder gar zusammenrollbaren und ebenfalls in

die Tasche steckbaren Touchscreens mit integrierten Computern gegenüber. Auch

bei vielen anderen technischen Geräten kann man diese starke Tendenz der Mi-

niaturisierung beobachten. Aber erst der extreme Kenntniszuwachs im letzten und

diesem Jahrhundert auf dem mikroskopischen Gebiet haben diese Entwicklungen

und Erneuerungen möglich gemacht. Während anfangs der Fokus vor allem auf

die Mikroelektronik gerichtet war, erfreut sich nun seit einiger Zeit die Mikro-

dynamik immer größeren Interesses. Man träumt von einem Lab-on-a-chip. Das

heißt, man erwartet einen analogen Schritt der Größenabnahme im Analyse- und

Reaktionsbereich: von einem makroskopischen Labor auf ein chipkartengroßes

Westentaschenlabor, welches die gleiche Funktionalität aufweist. Unabhängig ob

nun im medizinischen, z.B. für die Blutanalyse, im lebensmittelchemischen oder

anderen Bereichen wäre damit die Möglichkeit gegeben, kleinste Mengen einer

1



KAPITEL 1. MOTIVATION 2

Flüssigkeit zeit- und ortsnah zu analysieren. Gerade für die medizinische Versor-

gung außerhalb bzw. weit entfernt von Kliniken und Arztpraxen ist diese Ent-

wicklung sehr interessant. Eine der bis dato wenigen erfolgreichen Anwendungen

ist z.B. die Chipelektrophorese [1]. Was unter anderem fehlt, ist ein zuverlässiger

Transport und die Bewegungssteuerung der Partikel- und Flüssigkeitsmengen.

In dieser Diplomarbeit werden die Bewegungen von paramagnetischen Kolloi-

den (Polystyrolkugeln) auf magnetischen Blasengitterstrukturen in Granatfilmen

unter Einfluss externer Magnetfelder untersucht. Diese 2,8 µm großen Polysty-

rolkugeln bieten die Möglichkeit beladen und dann über mikroskopische Struk-

turen gesteuert zu werden. Die Beladung mit Proteinen oder anderen biologischen

Systemen und Stoffen kann z. B. durch Andocken an funktionelle Gruppen der

Partikeloberfläche erfolgen. Mit Hilfe solcher Kolloide wurden bereits erfolg-

reich Mausmakrophagen ([2]) und Hefezellen ([3]) über solche Granatfilme trans-

portiert, sowie Mikrorührer betrieben ([4]). Auch das Anheften und der gezielte

Transport weiterer biologisch interessanter Stoffe ist denkbar.

Die untersuchten Granatfilme (mit einer Fläche von ∼ 1 cm x 1 cm) sind ferri-

magnetisch und besitzen ursprünglich Streifenstrukturen von magnetischen

Domänen mit gleicher Breite, die erst durch Behandlung mit externen Magnet-

feldern in eine Blasengitterkonformation gebracht werden. Beide Muster sind in

Abbildung 1.1 zu sehen. Während die Streifen ohne externen Einfluss unverändert

bleiben, sind die Blasen metastabil. Das heißt, sie sind auch nach Abschalten der

erzeugenden Magnetfelder stabil, relaxieren aber mit der Zeit in die Streifenstruk-

tur zurück. Die Relaxationszeit kann mehrere Wochen betragen. Dies erlaubt es

mehrere Untersuchungen, der durch externe Magnetfelder gesteuerten Partikelbe-

wegung auf einer Blasengitterstruktur, durchzuführen. Die Domänen unterschied-

licher Helligkeit in der magnetischen Streifen- oder Blasengitterstruktur sind Be-

reiche unterschiedlicher Ausrichtung der magnetischen Momente. Dank dem Ein-
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satz eines Polarisationsmikroskops kann man die Domänen unter Ausnutzung des

optischen Faraday-Effekts sichtbar machen.

Abbildung 1.1: links: Granatfilm mit typischem Streifenmuster, rechts: Granat-

film mit erzeugter Blasengitterstruktur und darauf pipettierten

paramagnetischen Kolloiden (die verschiedenen Farben der Gra-

natfilme sind allein durch eine unterschiedliche Beleuchtung be-

dingt)

Die Blasengitter sind ursprünglich aus der Forschung auf der Suche nach einem

Informationsspeicher für Computer bekannt [5]. Die Blasenzentren haben den

doppelten Abstand d zueinander wie die Streifen. Sie sind hexagonal angeord-

net und besitzen dementsprechend drei Blasengitterachsen. Entlang dieser können

sich die paramagnetischen Partikel über den Granatfilm unter Einfluss externer

Magnetfelder bewegen. Wie erwähnt, handelt es sich bei den Partikeln um Kolloi-

de, die in Wasser dispergiert sind. Sie werden in µl-Mengen auf den Granatfilm

pipettiert und lagern sich entsprechend ihrer magnetischen Eigenschaften über

den Blasenflächen an. Durch externe periodisch variierende Magnetfelder wird

die Energielandschaft verändert und die Kolloide beginnen sich zu bewegen. Je

nach Stärke, Frequenz und Richtung der externen Felder bewegen sie sich nur im

Kreis, triangulär zwischen den Blasen oder springen von einer zur nächsten Blase
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über deren Zwischenräume [6].

Abbildung 1.2: schematische Darstellung des Blasengitters auf dem Granatfilm

mit den Kristallachsen 10 und 01, dem Blasenradius R, dem

Gitterabstand d, der vom externen Magnetfeld H und der Pro-

bennormalen eingeschlossene Winkel ϑ und ϕ, der Winkel zwi-

schen der Tangentialkomponente des Magnetfeldes und der 10-

Blasengitterrichtung in der Probenebene

Interessant in dieser Arbeit ist vor allem, wie die Sprungrichtung von der Rich-

tung des externen Feldes abhängt. Dabei ist ϕ (siehe dazu auch Abbildung 1.2)

als Winkel zwischen der Blasengitterachse 10 und der Tangentialkomponente des

Magnetfeld H definiert. Es soll also untersucht werden, bei welchem Winkel ϕ

die Partikel welcher Gitterrichtung folgen und bei welchem Winkel die Bewe-

gungsrichtungen ineinander übergehen. Außerdem besteht die Frage, ob sich der

Wechsel der Richtung in einem bestimmten Winkelbereich oder nur exakt bei

dem Übergangswinkel von 30 ◦, bei dem die Magnetfeldrichtung genau zwischen

zwei Kristallachsen zeigt, abspielt. Im vorliegenden Fall ist die Blasengitterstruk-

tur, über die sich die Kolloide bewegen, hexagonal. Der Winkel zwischen zwei

benachbarten Kristallachsen beträgt also 60 ◦. Daher sind die Bereiche um die

Winkel ϕ = 0 ◦ und 30 ◦ von besonderem Interesse. Es ist auch zu untersuchen in-
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wieweit eine Veränderung der Frequenz des externen Magnetfeldes die Verweil-

dauer der Partikel an bestimmten Blasengitterpunkten und ihr Sprungverhalten

beeinflusst.

Ist die Partikelbewegung zufällig oder deterministisch? Gehen die Bewegungs-

richtungen bei den genannten Winkeln ϕ, die genau zwischen zwei Blasengitter-

achsen und damit Bewegungsrichtungen der Kolloide zeigen, kontinuierlich oder

sprunghaft ineinander über? Wie werden die Partikel transportiert? Und wie lässt

sich der Partikeltransport beeinflussen und die Bewegungsrichtung dieser Kolloi-

de gezielt umschalten?

Diese Fragestellungen sollen in dieser Arbeit geklärt werden. In diesem Zusam-

menhang werden Experimente mit Kolloiden auf den Blasengitterstrukturen in

Granatfilmen in externen Magnetfeldern durchgeführt und deren Ergebnisse mit

denen der Theorie durch Simulation der Energielandschaften der Partikel vergli-

chen.



Kapitel 2

Theorie

2.1 Textur in Granatfilmen

Wie in Kapitel 1 geschildert, ist das Interesse in dieser Arbeit auf die Bewegungs-

richtung von paramagnetischen Kolloiden auf magnetischen Blasengitterstruktu-

ren in Granatfilmen unter Einfluss externer Magnetfelder gerichtet. Um die Textur

der magnetischen Domänen im Granatfilm und die paramagnetischen Partikel be-

obachten zu können, wird ein Polarisationsmikroskop genutzt.

Betrachtet man den Granatfilm allein unter dem Polarisationsmikroskop, kann

man magnetische Strukturen erkennen, die sogenannten Weiss’schen Bezirke. Im

Normalfall findet man magnetische Streifendomänen in dem Granatfilm vor. In

dieser Arbeit werden diese Streifenmuster in Blasengitterstrukturen überführt (sie-

he Abbildung 1.1), da auf diesen Blasenmustern die Bewegung der paramagne-

tischen Kolloide besonders interessant ist. Damit beobachtetet man unter dem

Polarisationsmikroskop Weiss’sche Bezirke, die im Fall der Magnetblasen zylin-

derförmig und durch eine 180◦-Bloch-Wand von ihrer Umgebung abgegrenzt sind.

Der Eisengranatfilm besteht aus dem ferrimagnetischen Material

Y2,5Bi0,5Fe5−qGaqO12 (q=0,5 -1) ([5] und [7]). Ferrimagnetismus bedeutet, dass

6
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der Stoff Elementarmagneten besitzt, die sich ohne Einwirken von äußeren Fel-

dern durch eine innere Wechselwirkung spontan abwechselnd antiparallel und par-

allel zueinander in begrenzten Domänen, den Weiss’schen Bezirken, ausrichten.

Jedoch hebt sich die Magnetisierung der entgegengesetzt ausgerichteten magneti-

schen Momente nicht gegenseitig auf, wie es beim Antiferromagneten der Fall ist.

Eine der beiden Magnetisierungsrichtungen hat ein stärkeres Moment, wodurch

jeder Weiss’sche Bezirk eine Gesamtmagnetisierung besitzt. Damit unterscheidet

sich der Ferrimagnet nur in der Ausrichtung der magnetischen Momente, aber

nicht in der Anordnung in Weiss’sche Bezirke vom Ferromagneten. Während im

Ferromagneten alle magnetischen Momente innerhalb einer Domäne in eine Rich-

tung zeigen und somit eine starke Gesamtmagnetisierung erzeugen, weisen die

Weiss’schen Bezirke der Ferrimagneten eine schwächere Magnetisierung auf.

Die Größe solcher Domänen variiert zwischen 10−5 und 10−3 m und alle

Weiss’schen Bezirke sind durch Bloch-Wände von den angrenzenden, entgegen-

gesetzt magnetisierten Domänen getrennt. Diese magnetischen Strukturen kom-

men beim Ferrimagneten durch eine Überlagerung von Austauschwechselwir-

kung und Dipol-Dipol-Wechselwirkung zustande [8]. Während die Austausch-

wechselwirkung kurzreichweitig ist und die elementaren magnetischen Momente

parallel ausrichtet, ist die Dipolwechselwirkung sehr schwach und hat eine große

Reichweite. Würde der gesamte Ferrimagnet nur aus einer einzigen Domäne be-

stehen, würde die Austauschenergie den günstigsten, also niedrigsten Wert anneh-

men, jedoch wäre die außerhalb des Ferrimagneten gespeicherte magnetische Fel-

denergie maximal. Mit zunehmender Domänenzahl sinkt diese Feldenergie, aber

durch den Aufbau von Bloch-Wänden muss Arbeit gegen die Austauschkräfte ver-

richtet werden. Das System stellt sich auf das Energieminimum der Summe aus

Wandenergie und magnetischer Feldenergie ein und man erhält für die verwen-

dete Granatfilmprobe das beobachtete Streifenmuster. Die Breite d
2 der Domänen
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hängt von der Zusammensetzung des Materials ab. Im vorliegenden Fall beträgt d

= 13,5 µm. Bei der Streifenmusterentstehung startet die Domänenbildung an ver-

schiedenen Stellen in der Granatfilmoberfläche. Würde die Domänenbildung nur

an einem Punkt beginnen, würde man ein regelmäßiges symmetrisches Streifen-

muster erhalten. Durch die verschiedenen Ausgangszentren und damit verschie-

denen Ausrichtungen der Streifendomänen kommt es bei deren Verbindung zu

einem Gesamtmuster zu Krümmungen und Kurvenbildung und somit zu einem

unsymmetrischen Streifenmuster auf dem untersuchten Granatfilm.

Setzt man Ferrimagneten einem externen Magnetfeld aus, richten sich die ele-

mentaren magnetischen Momente nach diesem aus, wodurch die Weiss’schen Be-

zirke mit gleicher Ausrichtung wie das externe Feld zu wachsen beginnen. Die

Bloch’schen Wände verschieben sich solange bis die Sättigungsmagnetisierung

erreicht ist und alle Elementarmagneten in eine Richtung zeigen.

Benutzt man für das externe Magnetfeld ein Wechselfeld, kann der ferrimagneti-

sche Granatfilm metastabile, kreisrunde Weiss’sche Bezirke ausbilden. Der Wert

der anzulegenden Frequenz des externen Magnetfeldes bewegt sich für den hier

verwendeten Granatfilm im Bereich von υ = 0,5 bis 2 kHz. Überschreitet das ex-

terne Feld H die Sättigungsmagnetisierung H >Ms = 1,02·104 Am−1, wird die

erzeugte Blasengitterstruktur zerstört. Die Probe erhält nach Abschalten des ex-

ternen Feldes wieder ihre Weiss’schen Streifendomänen.

2.2 Partikel

Auf den in Abschnitt 2.1 beschriebenen Granatfilm werden in reinem Wasser

gelöste paramagnetische Kolloide pipettiert um deren Bewegungsverhalten in Ab-

hängigkeit der Richtung eines externen Magnetfeldes zu studieren. Die benutzten

sphärischen Kolloide sind Polystyrolkugeln mit einem paramagnetischen Magnetit-
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kern (siehe Abbildung 2.1). Dieser Kern erlaubt es den Kolloiden auf das externe

Magnetfeld und das des magnetischen Blasengitters im Granatfilm zu reagieren

und eine Partikelbewegung hervorzurufen.

Paramagnetismus bedeutet, dass der Magnetitkern des Partikels mikroskopische

magnetische Momente enthält, die durch die thermische Fluktuation zufällig aus-

gerichtet sind. Sie sind unabhängig voneinander und ein gesamtmagnetisches Mo-

ment ist nicht vorhanden. Erst durch Anlegen eines äußeren Magnetfeldes werden

die Momente ausgerichtet und ergeben in ihrer Summe eine Gesamtmagnetisie-

rung M. Diese ist proportional zum angelegten Magnetfeld H:

M = χH (2.1)

Die magnetische Suszeptibilität χ gibt dabei die Magnetisierbarkeit eines Stoffes

an und ist für Paramagneten positiv. Je größer χ ist, desto leichter ist ein Stoff

magnetisierbar. Für die im Experiment eingesetzten Polystyrolkugeln beträgt

χ = 0,17.

Abbildung 2.1: paramagnetische Polystyrolpartikel mit einem Durchmesser von

2a = 2,8 µm [9]

Die paramagnetischen Partikel, deren Durchmesser 2a = 2,8 µm beträgt, sind mit
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dissoziierten Carboxylgruppen (COO-) beschichtet. Dadurch sind sie negativ ge-

laden und hydrophil.

2.3 Partikelbewegung

Die Bewegung der paramagnetischen Kolloide auf dem Granatfilm folgt den Mi-

nima des Potentials der Energielandschaft. Diese Energielandschaft entsteht durch

die Interaktion der paramagnetischen Partikel mit dem externen Magnetfeld und

dem des Granatfilms. Durch die Änderung der Ausrichtung der Blasengitterach-

sen des Granatfilms (siehe Abbildung 1.2) zur Richtung des externen Magnetfel-

des kann die Bewegungsrichtung der Partikel beeinflusst und teilweise gesteuert

werden.

Das Gesamtmagnetfeld setzt sich zum einen aus zwei externen gleichermaßen pe-

riodisch variierenden Feldern parallel sowie senkrecht zur Granatfilmprobe und

zum anderen aus dem dadurch ebenfalls periodisch schwankenden Magnetfeld

der Blasengitterstruktur zusammen. Man erhält eine Art Ratschenpotential.

Ohne externe Magnetfelder befinden sich die Kolloide aufgrund ihrer parama-

gnetischen Eigenschaften oberhalb der Blasen [10]. Durch das Anlegen eines ex-

ternen Magnetfeldes senkrecht zur Granatfilmprobe, steuert man die Größe der

Blasen und die Lokalisierung der Potentialminima der Energielandschaft des Par-

tikels. Ist die externe Magnetfeldrichtung parallel zu der Richtung der magneti-

schen Momente in den Blasen, vergrößern sich die Blasen und die Kolloide befin-

den sich über ihnen. Bei der antiparallelen Ausrichtung befindet sich das Energie-

minimum genau zwischen den Blasen - im Zwischengitterplatz.

Die Bewegung der paramagnetischen Partikel auf dem Blasengitter in einem ex-

ternen Magnetfeld kann anhand der Abbildung 2.2 des Ratschenpotentials V be-

schrieben werden. So entspricht hier t = t1 der parallelen Ausrichtung in der ersten
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Abbildung 2.2: die Partikelverteilungsfunktion p zeigt, dass die Partikel bei

t = t1 und t = t3 in den Energieminima des Ratschenpotentials V

lokalisiert sind, während sich bei t = t2 (Ratschenpotential aus)

die Partikel frei bewegen können

Schwingungshalbperiode des externen Magnetfeldes: alle Partikel befinden sich

über der Blase des Granatfilms. Für ein kritisches Magnetfeld (bei t = t2) sind sie

frei beweglich und können sich so auch in die Zwischenräume der Blasen bewegen

und finden an diesen Zwischengitterplätzen für t = t3 ein Energieminimum. Die

Partikelverteilungsfunktion p gibt an, wo sich die Kolloide räumlich aufhalten.

Man erkennt, dass durch die Partikeldiffusion bei abgeschaltetem Ratschenpoten-

tial ein gewisser Anteil der Partikel (in t = t2 rot dargestellt) sich soweit von ihrem

Ausgangspunkt entfernen kann, dass sich diese Partikel bei erneutem Anschalten

des Potentials im nächstgelegenen Minimum befinden (linker kleiner Peak bei

t = t3).

Die benötigte Asymmetrie des Ratschenpotentials erhält man durch ein externes

Magnetfeld, welches parallel zur Richtung der Probenebene angelegt ist. Je nach

Stärke des externen Feldes und Winkel zur Blasengitterachse kann man dabei die

Richtung und die Menge der hüpfenden Partikel beeinflussen. Der Fokus dieser

Arbeit liegt vor allem auf dem Einfluss des Winkels ϕ auf die Bewegungsrichtung

der Kolloide.
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2.4 Polarisationsmikroskopie

Um die in 2.1 beschriebenen Streifen- und Blasenmuster auf dem Granatfilm be-

obachten zu können, wurde ein Polarisationsmikroskop benutzt. Das heißt, dass

sowohl zwischen Lichtquelle und Probe als auch zwischen Probe und Okular eines

Lichtmikroskops eine Polarisationsfolie eingebaut ist. Diese Folie lässt nur Licht

einer Polarisationrichtung passieren und filtert den Rest heraus. Der Polarisator,

der sich zwischen Lichtquelle und Probe befindet, polarisiert somit das auf die

Probe treffende Licht. In dem hier durchgeführten Experimenten ist die Probe ein

ferrimagnetischer Granatfilm, auf den die paramagnetischen Kolloide gesetzt und

anschließend darüber bewegt werden. Dieser untersuchte Granatfilm besteht aus

unterschiedlich magnetisierten Domänen und weist eine optische Aktivität auf.

Das bedeutet, dass beim Lichtdurchlauf durch die Probe die Polarisationsebene

des Lichts gedreht wird. Dieser Sachverhalt wird als optischer Faraday-Effekt be-

zeichnet und wie folgt beschrieben:

β = V · B · d (2.2)

Der Winkel β ist der Drehwinkel, um den die Polarisationsebene gedreht wird,

V ist die von der Temperatur und Wellenlänge abhängige Verdet-Konstante des

Mediums, B die magnetische Flussdichte in Strahlrichtung und d die Länge des

Lichtweges durch die Probe. Je nachdem wie die magnetischen Momente des Gra-

natfilms ausgerichtet sind, wird die Polarisationsebene in oder gegen Uhrzeiger-

sinnrichtung gedreht. Durch die unterschiedlich magnetisierten Domänen, erhält

das Licht nach Probendurchlauf zwei verschiedene Polarisationsebenen. Der Ana-

lysator, die Polarisationsfolie zwischen Probe und Okular/Kamera, lässt nur eine

Polarisationsrichtung passieren. Dadurch erscheint immer die Domäne dunkel,

deren Polarisationsrichtung herausgefiltert wurde, und die andere hell. Das Er-

gebnis ist ein sichtbares Blasen- oder Streifenmuster.



Kapitel 3

Versuchsdurchführung

3.1 Aufbau

Um die magnetischen Granatfilme mit den darauf befindlichen Kolloiden zu unter-

suchen und um die Abhängigkeit der Partikelbewegung von der Richtung eines ex-

ternen Magnetfeldes zu beobachten, wurde ein Polarisationsmikroskop der Mar-

ke Leica (DM 2500 P) mit CCD-Kamera (Basler A300f) und angeschlossenem

Computer verwendet. Durch die Polarisation des Lichtes erreicht man dank des

optischen Farraday-Effektes, dass die beiden verschiedenen Magnetisierungsrich-

tungen der Blasengitterstruktur unterschiedlich hell auf dem zu untersuchenden

Granatfilm hervortreten. Das nun sichtbare typische Streifen- oder Blasenmuster

kann sowohl durch das Okular als auch per Kamera beobachtet und aufgenom-

men werden. In Abbildung 3.1 kann man den Versuchsaufbau erkennen, der aus

dem Polarisationsmikroskop mit Kamera und daran angeschlossenem Computer

besteht. Des Weiteren sieht man einen Schwenkarm mit zwei daran befestigten

Spulen, mit denen man jeweils ein Magnetfeld parallel zum Objekttisch des Mi-

kroskops und damit zur Granatfilmprobe erzeugen kann.

Zur Untersuchung der Partikelbewegung auf dem Granatfilm wurde ein Objektiv

13
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Abbildung 3.1: Aufbau der Messanordnung: links der Schwenkarm mit zwei Spu-

len (1), sowie das Polarisationsmikroskop (2) mit Kamera (3) und

Bildschirm (4)

mit einer Vergrößerung von 20x oder 50x verwendet um eine gut beobachtbare

Partikelgröße und einen ausreichend großen Beobachtungsbereich des Blasengit-

ters zu erhalten. Die Manipulation der Partikelbewegung und die Erzeugung des

Blasengitters erfolgte durch die von den Spulen erzeugten Magnetfelder. Dazu

werden die Spulen entweder auf dem Objekttisch platziert oder befinden sich an

einem unabhängigen höhenverstellbaren Schwenkarm, unter dem der Objekttisch

einfach frei drehbar bleibt. Durch den Schwenkarm ist die Änderung der externen

Magnetfeldrichtung unabhängig von der Granatfilmprobe möglich. Damit erhält

man die Möglichkeit verschiedene Winkel ϕ (siehe dazu auch Abbildung 1.2 in

Kapitel 1) zwischen der externen Magnetfeldrichtungen und den Kristallachsen

des Blasengitters im Granatfilm einzustellen und so den ϕ-Einfluss auf die Parti-

kelsprungrichtung zu untersuchen.
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3.2 Präparation des Granatfilms

Um das eigentliche Experiment, also die Untersuchung der Partikelbewegung auf

dem Blasengitter des Granatfilms in externen Magnetfeldern, sowie die gezielte

Steuerung der Bewegungsrichtungen, durchführen zu können, sind einige Vorbe-

reitungen notwendig.

Der erste Schritt des Experiments, besteht darin, die zu untersuchende Blasengit-

terstruktur zu erzeugen. Diese Struktur ist regelmäßig hexagonal (in Abbildung

1.1 rechts zu erkennen) und besitzt damit drei Kristallachsenrichtungen.

Das Blasengitter wird in einem Eisengranatfilm erzeugt. Dieses aus

Y2,3Bi0,5Fe5−qGaqO12 (q=0,5 -1) bestehendes Substrat ist etwa 5 µm dick, besitzt

eine Sättigungsmagnetisierung Ms von 1,02·104 Am−1 ([11]) und wurde epitak-

tisch auf einem Gadoliniumgalliumsubstrat gezogen. Mit dem Polarisationsmi-

kroskop können die unterschiedlichen Magnetisierungsrichtungen der Streifen-

domänen sichtbar gemacht werden. Jeder Streifen hat eine Breite von d
2 , wobei

hier d = 13,5 µm die Wellenlänge des Streifenmusters ist. Legt man senkrecht zu

der Probe ein Magnetfeld an, so vergrößert man diejenigen Streifendomänen,

deren Magnetisierung parallel zu dem des angelegten Feldes ist und verkleinert

die, die antiparallel sind.

Um nun das Blasengitter zu erzeugen, wird der Granatfilm auf zwei übereinander

gelegten Spulen platziert. Dadurch kann er zwei verschiedenen Magnetfeldern,

beide senkrecht zu ihm, ausgesetzt werden.

Dazu wird zuerst Gleichspannung an die obere Spule (siehe Abbildung 3.2 links

oben) angelegt und diese soweit erhöht, bis die Streifendomänen verschwunden

sind, bzw. die zum Magnetfeld parallelen Streifen sich soweit verbreitert haben,

dass sie die antiparallelen verdrängen. Die Höhe der Gleichspannung ist dabei

von der Probe und deren Vorgeschichte abhängig und liegt zwischen U = 4 – 6 V

(entspricht etwa einem Magnetfeld von H = 1,02·104 Am−1). Zusätzlich wird in
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Abbildung 3.2: Spulen zur Erzeugung der Blasengitterstruktur, links die An-

ordnung von der Seite und rechts von oben - an Spule 1 wird

Wechsel- an Spule 2 Gleichspannung angelegt [11]

diesem Zustand an die zweite Spule eine Wechselspannung als Störung angelegt

(Ue f f = 4 – 8 V, entspricht einem Magnetfeld von H = 3,2 - 5,5·102 Am−1 ,

υ = 0,5 – 2 kHz). Während die Gleichspannung vorsichtig verringert wird, kann

die Frequenz υ und die Spannung an Spule 1 (in Abbildung 3.2) so variiert wer-

den, dass möglichst viele Blasen entstehen. Das erzeugte hexagonale Blasengitter

ist relativ stabil, muss aber von Zeit zu Zeit erneuert werden.

Damit jede Veränderung der Granatfilmtextur beobachtet und darauf reagiert wer-

den konnte, erfolgte die Herstellung dieser Blasengitterstruktur des Granatfilms

auf dem Objekttisch des Polarisationsmikroskops. Zur Erzeugung der benötigten

Spannungen wurden die in Abbildung 3.3 gezeigten Gleich- und Wechselspan-

nungsgeneratoren sowie ein Verstärker genutzt. Das 2-Kanal-Oszilloskop diente

der Kontrolle der angelegten Wechselspannung.
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Abbildung 3.3: Gleich- und Wechselstromgenerator (1 und 2), sowie ein digitales

2-Kanal-Oszilloskop (3) und ein Verstärker (4) zur Erzeugung

des Blasengitters auf dem Granatfilm

3.3 Reinigung der Granatfilme

Bei der Untersuchung wie sich paramagnetische Kolloide auf Blasengitterstruk-

turen in externen Magnetfeldern verhalten und steuern lassen, ist es wichtig, dass

diese Kolloide in ihrer Bewegung so wenig wie möglich gestört oder durch Ver-

unreinigungen auf dem Granatfilm beeinflusst werden. Damit die Partikel keine

größeren Hindernisse in ihrer Bewegungsrichtung auf dem Granatfilm vorfinden,

aber auch damit sie nicht an ihrer Unterlage haften und so immobil werden, muss

die Probe gereinigt und beschichtet werden. Diese beiden Schritte erfolgen vor

jeder Untersuchung.

Um die Probe zu reinigen wird diese zuerst mit hochreinem Wasser (18,2 MΩcm,

Ultra-pure water system SG-LaboStar 7-TWF-Di von Siemens) in ein kleines

Glasbehältnis gegeben. Nach zehnminütiger Behandlung im Ultraschallbad (Fis-

her Scientific, FS20H), wird das Wasser mittels einer Vakuumpumpe abgesaugt
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und 1 molare Salzsäure hinzugefügt. Es folgen wieder zehn Minuten Ultraschall-

bad. Danach wird die Salzsäure abgesaugt, der Granatfilm etwa fünf mal mit

Reinstwasser gereinigt und nochmals in diesem zehn Minuten dem Ultraschall

ausgesetzt. Die Schritte werden mit 1 molarer Natronlauge wiederholt. Am Ende

wird das Wasser abgesaugt und der Granatfilm vorsichtig mit einem KIMTECH-

Sience-Tuch abgetupft.

3.4 Beschichtung der Granatfilme

Wie in Abschnitt 3.3 beschrieben wurde, ist es bei der Untersuchung der Bewe-

gung der paramagnetischen Partikel auf dem ferrimagnetischen Granatfilm un-

bedingt notwendig, dass die Partikel nicht auf der Granatfilmoberfläche durch

Van-der-Waals-Kräfte anhaften und somit immobil werden. Darum müssen diese

Probenfilme nach der Reinigung mit Polynatrium-4-Styrolsulfonat-Elektrolyten

(PSS) beschichtet werden. Durch die Beschichtung des Granatfilms mit den Elek-

trolyten wird die Oberfläche negativ geladen, was zu einer elektrostatischen Ab-

stoßung der ebenfalls negativ geladenen Caboxylgruppen an den Polystyrolpar-

tikeln führt (siehe auch Kapitel 2.2). Die Partikel schweben somit über dem Film

und können sich frei im Magnetfeld bewegen.

Die Beschichtung erfolgt nach dem letzten Reinigungsschritt, der Ultraschall-

behandlung in Wasser. Dazu wird die Granatfilmprobe wieder in einem kleinen

Glasbehältnis, welches diesmal mit der PSS-Lösung gefüllt ist, für zehn Minuten

ins Ultraschallbad gegeben. Danach wird die Flüssigkeit abgesaugt, das Behältnis

mehrmals mit Reinstwasser gespült, anschließend der Granatfilm herausgenom-

men und mit einem KIMTECH-Sience-Tuch vorsichtig abgetupft.
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3.5 Herstellung der PSS-Lösung

Für die Herstellung von 1 ml PSS-Lösung benötigt man 5 mg Polynatrium-4-

Styrolsulfonat (CH2CH(C6H4SO3Na)) und 29 mg Natriumchlorid (NaCl). Zuerst

wird das Polynatrim-4-Styrolsulfat in 1 ml Reinstwasser aufgelöst und anschlie-

ßend das Salz hinzugegeben. Die Lösung kann im Kühlschrank, mit einem Para-

film verschlossen, längere Zeit aufbewahrt werden. Sie wird, wie in 3.4 beschrie-

ben, zur Beschichtung des Granatfilms benutzt, damit die Bewegung der parama-

gnetischen Kolloide nicht durch Anhaften auf ihrer Unterlage, dem Granatfilm,

beeinflusst wird.

3.6 Herstellung der Partikellösung

Die benutzen Kolloide, deren Bewegungsverhalten auf dem Granatfilm analysiert

wurde, sind Polystyrolpartikel mit einem paramagnetischen Magnetitkern (sie-

he Abbildung 2.1). Die Partikel (Dynabeads M-270 von Dynal) besitzen einen

Durchmesser von 2a = 2,8 ± 0,1 µm, eine Dichte von ρ = 1,4 g/cm3 und eine

effektive magnetische Suszeptibilität von χ = 0,17.

Die Mutterlösung (Konzentration c = 2·109 Partikel/ml) wird in Reinstwasser auf

eine Konzentration von etwa 4·106 Partikel/ml verdünnt und durch die Anlage-

rung von dissoziierten Carboxylgruppen (COO– ) an der Partikeloberfläche in der

Lösung stabilisiert. Diese Verdünnung ist notwendig, da sonst die Konzentration

der paramagnetischen Kolloide zu groß wäre und sie sich gegenseitig in ihrer Be-

wegung über das Blasengitter in den externen Magnetfeldern behindern würden.

Nachdem die Partikellösung auf den Granatfilm pipettiert worden ist, sinken die

Kolloide infolge der Gravitation auf die Granatfilmoberfläche. Dank der Beschich-

tung des Granatfilms mit einer Polynatrium-4-Styrolsulfat-Lösung (siehe Abschnitt

3.4) werden die Partikel durch die elektrostatische Abstoßung davon abgehalten
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sich an den Untergrund anzuheften. Stattdessen schweben sie wenige Nanometer

über dem Granatfilm und lagern sich durch das Magnetfeld der unterschiedlichen

magnetischen Domänen an deren Grenzen an bzw. können sich durch Einfluss

externer Magnetfelder über den Granatfilm bewegen.

3.7 Manipulation der Partikel

Wenn der Granatfilm gereinigt und beschichtet, sowie ein geeignetes Blasengitter,

das heißt ein großes ∼ 10 x 10 Blasen umfassendes Gitter ohne Störstellen, auf

diesem erzeugt worden ist, kann das eigentliche Experiment der Beobachtung der

Partikelbewegung auf dem Blasengitter beginnen. Die Steuerung der Partikelbe-

wegung und deren Richtung, sowie die Größe der Magnetblasen des Granatfilms

erfolgt durch externe Magnetfelder, die durch Spulen erzeugt werden.

Für das Experiment wird eine Spule auf dem Objekttisch des Mikroskops plat-

ziert, auf welcher dann auf einem dünnen Glasplättchen die Probe gesetzt wird.

Diese Spule sorgt für das Magnetfeld normal zum Blasengitter. Senkrecht zu die-

ser Spule befindet sich an einem höhenverstellbaren Schwenkarm die zweite Spule

(siehe Abbildung 3.1). Entweder muss die zweite Spule, die das Magnetfeld par-

allel zur Probe erzeugt, unabhängig vom Rest des Aufbaus bewegbar sein oder

es muss der Objekttisch, auf dem sich die erste Spule mit der Probe befindet, un-

abhängig vom Magnetfeld der zweiten Spule gedreht werden können. So kann die

Abhängigkeit der Bewegungsrichtung der Partikel von dem Winkel ϕ zwischen

der Vorzugsrichtung im Blasengitter und dem externen zweiten Magnetfeld un-

tersucht werden. In diesem Versuchsaufbau (Abbildung 3.1) wurde der drehbare

Objekttisch des Mikroskops mit der Probe und ein externer Schwenkarm mit der

zweiten Spule genutzt. Die Spulen sind aus Kupfer und haben jeweils 1000 Win-

dungen.
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Abbildung 3.4: paramagnetische Polystyrolpartikel, die Ketten gebildet und sich

im externen Magnetfeld ausgerichtet haben

Um die Richtung des zweiten parallel zur Probenebene verlaufenden Magnetfel-

des feststellen zu können, wird auf ein dünnes Glasplättchen, welches sich auf der

auf dem Objekttisch platzierten Spule befindet, ein Tropfen (∼100 µl) der in Was-

ser gelösten paramagnetischen Partikel aufgetragen. Dann wird die Spannung an

beide Spulen angelegt. Das Magnetfeld normal zur Probenebene wird angeschal-

tet, die Kolloide sinken schneller über dem Granatfilm ab und befinden sich da-

durch alle in der gleichen Fokusebene des Mikroskops. Durch das Magnetfeld der

zweiten Spule richten sich die paramagnetischen Partikel aus und bilden Ketten

parallel zur Magnetfeldrichtung (siehe Abbildung 3.4). Mittels der Videosoftware

StreamPix wird ein Bild aufgenommen und gespeichert. Damit ist die Richtung

des zweiten parallel zur Probenebene verlaufenden Magnetfeldes ermittelt und

kann bei den folgenden Probenaufnahmen mit den Richtungen der Blasengitter-

achsen und Partikelsprungrichtungen verglichen werden. Dieses Vorgehen muss

für jeden neuen Experimentstart wiederholt werden, da die Kamerastellung im

Bezug zum Mikroskop und die Einstellung des Schwenkarms von Untersuchung

zu Untersuchung variieren können. Aus diesem Grund muss auch während der

Untersuchung darauf geachtet werden, dass die Kamera- und Schwenkarmposi-

tion bezüglich des Polarisationsmikroskops nicht geändert wird, da sonst keine
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Aussage über den Winkel ϕ zwischen der Richtung des externen Magnetfeldes

und der Blasengitterachse gemacht werden kann.

Danach wird das Glasplättchen gereinigt oder ausgetauscht und der Granatfilm

auf dieses gesetzt. Wieder wird ein Tropfen der Partikellösung auf die Probe ge-

geben, aber diesmal auf das zu untersuchende Blasengitter des Granatfilms. Das

zur Probe senkrechte Magnetfeld wir angelegt und die Partikel sinken schnell in

die Beobachtungsebene ab. Wie in Kapitel 3.4 beschrieben, ist die Oberfläche des

Granatfilms durch die Polynatrium-4-Styrolsulfonat-Beschichtung negativ gela-

den und stößt die Partikel mit ihren negativ geladenen Carboxylgruppen ab. Diese

Abstoßung dominiert bei kurzen Abständen und lässt die Kolloide über den Gra-

natfilm schweben.

Abbildung 3.5: Blasengitter, einmal mit Verstärkung der Blasendomänen und

einmal der dazu entgegengesetzt ausgerichteten Domänen

Nun werden beide externe Magnetfelder, also normal und parallel zur Proben-

ebene, gleichzeitig angelegt. Es ist dabei darauf zu achten, dass man nicht mit ei-

nem zu starken Magnetfeld, welches normal zur Probe verläuft, die Blasenstruktur

zerstört. Überschreitet das Magnetfeld, dessen Richtung normal zur Probe zeigt,

einen kritischen Wert, werden alle magnetischen Momente im Granatfilm gleich

ausgerichtet und beim Abschalten dieses externen Feldes erhält man wieder ein
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Streifen-, aber kein Blasenmuster. Die Probe müsste neu präpariert werden.

Die Bildsoftware StreamPix nimmt über die Kamera Videofilme von 10-15 s

Länge auf (etwa 400 Bilder) und speichert sie für die Auswertung im AVI-Format.

Die Spannungseinstellung (als Wechselspannungsquelle dient der Frequenzgene-

rator TTI-Thurlby Thandar TGA1242 Instruments, siehe Abbildung 3.3) beider

Spulen sind wie folgt:

U⊥(t)=U⊥·sin(ωt) und U‖(t)=U‖·cos(ωt) bzw. U‖(t)=U‖·sin(ωt).

Die Spannung U⊥(t) erzeugt das externe Magnetfeld senkrecht zum Granatfilm,

welches also in z-Richtung zeigt. Das zweite externe Magnetfeld wird entweder

phasengleich oder mit π-verschobener Phase zum anderen Feld betrieben und ist

parallel zur Probenebene. Die Summer dieser beiden Magnetfelder ergibt das ex-

terne Gesamtfeld.

Die Experimente wurden für zwei verschiedene Frequenzen durchgeführt um den

Einfluss der thermischen Diffusion der Partikel untersuchen zu können. Das be-

deutet, dass neben der Untersuchung wie die Bewegungsrichtung der Partikel vom

Winkel ϕ zwischen der externen Magnetfeldrichtung und der 10-Blasengitterachse

(Abbildung 1.2) abhängt, auch analysiert wird, ob und welchen Einfluss die ther-

mische Diffusion der Partikel bei deren Entscheidung der Bewegungsrichtung hat.

Die thermische Diffusion der Partikel ist bei allen Untersuchungen gleich. Ver-

größert man die Frequenz der externen Magnetfelder, verändert sich die Magnet-

blasengröße (siehe Abbildung 3.5) und damit auch die Energielandschaft der Par-

tikel schneller. Dadurch haben die Partikel weniger Zeit, darauf zu reagieren und

ihre ausgelenkte Position, die durch die thermische Diffusion hervorgerufen wur-

de, entscheidet über die Bewegungsrichtung. Die thermische Diffusionsbewegung

spielt eine größere Rolle.

Die Frequenzen der angelegten Magnetfelder betragen ω = 18,9 [3,76] Hz und die

Spannung Ue f f = 2 V, die jedoch noch unterschiedlich verstärkt wird (Verstärker
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Omnitronic P-250): auf U⊥ = (1,12 [0,67] ± 0,01) V und U‖= (1,98 [1,29] ±

0,01) V. Diese externen Magnetfelder werden angelegt und unter deren Einfluss

bewegen sich die paramagnetischen Kolloide auf der Blasengitterstruktur des Gra-

natfilms. Ihre Bewegung wird mit der Kamera aufgenommen. Nachdem die erste

Aufnahme getätigt wurde, wird der Objekttisch um 5◦ gedreht und so der Winkel ϕ

zwischen Kristallachse des Blasengitters und Magnetfeldrichtung variiert. Es folgt

ein weiterer Videofilm, der aufgenommen und gespeichert wird. Dieser Vorgang

wird solange wiederholt, bis entweder die Partikellösung ausgetrocknet ist und die

Partikel aus diesem Grund immobil werden bzw. auf der Oberfläche haften blei-

ben, die Konzentration der Partikel zu groß und damit die Übersichtlichkeit stark

eingeschränkt wird oder das Blasengitter durch zu starke Magnetfelder abgebaut

worden ist. Meist war ersteres der Fall, da die Spulen durch ihre Wärmeproduk-

tion den Verdampfungsprozess der Partikellösung nicht unerheblich beschleunig-

ten. Jedoch war es ohne weiteres möglich nach Reinigung dieser Stelle von ein-

getrockneten Partikellösungsresten mittels eines KIMTECH-Science-Tuchs und

reinem Wasser das Experiment mit einer neuen Messreihe fortzuführen oder zu

wiederholen. Nach etwa sechs bis zehn Messreihen war die Beschichtung so weit

beschädigt, dass keine Experimente mehr möglich waren und die gesamte Probe

erneut gereinigt und beschichtet werden musste (siehe Abschnitt 3.4).

3.8 Auswertungssoftware

Die Modulation des magnetischen Blasengitters im Granatfilm mit den externen

Magnetfeldern erzeugt eine Bewegung der paramagnetischen Partikel über den

Film. Diese Partikelbewegung wurde mittels einer CCD-Kamera und der Bild-

software StreamPix (Version 3) aufgezeichnet und die aufgenommenen Video-

filme mit Hilfe eines selbst geschriebenen Matlabprogramms ausgewertet. Dabei
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interessiert die Bewegung und Bewegungsrichtung jedes einzelnen Partikels in

Abhängigkeit der Richtung des externen Magnetfeldes. In Abbildung 1.2 kann

man schematisch den Aufbau eines Granatfilms erkennen. Wegen der hexagonalen

Struktur des Blasengitters haben die Partikel sechs verschieden Richtungen, ent-

lang derer sie sich bewegen können. Je nach Stärke und Richtung der externen Fel-

der sind die Bewegungsrichtungen vorgegeben. Während sich die Partikel bewe-

gen, vollziehen sie einen Sprung auf einen Zwischengitterplatz, einen Platz genau

zwischen drei Blasen, und einen weiteren Sprung zur Blase innerhalb einer Peri-

ode der externen Magnetfelder. Das Programm identifiziert jedes einzelne Partikel

und verfolgt dessen Trajektorie in Abhängigkeit von der Zeit (unabhängig vom

Rest der Partikel). Aus dieser Trajektorie werden die Sprungrichtungen nach je-

der Periode ausgelesen und gezählt. Man erhält durch Summation über alle Parti-

kelbewegungen eine Sprungverteilung über die sechs verschiedenen Bewegungs-

richtungen. Das Ergebnis wird in Tabellenform ausgegeben und zeigt an, wie viele

Partikel im gesamten Experiment in die jeweiligen Richtungen gesprungen sind.

Jede Winkeleinstellung, die durch Weiterdrehen des Objekttisches erzeugt wurde,

liefert eine weitere Liste. Damit machen die von Matlab ausgegebenen Tabel-

len eine Aussage über die Bewegungsrichtung der Partikel in Abhängigkeit des

Winkels ϕ zwischen der Richtung der 10- Blasengitterachse und der des externen

Magnetfeldes (siehe Abbildung 1.2).

Der Videofilm wurde zuerst in Einzelbilder zerlegt, von denen nur die interessan-

ten Bildausschnitte mit dem Blasenmuster herausgeschnitten und dann weiter ana-

lysiert wurden.

Danach wurden diese von Farb- in Graustufenbilder (8 Bit, 256 Stufen: 0 = schwarz

und 255 = weiß) umgewandelt und zum Schluss deren Kontrast erhöht. Dies war

nötig, da man dadurch die Partikel besser vom Hintergrund abheben und somit

erkennen kann.
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Abbildung 3.6: zu untersuchender Bildausschnitt in Originalfarben und in

schwarzweiß; durch Abzug des Mittelwerts bei der Bildbearbei-

tung werden unbewegliche und somit uninteressante Partikel her-

ausgefiltert und im Schwarzweißbild nicht mehr angezeigt

Die Kamera nimmt 30 Bilder pro Sekunde auf, während die Blasenradien mit der

extern angelegten Frequenz υ von 3 [0,6] Hz schwanken. Dadurch befindet sich

jedes zehnte [fünfzigste] Bild in der gleichen Phase. Das bedeutet, dass die Blasen

aller 10 [50] Bilder die gleiche Größe und den gleichen Hintergrund besitzen. Aus

diesem Grund muss man 10 [50] verschiedene Mittelwerte bilden und diese vom

jeweiligen, zur Phase passenden Bild abziehen. Das Abziehen des Mittelwerts soll

unwichtige Informationen (unbewegliche Partikel, das Blasengitter, Dreck) aus-

blenden und somit die Partikelverfolgung vereinfachen. Aus diesem Grund sieht

man in Abbildung 3.6 auf dem rechten Schwarzweißbild weniger Partikel als auf

dem linken Originalbild. Alle unbeweglichen Partikel wurden durch den Abzug

des Mittelwerts herausgefiltert.

Die eigentlichen Programme zum Partikelfinden (pkfnd.m und cntrd.m von

http://softmatter.georgetown.edu/matlab/code.html (02.02.2010)) suchen die hells-

ten Punkte mit einem Radius r auf einem dunklen Untergrund. Dazu wurde die

gesamte Bildsequenz invertiert und ein Mindesthelligkeitswert, sowie ein Radius

der Partikel eingegeben. Bildpunkte, die über diesem Schwellwert liegen, wurden
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als Partikel erkannt und die Postion gespeichert, soweit sie nicht in der Umge-

bung mit dem Radius r eines bereits schon gefunden Partikelpunktes lagen. Für

jede Phase musste zum Teil ein eigener Helligkeitswert definiert werden, da durch

die starke Schwankung der Blasengröße die Lichtdurchlässigkeit ebenfalls stark

variiert.

Als nächster Schritt in der Analyse erfolgte die Zuordnung der Partikel von ei-

nem Videobild zu den Partikeln der darauffolgenden Videobilder bzw. der Bilder

mit der gleichen Phase. Um dies zu erreichen, wurde jeder erkannte Bildpunkt

mit den Partikelpositionen (jeder Partikel erhielt eine Nummer) des vorherge-

henden Bildes verglichen. Die Nummerierung des Partikels im vorausgehenden

Bild überträgt sich auf den Partikel des nächsten phasengleichen Bildes, dessen

Abstand zum Ursprungspartikel minimal ist. Da durch Helligkeitsschwankungen,

aber auch durch z.B. Blasenränder einige Partikel scheinbar verschwinden und

später wieder auftauchen können, wird der Prozess der Mindestabstandsuche auf

die letzten zehn Bilder (der gleichen Phase) ausgedehnt. Dabei gehen zeitnahe

Bilder stärker in die Vererbung der Nummerierung des Partikels ein.

Zum Schluss, nachdem man nun die Trajektorie des einzelnen Partikels anhand

seiner Nummer verfolgen kann, muss die Richtung, in der es sich mit jeder Pe-

riode bewegt, untersucht werden. Generell sind neben dem statischen Partikel

”Sprünge“ in sechs Richtungen der hexagonalen Blasengitterstruktur möglich (sie-

he Abbildung 1.2). Mit Hilfe der x- und y-Abstände des gleichen Partikels in

den verschiedenen Bildern und der Eingabe des Winkels ϕ (zwischen dem exter-

nen Magnetfeld und den Gitterachsenrichtung der Probe) und des Blasenabstands

d, können diese Bewegungen den sechs Bewegungsrichtungen zugeordnet und

gezählt werden.

Die Beschreibung der Bilderkennung bezog sich auf die Interblasensprünge. Durch

leichte Modifikation der gezählten und verglichenen Bilder können damit auch
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Blase-zu-Zwischengitterplatz-Sprünge und Zwischengitterplatz-zu-Blase-Sprünge

analysiert und ausgewertet werden.

Je niedriger die Frequenzen der externen Magnetfelder werden, desto mehr Bil-

der/längere Videofilme braucht man um die gleiche Datenmenge bzw. Sprungin-

formation über die Partikel zu erhalten.



Kapitel 4

Ergebnisse

4.1 Ergebnisse-Experiment

Nachdem die aufgenommenen Videofilme mittels Matlab ausgewertet bzw. die

Anzahl der Partikelsprünge entlang der sechs verschiedenen Bewegungsrichtun-

gen in Abhängigkeit des Winkels ϕ zu der externen Magnetfeldrichtung ermittelt

worden sind, wurde mit Origin Graph weiter ausgewertet. Dabei interessiert auch,

wie sich der Übergang zwischen den unterschiedlichen Bewegungsrichtungen ei-

nes Partikels auf dem Granatfilm gestaltet und wie dieser Übergang von der ther-

mischen Diffusion der Kolloide abhängt.

Die Ergebnisse zeigen, dass sich die Partikel meist entlang der Blasengitterachse

bewegen, in die auch die Richtung des Magnetfeldes zeigt. Je mehr sich die Rich-

tung des externe Magnetfeldes jedoch in Richtung der benachbarten Gitterachse

dreht, desto mehr Partikel springen auch in diese Richtung, bis sich schließlich

fast alle Partikel in diese Richtung bewegen. Dies erkennt man auch gut in Ab-

bildung 4.1, in der die Anteile P der Sprungrichtungen der Partikelsprünge gegen

den Winkel ϕ (zwischen der Richtung des externen Magnetfeldes und der 10-

Blasengitterachse) aufgetragen wurden . Bei dieser Probe sieht man, dass die Ma-

29
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Abbildung 4.1: Probe, bei der die Magnetfeldrichtung erst in Gitterachsenrich-

tung 10 und am Ende in Richtung 01 zeigt

gnetfeldrichtung zuerst mehr mit der Gitterachsenrichtung 10 übereinstimmt und

somit auch mehr Partikel in diese Richtung springen. Je weiter der Objekttisch

gedreht wird, desto größer wird ϕ und desto mehr Partikel bewegen sich auch in

Richtung 01 dieser Probe. Zwischen ϕ = 30 ◦ und 35 ◦ ist keine Richtung bevor-

zugt, somit hüpfen etwa gleich viele Partikel entlang der Gitterachse 10 und 01.

Abbildung 4.2 enthält die Messpunkte sämtlicher Messreihen einer Probe beim

Übergang der Partikelbewegung in Achsenrichtung 10 zu 01 in Abhängigkeit des

Winkels ϕ. Bei ϕ = 0 ◦ bewegt sich der Großteil der Partikel in Blasengitterrich-

tung 10 und fast keiner in Richtung 01. Je näher man dem Übergangswinkel von

30 ◦ kommt, desto mehr sind die Sprungrichtungen zwischen den Richtungen 10

und 01 gleichverteilt. Schließlich geht der Großteil der Partikel in Richtung 01

und immer weniger in Achsenrichtung 10.

Generell kann man die Auswertung von einem Partikelsprung in zwei Teile un-

terteilen. Zuerst bewegt sich der Partikel von einer Blase zu einem der sechs Bla-

senzwischengitterplätzen I bzw. Ī und springt dann von da aus zu einer der drei

erreichbaren Blasen (siehe dazu auch Abbildung 1.2 und 4.3).
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Abbildung 4.2: Partikelbewegungen in Achsenrichtung 10 und 01 in Abhängig-

keit des Winkels zwischen der Magnetfeld- und der Blasengitter-

richtung - links ein kontinuierlicher Übergang und rechts theore-

tisch ohne thermische Diffusion der Partikel

Die Richtungen der Blase-zu-Zwischengitterplatz sind dabei logischerweise um

30 ◦ zu den Blase-zu-Blasen-Richtungen verschoben.

Die Abbildung 1.2 zeigt das benutzte, an die Probe angepasste Koordinatensys-

tem. R ist der Radius einer Blase, d der Gitterabstand, ϑ der vom externen Magnet-

feld und der Probennormalen eingeschlossene Winkel und ϕ der Winkel zwischen

der Tangentialkomponente des Magnetfeldes und der 10-Blasengitterrichtung in

der Probenebene. Das benutze Koordinatensystem ist ein kartesisches, in dem

die x-Achse entlang einer Kristallgitterachse (hier die 10-Richtung) zeigt. Die

zugehörigen Gittervektoren sind a1 = dex entlang der 10-Richtung und a2 =

d
2 ex + d

√
3

2 ey entlang der 01-Richtung. Eine Magnetfeldrichtung mit ϕ = 0 ◦ ent-

spricht der 10-Gitterrichtung, während eine Magnetfeldrichtung mit ϕ = 60 ◦ in

die 01-Richtung zeigt. Eine Magnetfeldrichtung mit ϕ = 0 ◦ zeigt eindeutig in eine

Blasengitterrichtung, aber genau zwischen zwei Zwischengitterplätze. Diese bei-

den Zwischengitterplätze unterscheiden sich nicht nur von der Position, sondern

von der Anordnung der umgebenden Blasen - einmal zeigt das Dreieck, welches

die drei Blasen um den Zwischengitterplatz bilden, nach oben und einmal nach
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Abbildung 4.3: schematische Darstellung des Blasengitters mit den Blasen- (B)

und Zwischengitterplätzen (I und Ī), sowie den beiden verschie-

denen Bewegungsnetzwerken (rot und grün dargestellt)

unten (Richtungsangabe bezieht sich auf Abbildung 4.3). Im gesamten Blasengit-

ter gibt es nur die zwei verschiedenen Zwischengitterarten I und Ī, die mit zwei

verschiedenen Bewegungsnetzwerken verknüpft sind (siehe Abbildung 4.3). Das

bedeutet, dass das Partikel zwei Möglichkeiten hat, sich entlang der Blasengitter-

richtung zu bewegen: über den Zwischengitterplatz I oder über den Zwischengit-

terplatz Ī um anschließend auf die Blase in Richtung der Blasengitterachse wei-

terzuspringen. Damit wird zwar eine Richtungsentscheidung getroffen, die jedoch

für die Gesamtbewegungsrichtung des Partikels unwichtig ist. Das Partikel kann

lediglich über das Netzwerk (in der Abbildung 4.3 grün und rot dargestellt), wel-

ches es benutzt, nicht aber über die Gesamtsprungrichtung entscheiden: entweder

es benutzt den Zwischengitterplatz I und damit das grüne Netzwerk, oder den Zwi-

schengitterplatz Ī und das rote Netzwerk. Bei ϕ = 30 ◦ ist die Blasengitterrichtung

uneindeutig, der Zwischengitterplatz aber eindeutig festgelegt. So bewegt sich das

Partikel erst in die 11-Richtung auf den Zwischengitterplatz I. Aus dieser Position

heraus hat es zwei absolut gleichwertige Sprungmöglichkeiten. Entweder in die

2-1-Richtung (entspricht der 10-Gesamtrichtung) oder in die -12-Richtung (ent-

spricht einem Sprung in die 01-Gesamtrichtung).
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Abbildung 4.4: Weg eines Partikels unter Einfluss eines externes Magnetfeldes,

dessen Richtung entlang einer Gitterachse (links) und genau zwi-

schen zwei Gitterachsen zeigt(rechts)

In Abbildung 4.4 kann man das gut nachvollziehen. Da im linken Bild die Rich-

tung des externen Magnetfeldes genau entlang der Blasengitterachse verläuft, be-

wegt sich das Partikel auch nur auf dieser Gitterachse. Jedoch kann man deutlich

erkennen, dass unterschiedliche Netzwerke benutzt werden. Einmal verläuft der

Partikelpfad über den I- (in der Abbildung links von der Blase) und das andere

mal über den Ī-Zwischengitterplatz (Sprung nach rechts von der Blase aus). Die

Zielblase bzw. die Endrichtung bleibt von dieser Wahl unbeeinflusst. Die Partikel,

die erst zum Zwischengitterplatz links von der Blase gesprungen sind, springen

von da zur von ihnen rechten Blase und die anderen Partikel zeigen ein spiegelver-

kehrtes Sprungverhalten. Die Zielblase ist die gleiche. Zeigt die Magnetfeldrich-

tung genau zwischen zwei Blasengitterachsen, sieht die Partikeltrajektorie wie auf

dem rechtem Bild aus. Das Netzwerk und damit die Zwischengitterplatzart blei-

ben immer gleich, aber einmal hüpft das Partikel vom Zwischengitterplatz nach

rechts und beim nächsten Sprung nach links. Diese Sprungwahl beeinflusst die

Endbewegungsrichtung des Partikels.

Um das Gesamtsystem besser beschreiben zu können, wurden die Sprungwahr-

scheinlichkeiten ebenso wie die Gitterrichtungen indiziert und in zwei Prozesse
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unterteilt:

pB→B
10 = pB→I

11 pI→B
2−1 + pB→Ī

2−1 pĪ→B
11

pB→B
01 = pB→I

−12 pI→B
11 + pB→Ī

11 pĪ→B
−12

pB→B
−11 = pB→I

−21 pI→B
−12 + pB→Ī

−12 pĪ→B
−21

pB→B
−10 = pB→I

−1−1 pI→B
−21 + pB→Ī

−21 pĪ→B
−1−1

pB→B
0−1 = pB→I

1−2 pI→B
−1−1 + pB→Ī

−1−1 pĪ→B
1−2

pB→B
1−1 = pB→I

2−1 pI→B
1−2 + pB→Ī

1−2 pĪ→B
2−1

(4.1)

Hierbei ist pB→B
10 die Wahrscheinlichkeit, dass ein Partikel sich entlang der 10-

Richtung während einer vollen Modulationsperiode von einer Blase zur nächsten

bewegt. Diese setzt sich aus den Wahrscheinlichkeiten, dass ein Partikel innerhalb

der ersten Halbperiode erst auf den Zwischengitterplatz I in 11-Richtung und von

dort aus während der zweiten Halbperiode in 2-1-Richtung wieder auf eine Blase

springt oder dass das Partikel erst auf den Zwischengitterplatz Ī in 21-Richtung

und von dort in 11-Richtung auf den Blasengitterplatz gelangt, zusammen.

Diese Wahrscheinlichkeiten der Sprungrichtungen für eine Periodendauer ( 1
υ
) wur-

den bei den Experimenten ermittelt und in Abhängigkeit vom Winkel ϕ in einem

Kreisdiagramm aufgetragen.

Abbildung 4.5 a) zeigt, dass die Sprungwahrscheinlichkeit eines Partikels in

einer Blase-zu-Zwischengitterplatz-Richtung am größten ist, wenn das externe

Magnetfeld auch in diese Richtung verläuft. Dies ist der Fall, wenn das exter-

ne Magnetfeld mit der 10-Gitterrichtung einen Winkel ϕ von 30 ◦, 90 ◦, 150 ◦,

210 ◦, 270 ◦ oder 330 ◦ einschließt. Liegt ϕ genau zwischen zwei solchen Win-

keln, wie es bei ϕ = 60 ◦ der Fall ist, ist die Wahrscheinlichkeit auf einen Zwi-

schengitterplatz I zu hüpfen genauso groß wie die auf einen Zwischengitterplatz

Ī zu hüpfen. Wie bereits beschrieben, gibt es von einem Zwischengitterplatz nur

noch drei Bewegungsrichtungen zu den drei angrenzenden Blasen. Je nachdem
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Abbildung 4.5: Wahrscheinlichkeitsverteilung der Sprungrichtungen in Ab-

hängigkeit vom Winkel ϕ, a) von Blase zu den Zwischengitter-

plätzen I und Ī, b) vom Zwischengitterplatz I zur Blase bzw. c)

vom Zwischengitterplatz Ī zur Blase

ob es sich um ein I- oder Ī-Platz handelt sind Blasengitterplätze und damit die be-

vorzugten Sprungrichtungen verschieden. Während sich die Winkelbereiche bei

I-Blasen-Sprüngen (Abbildung 4.5 b)) auf 30 ◦- 150 ◦, 150 ◦- 270 ◦ und 270 ◦-

30 ◦ erstrecken, sind sie bei Ī-Blasen-Sprüngen um 60 ◦ verschoben. Man erkennt,

dass es auch hier Winkelbereiche gibt, in denen die Sprungrichtungen der Parti-

kel ineinander übergehen. Für die Zwischengitterplätze von der I-Art, nimmt die

pI→B
−1−1-Wahrscheinlichkeit bei ϕ = 30 ◦ zu Gunsten der pI→B

−12 -Wahrscheinlichkeit

ab und diese wieder bei ϕ = 150 ◦ für pI→B
2−1 . Abbildung 4.5 c) zeigt die Abnahme

von pI→B
11 und Zunahme von pI→B

−12 bei ϕ = 90 ◦, des weiteren deren Abnahme und



KAPITEL 4. ERGEBNISSE 36

das Anwachsen von pI→B
1−2 bei ϕ = 210 ◦, sowie den Anstieg von pI→B

−1−1 während der

pI→B
1−2 -Verringerung bei ϕ = 330 ◦ für die Ī-Zwischengitterplätze.

Das Gesamtresultat des Blase-zu-Blase-Sprunges innerhalb einer Periode ist in

Abbildung 4.6 zu erkennen. Auch hier ist eindeutig zu sehen, dass die Wahrschein-

lichkeit, dass die Sprungrichtung des Partikels mit der Richtung des externen Ma-

gnetfeldes übereinstimmt, am größten ist, wenn das Magnetfeld in Richtung einer

Blasengitterachse zeigt, der Winkel ϕ also n·60 ◦ (mit 0 ≤ n≤ 5) beträgt.

Abbildung 4.6: Wahrscheinlichkeitsverteilung der Sprungrichtungen von Blase

zu Blase in Abhängigkeit vom Winkel ϕ

Die Versuche wurden für verschieden zusammengesetzte externe Magnetfelder

und verschiedene Frequenzen durchgeführt. Die gezeigten Abbildungen 4.5 und

4.6 stammen aus den Messungen mit einem externen Magnetfeld von

H(t)=H·sinωt [sinϑ (cosϕ ex + sinϕ ey) + cosϑ ez].

Es wurden auch Messungen mit externen Magnetfeldern, bei denen die x-, y- und

z-Komponente phasengleich waren, durchgeführt. Die beobachten Wahrschein-

lichkeitsverteilungen der Partikelsprungrichtungen zeigen jedoch keinen Unter-

schied zwischen den beiden Magnetfeldeinstellungen.

Außerdem wurden die Experimente für die verschiedenen Frequenzen υ = 3 Hz
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und 0,6 Hz durchgeführt. Für ω = 2π υ = 18,9 [3,76] Hz betrug der Neigungswin-

kel ϑ = 12 ◦ (siehe Abbildung 1.2) und die Magnetfeldamplitude H = 1460 [810]

Am−1. Für eine kleinere Frequenz erwartet man einen schärferen Übergang zwi-

schen den verschiedenen Richtungen, weil die thermische Diffusionsbewegung

der Partikel einen geringeren Einfluss auf die Wahl der Sprungrichtung hat. Wie

auch in Kapitel 3.7 erwähnt, ist die thermische Diffusion der Partikel für alle

Untersuchungen gleich. Verkleinert man die Frequenz des externen Magnetfel-

des, variiert damit die Energielandschaft der Partikel langsamer. Dadurch hat es

mehr Zeit seine durch thermische Diffusion ausgelenkte Position auszugleichen

und folgt somit exakter der vorgegebenen Richtung.

Um die Übergänge zwischen den verschiedenen Bewegungsrichtungen in Ab-

hängigkeit der Frequenz besser miteinander vergleichen zu können, wurden beide

Messreihen mit den zugehörigen gefitteten Graphen in der Abbildung 4.7 darge-

stellt.

Abbildung 4.7: gefittete Funktion der Wahrscheinlichkeitsverteilung der -1-1-

Sprungrichtung vom Zwischengitterplatz zur Blase um den Über-

gangswinkel ϕ ∼ 30 ◦ bei den Frequenzen υ = 3 Hz und 0,6 Hz
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Es ist möglich daraus abzulesen, dass bei υ = 0,6 Hz der Übergang steiler ist und

damit in einem kleinerem Winkelbereich M ϕ = 13 ◦ stattfindet als bei υ =3 Hz

mit M ϕ = 20 ◦.

4.2 Ergebnisse-Theorie

Wie man aus den Experimenten ersehen kann, ist der Übergang der Sprungrich-

tung der Partikel bei den entsprechenden Winkeln ϕ stetig. Simuliert man das

Problem mit Maple, geht man von externen Magnetfeldern aus, die mittels der x-

und z-Spulen (siehe dazu Kapitel 3.7) erzeugt werden. Des Weiteren wurde an-

genommen, dass die magnetischen Blasen auf dem Granatfilm unendlich scharf

abgegrenzte Domänenwände besitzen, weil die Partikel im Verhältnis zur Breite

der Domänenwände weit weg sind. Das Magnetfeld einer Blase wurde wie in [2]

angenommen:

Hm±,r

M
= ∓

2
π

√
R
r

Q1/2

(
r2 + R2 + z2

2rR

)
(4.2)

für den radialen Anteil und für den z-Anteil:

Hm±,z

M
= ±

2
π

 (
√

r2 + z2 − R)(
√

r2 + z2 − r)Π(n+, km±)

z
√

(r + R)2 + z2

+
(
√

r2 + z2 + R)(
√

r2 + z2 + r)Π(n−, km±)

z
√

(r + R)2 + z2

 (4.3)

mit:

km± =

√
4rR

z2 + (r + R)2 , n± =
2r

r ±
√

r2 + z2
(4.4)
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wobei r der Abstand in der x-y-Ebene zum Blasenzentrum ist, z die Höhe über dem

Granatfilm, Q1/2 die Legendre-Funktion 2. Art und Π das vollständige elliptische

Integral 3. Ordnung.

R ist der mit dem Magnetfeld variierende Blasenradius. Dabei geht man davon

aus, dass das externe z-Feld

Hz
ext = 2M(Φ −

1
2

) und Φ =
πR2

Aunit
(4.5)

die auf die Einheitszelle Aunit normierte Blasenfläche Φ sind (siehe Abbildung

4.8).

Abbildung 4.8: schematische Darstellung der Einheitszelle Aunit

Damit erhält man schließlich für den variierenden Blasenradius:

R =

√
Aunit

2π

(
Hz

ext

M
+ 1

)
(4.6)

Für die Berechnungen der Energielandschaft des Blasengitters wurden die ersten

fünf Blasenkreise (siehe dazu 4.9 links) um die Blase im Ursprung mit einbezo-

gen, für die Fläche darüber hinaus wurde der Mittelwert des Magnetfeldes einge-

setzt.

Die Energieplots wurden in Höhe z der paramagnetischen Partikel (z ∼ 2·10−6 m)
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Abbildung 4.9: Darstellung der ersten fünf Blasenkreise (links) und der zu-

gehörigen Energielandschaft (rechts) mittels Maple

für verschiedene Zeiten bzw. Phasen und Ausschnitte berechnet und dargestellt.

Wie in Kapitel 3.7 beschrieben, schweben die Kolloide über der Granatfilmober-

fläche, weil die Partikel einerseits durch das Magnetfeld angezogen, aber durch

die Beschichtung des Granatfilms, die die gleiche Ladung wie die Carboxylgrup-

pen an der Oberfläche der Partikel trägt, abgestoßen werden. Der Weg der Kolloi-

de lässt sich mit Hilfe der Energielandschaft (siehe dazu 4.9 rechts) erklären und

verfolgen. Je dunkler das Rot ist, desto tiefer ist das Energielevel und das Partikel

bewegt sich immer zu diesem Energieminimum. Generell erwartet man drei Sze-

narien:

Wenn das externe Magnetfeld in Richtung der Blasengitterachse zeigt, der Win-

kel ϕ zwischen den beiden also 0 ◦ beträgt, sind die entstehenden Minima I und Ī

zwischen den Blasen gleichberechtigt. Die Angaben des Winkels ϕ beziehen sich

auf die Abbildung 1.2 und die Aussagen gelten, wegen der sechs ohne externes

Magnetfeld gleichberechtigten Blasengitterrichtungen, jeweils auch für die Win-

kel ϕ = X ◦ + n·60 ◦ (mit 0 ≤ n ≤ 5), wenn sie für den Winkel ϕ = X ◦ gelten.
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Abbildung 4.10: zeitliche Entwicklung der Engergielandschaft für ϕ = 0 ◦

(t in 0,01-Schritten von 0,21 - 0,35 von links oben nach rechts

unten)

In Abbildung 4.10 kann man die zeitliche Änderung der Energielandschaft sehen.

Die Pfeile zeigen die Bewegungsrichtung der Partikel an. Die zeitliche Entwick-

lung des externen Magnetfeldes

H(t)=H sinωt[sinϑ (cosϕ ex + sinϕ ey) + cosϑ ez]

wird durch t beschrieben. Die Kreisfrequenz ω wird einer vollen Periode von 2π
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gleichgesetzt, während t dimensionslos im Bereich von 0 - 1 und damit ωt im Be-

reich von 0 - 2π variiert. Während im Zeitfenster t = 0 - 0,2 kaum eine Verände-

rung zu bemerken ist, folgt die in Abbildung 4.10 dargestellte starke Entwick-

lung von t = 0,21 - 0,35. Darauf erkennt man, dass anfänglich nur Energieminima

bei den Blasenpositionen zu finden sind und die Maxima dazwischen (erste Zeile

der Abbildung 4.10). Mit fortschreitender Zeit entstehen auf den Zwischengit-

terplätzen ebenfalls Minima (Zeile zwei). Die Energieminima der Blasen werden

schwächer, verbinden sich mit denen der Zwischengitterplätze und verwandeln

sich zu Energiemaxima (siehe Zeile drei und vier). Bis t = 0,5 ist die Veränderung

wieder gering und danach entwickelt sich die Energielandschaft auf dem gleichen

Weg zurück. Die Partikel bleiben dabei solange in den Minima I bzw. Ī bis sie

zur nächsten Blase gezogen werden. Da man diese Minima auf den Bildern von

Abbildung 4.10 im kritischen Moment nicht genau erkennen kann, wurden die in-

teressanten Ausschnitte bei t = 0,22 - 0,25 mit einem schwarzen Quadrat markiert

und in Abbildung 4.11 wiedergegeben.

Abbildung 4.11: vergrößerter Ausschnitt der Energielandschaft für t= 0,22 -0,25

in 0,01-Schritten und für ϕ= 0 ◦

Durch die Vergrößerung des Ausschnitts bei gleichbleibender Anzahl an Höhenli-

nien im Bild ändert sich die Auflösung und das Minimum erscheint in Abbildung

4.11 tiefer (dunkelroter) als in Abbildung 4.10. Dadurch kann man deutlich erken-

nen, dass sich das Energieminimum in Richtung der Blase links (also in Richtung
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des Magnetfeldes) bewegt und das Partikel diesem folgen würde. Da in diesem

Fall durch den Winkel ϕ = 0 ◦ die Minima I und Ī gleichberechtigt sind, ver-

schmelzen beide auch in gleicher Weise mit dem Minimum der linken Blase (auf

den Abbildungen angeschnitten, am linken Rand zu sehen) wodurch das Partikel

zu dieser springt. Dies bedeutet, dass man bei ϕ = 0 ◦ zwei gleichwahrscheinliche

Wege zur nächsten (gleichen!) Blase hat und dementsprechend 50% der parama-

gnetischen Kugeln über I und 50% über Ī zur benachbarten linken Blase gelangen.

Abbildung 4.12: Energie für t = 0,29 - 0,31 und ϕ = 20 ◦

Der zweite Fall der Partikelbewegung bzw. der Wegwahl betrifft die Winkel

0 ◦ <ϕ <30 ◦ (+ n· 60 ◦). Wie man in Abbildung 4.12 erkennt, ist das Energiemini-

mum I eher mit dem Blasenminimum verbunden, wodurch sich nach der Maple-

simulation alle Partikel in diese Richtung und damit in die Richtung des externen

Magnetfeldes bewegen würden. Die Partikel springen damit wie bei ϕ = 0 ◦ zur

nächsten linken Blase, haben aber nur eine Wegmöglichkeit - über I - und keine

zwei gleichberechtigten. Ansonsten gleicht die Änderung der Energielandschaft

der bei ϕ = 0 ◦ in Abbildung 4.10. Für Winkel 30 ◦ <ϕ <60 ◦ (+ n· 60 ◦) gilt das

gleiche Szenario, nur dass sich die Partikel über einen Ī-Platz bewegen.

Für ϕ = 30 ◦ zeigt die Richtung des externen Magnetfeldes genau zwischen zwei

Blasengitterachsen zum Zwischengitterplatz I. So bewegen sich die Partikel wie

beim zweiten Fall in Richtung des externen Feldes zum Energieminimum I. Die
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Abbildung 4.13: Energieplot mit dazugehörigem Ausschnitt für t = 0,21 - 0,24

und ϕ = 30 ◦

Energieminima der Blasen B1 und B2 (siehe Abbildung 4.13) verschmelzen gleich-

zeitig mit dem Minimum I, wodurch beide Wege gleichberechtigt sind. Verfolgt

man die Bilder von Abbildung 4.13 rückwärts, sieht man dies in der zeitliche

Entwicklung der Energielandschaft. Wie schon vorher beschrieben durchläuft die

Energielandschaft eine periodische Änderung, so dass es legitim ist, die Bilder

der Zeit t = 0 -0,5 rückwärts zu durchlaufen um eine Abbildung für die zeitliche

Entwicklung im Rahmen t = 0,5 - 1 zu erhalten. Durch die gleichberechtigten und

damit gleichwahrscheinlichen Wege springen jeweils 50 % der Kolloide zur Blase

B1 und 50 % zur Blase B2. Wie bei ϕ = 0 ◦ haben die Partikel eine Wahlmöglich-

keit und folgen der Wahrscheinlichkeitsverteilung. Jedoch erfolgt die Aufteilung

zu einem späteren Zeitpunkt und hat als Konsequenz zwei verschieden Ergebnis-

se: Sprung zur Blase B1 oder zur Blase B2. Im Vergleich erhält man bei einem

Winkel ϕ = 0 ◦ das gleiche Ergebnis bzw. endet der Sprung bei der gleichen End-

blase, nur dass die Partikel zwei verschiedenen Wegen benutzen.
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Diskussion

In den Experimenten konnte man einen kontinuierlichen Übergang der Partikel-

sprungrichtungen auf dem Granatfilm in Abhängigkeit des Winkels ϕ der externen

Magnetfeldrichtung zur 10-Blasengitterachse beobachten. Die linke Grafik von

Abbildung 4.2 zeigt dies für einen Blase-zu-Blase-Sprung der paramagnetischen

Kolloide im Bereich um den Übergangswinkel ϕ = 30 ◦. In diesem Bereich geht

die Gesamtsprungrichtung von der bei kleineren Winkeln dominierende 10- in

die bei größeren Winkeln dominierende 01-Gitterachsenrichtung über. Man sieht,

dass sich dieser Übergang kontinuierlich von ϕ = 20 ◦ bis 40 ◦ vollzieht. Feh-

ler und Abweichungen im Kurvenverlauf können durch Störstellen im Blasen-

gitter des Granatfilms verursacht werden. Störstellen können dabei wie bei einem

Kristallgitter Stufenversetzungen sein, aber auch Schwankungen der Blasengröße,

nicht parallele Gitterachsen, Teile vom Streifenmuster innerhalb des Blasengitters

bzw. teilweise Verschmelzung von mehreren Blasen, sowie externe Störungen wie

z.B. Kratzer auf dem Granatfilm. Sind solche Störungen im Blasengitter vorhan-

den, wird dementsprechend die Partikelbewegung beeinflusst. Die Partikel können

nicht mehr den eigentlichen Bewegungsrichtungen folgen und daraus ergeben sich

die Abweichungen bei der Datenauswertung.

45
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Betrachtet man die Ergebnisse der Maplesimulationen der Energielandschaften

(z.B. Abbildungen 4.11 bis 4.13), so erkennt man, dass sich nur bei dem kriti-

schen Winkel die Energieminima gleichzeitig mit dem Sattelpunkt verbinden. Bei

dem Blase-zu-Zwischengitterplatz-Sprung ist dies der Fall, wenn die externe Ma-

gnetfeldrichtung entlang einer Blasengitterachse zeigt, der Winkel ϕ also

0 ◦ + n·60 ◦ (0 ≤ n ≤ 5) beträgt. Bei allen anderen Winkeln erfolgt die Verschmel-

zung der Minima mit dem Sattelpunkt nach einander. Würde man annehmen, dass

die Partikel den Minima der Energielandschaft direkt folgen würden, erhielte man

einen Übergang der Bewegungsrichtungen wie in der rechten Grafik der Abbil-

dung 4.2 dargestellt. Alle Partikel würden bis zum kritischen Sprungwinkel

ϕ = 30 ◦ der 10-Richtung und für größer Winkel ϕ der 01-Gitterachsenrichtung

folgen. Bei einem Winkel von genau 30 ◦ wäre die Wahrscheinlichkeit in einen

der beiden Richtungen zu springen gleich groß.

Die paramagnetischen Kolloide folgen jedoch nicht direkt den Energieminima,

sondern erhalten durch die thermische Diffusion einen Bewegungsspielraum. Im

Normalfall, wenn ein eindeutiges stabiles Minimum vorhanden ist, kann man die

thermische Diffusion vernachlässigen. Geht jedoch ein Minimum in einen Sattel-

punkt über, kann das Partikel auf diesem hin- und herdiffundieren. Verschmilzt in

dieser Zeit das zweite Minimum mit dem Sattelpunkt, bekommt das Partikel die

Wahlmöglichkeit zwischen den beiden Richtungen, auch wenn der Winkel ϕ nicht

genau einem kritischen Übergangswinkel entspricht. Man erhält einen kontinuier-

lichen Übergang.

Theoretisch erhält man die Bewegung der Partikel als Überlagerung der Änderung

der potentiellen Energie eines Parikels V(x(t),t), der Reibungs- und einer thermi-

schen Zufallskraft ζ(t):

− fηaẋ(t) − ∇V(x(t), t) + ζ(t) = 0 (5.1)
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wobei hier f = 20 der Reibungskoeffizient eines Partikels nahe der Granatfilm-

oberfläche [13], η = 10−3Nsm−2 die Viskosität von Wasser, a = 1,4 µm der Parti-

kelradius und x(t) der Abstand vom gewählten Blasenzentrum ist.

Mit Hilfe des Fluktuations-Dissipations-Theorems kann die Kraft aufgrund der

thermischen Partikelbewegungen beschrieben werden als:

<ζ(t1)ζ(t2)> = 2 fηakBTδ(t1 − t2)1 (5.2)

mit den Zufallskräften ζ(t1) und ζ(t2), den Richtungen der Partikelbewegung zu

den Zeiten t1 und t2, der Boltzmann-Konstante kB = 1,38·10−23 JK−1 und der Tem-

peratur T ∼ 300 K.

Da die potentielle Energie

V(x(t), t) = −χ
4π
3

a3µ0H2(x(t), t) (5.3)

mit der magnetischen Suszeptibilität der Kolloide χ = 0,17, der magnetischen

Feldkonstante µ0 = 4 π · 10−7 H m−1 und der Magnetfeldamplitude H wesentlich

größer als die thermische Energie ist, kann man die Gleichung 5.1 meist zu

∇V(xs(t), t) = 0 (5.4)

vereinfachen. Das Energieminimum xs(t) ist zeitabhängig und entsteht durch die

Überlagerung des externen Magnetfeldes mit dem des Blasengitters - wie es auch

bei der Maplesimulation angenommen worden ist. Mit dem Minimum bewegt sich

das Partikel, das sich dadurch nur auf vorgegebenen Bahnen bewegen kann. Je

nach Höhe und Frequenz der angelegten externen Felder umrundet das Partikel

die Blasen, bewegt sich triangulär zwischen ihnen oder hüpft von Blase zu Blase

[6]. Die Bewegung von Blase zu Blase ist jedoch nur möglich, wenn das externe

Feld einen Grenzwert überschreitet. In der hier vorgeschlagenen Theorie wird das

Minimum zur kritischen Zeit tc zu einem Sattelpunkt und das Partikel wird ent-

weder in +ξc- oder in −ξc-Richtung transportiert. Die Richtung hängt vom Vor-
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zeichen von (ξ∇)3V ab. Die kritische Zeit tc, zu der der Grenzwert erreicht wird,

ist wie folgt definiert:

∇V(xc(tc), tc) = 0 und ξc·∇∇V(xc(tc), tc) = 0 (5.5)

Mit dieser Definition kann man die Änderung der potentiellen Energie ∇V(x(t), t)

des Partikels und damit die gesamte Gleichung 5.1 nahe dem Sattelpunkt xs(tc)

angeben. Für die folgende Gleichung wurde die +ξc-Richtung gewählt.

− fηaẋ(t) − ∂t∂ξV |xs(tc),tc (t − tc) + ζ(t) = 0 (5.6)

Die Zeiten t sind in unmittelbarer Nähe von tc. Für die Lösung dieser Gleichung

erhält man für die mittlere quadratische Abweichung des Partikels vom Sattel-

punkt als Funktion der Zeit ∆t = t - tc:

<x2(∆t)> =
1
4

(
∂t∂ξV |xs(tc),tc

fηa

)2

(∆t)4 + 2
kBT
fηa

∆t (5.7)

Zur Lösung wurde das Fluktuations-Dissipations-Theorem 5.2 genutzt und man

erkennt, dass sich die erhaltene Lösung aus dem beschleunigten Teil
1
4

(
∂t∂ξV |xs(tc),tc

fηa

)2
∆t4 und dem diffusiven Teil 2 kBT

fηa ∆t zusammensetzt. Die Zeit τD, in

der die diffusive (∆t<τD) in eine beschleunigte Partikelbewegung (∆t>τD) über-

geht, ist die Zeit, in der sich das Partikel ziellos auf dem Sattelpunkt hin und her

bewegt, bis es dem Energieminimum folgt. Diese Annahme der thermischen Dif-

fusion der Kolloide auf dem Sattelpunkt führt dazu, dass man keinen unstetigen

Übergang der Bewegungsrichtung der Partikel in Abhängigkeit von Winkel ϕ hat

(wie in Abbildung 4.2 rechts), sondern einen kontinuierlichen (gleiche Abbildung

links).

Wenn die Zeit, in der sich der Sattelpunkt zum ersten Energieminimum xc1(tc1)

(siehe auch Abbildung 5.1) öffnet, bis zur Entstehung des zweiten Minimums

xs,1(tc1) klein im Vergleich mit τD ist, dann sind die beiden Bewegungsrichtun-

gen gleichberechtigt. Ist dagegen τD kleiner als dieses Zeitfenster, hat das Partikel
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Abbildung 5.1: zeitliche Veränderung der Energielandschaft des Granatfilms mit

Partikel in einer Periode für die zwei Winkel ϕ = 205 ◦ und 210 ◦

bereits die Richtungswahl getroffen, bevor das zweite Energieminimum entstan-

den ist. Das Gleichsetzen des Beschleunigungs- und des Diffusionsterms liefert

diese Übergangszeit:

τD =

(
8η f akBT

(∂t∂ξV |xs(tc),tc)2

) 1
3

(5.8)

Die Zeit, die ein Partikel für einen Sprung von einem Sattelpunkt braucht, kann

man aus Gleichung 5.6 ablesen:

τhop =
η f as2

V(xc1(tc1), tc1) − V(xs,2(tc1), tc1)
(5.9)



KAPITEL 5. DISKUSSION 50

Hierbei ist s der Abstand ∆x zwischen den beiden Energieminima xc1(tc1) und

xs,1(tc1). Die Verschiebung vom zweiten Minimum von xs,1(tc1) zu xs,1(tc1 + τhop)

wurde vernachlässigt.

Mit diesen Gleichungen kann der Transportweg eines Partikels in der Energie-

landschaft beschrieben werden. Bis jetzt ist man bei den Berechnungen davon

ausgegangen, dass die Energieminima zu verschiedenen Zeiten entstehen. Wie

man aber auch anhand der Abbildung 5.1 erkennen kann, öffnen sie die beiden

Energietäler, wenn der Winkel ϕ zwischen der Gitterachse und dem externen Ma-

gnetfeld 210 ◦ (äquivalent zu (30 + n·60) ◦, mit 0 ≤ n≤ 5 ) beträgt, zur gleichen

Zeit t dem Sattelpunkt und das Partikel hat zwei wirklich gleichberechtigte Sprun-

grichtungen zu einer der beiden Blasen. In dem Fall ist das Potential entartet und

die Wahrscheinlichkeit, dass das Partikel eine der beiden Richtung wählt, liegt ge-

nau bei p = 50 %. Würde man von einer rein deterministischen Betrachtungsweise

ausgehen, so würde man erwarten, dass, sobald der Winkel ϕ von 210 ◦ abweicht

und damit ein Energieminimum auch nur ein wenig früher auftritt, alle Partikel

diesem Minimum folgen würden (siehe Abbildung 4.2 rechts). Durch die thermi-

sche Zufallsbewegung auf dem Sattelpunkt wird dieser scharfe deterministische

Übergang in einen diffusiv beeinflussten Übergang verändert. Die Diffusionszeit

auf dem Sattelpunkt ist mit τD durch Gleichung 5.8 gegeben. Genauso wie in Glei-

chung 5.5 beschrieben wird, dass das erste Energieminimum sich in Richtung ξc1

zum Zeitpunkt tc1 dem Sattelpunkt öffnet, kann dies für das zweite Minimum in

die Richtung ξc2 zum Zeitpunkt tc2 dargestellt werden:

ξc2·∇∇V(xc1(tc1), tc2) = 0 (5.10)

Das Verschmelzen zu unterschiedlichen Zeiten tc1 und tc2 der Energieminima mit

dem Sattelpunkt ist ebenfalls in Abbildung 5.1 für den Winkel ϕ = 205 ◦ (äquiva-

lent zu (25 + n·60) ◦, mit 0 ≤ n≤ 5) dargestellt. Man sieht auf dieser Abbildung

einen ganzen Zyklus der zeitlichen Veränderung der Energielandschaft des Gra-
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natfilms mit der dadurch bedingten Partikelbewegung. Für den größten Teil der

Zeit ist die Energielandschaft für die Kolloide ununterscheidbar für die verschie-

denen Winkel ϕ. Zwischen den kritischen Zeiten tc1 und tc2 ist jedoch der Unter-

schied zwischen den hier dargestellten Winkeln ϕ = 205 ◦ und 210 ◦ groß und das

Endsprungziel unterschiedlich.

Um die Sprungwahrscheinlichkeit zu berechnen, vergleicht man, wie schon be-

schrieben, das Zeitfenster tc2 - tc1, in dem die beiden Richtungen ξc1 und ξc2 insta-

bil werden, mit der Diffusionszeit τD auf dem Sattelpunkt. Das Zeitfenster

tc2 - tc1 hängt dabei linear von der Abweichung des Winkels ϕ vom eigentlichen

Übergangswinkel ϕc ab. In unserem Fall zeigt die Richtung des Übergangswinkels

immer genau zwischen zwei Blasengitterachsen (für Richtung 10 und 01, beträgt

ϕc = 30 ◦ bzw. in Abbildung 5.1 210 ◦). Wie oben beschrieben würde bei einer rein

deterministischen Wahrscheinlichkeitsverteilung des Übergangs der Bewegungs-

richtung ohne thermische Diffusion der Partikel sich die Sprungrichtung schlagar-

tig ändern. Für ϕ <ϕc würden alle Partikel in die 10-Richtung springen, bei ϕ = ϕc

wäre die Wahrscheinlichkeit jeweils 50 % und bei ϕ >ϕc würden sich alle Partikel

in die 01-Richtung bewegen. Durch die Diffusion der Partikel auf dem Sattel-

punkt, die mit τD beschrieben wird, ist auch der Übergang nicht mehr scharf, son-

der vollzieht sich in einem bestimmten Winkelbereich ϕ − ϕc = ∆ϕ ∼ ω(tc2 − tc1).

Damit erhält man unter Einbeziehung der Gleichungen 5.3 und 5.8 für den Win-

kelbereich in der Übergangsregion eine Abhängigkeit von:

∆ϕ ∼ ωτD ∼ ω
1
3 (5.11)

Diese Abhängigkeit, der Breite von ∆ϕ von der Frequenz kann man durchaus

auch in Abbildung 4.7 erkennen. Mit abnehmender Frequenz nimmt die Schärfe

des Richtungsübergangs zu und damit ∆ϕ ab.

Ist τD <(tc2 - tc1), so folgt das Partikel immer der ξc1-Richtung. Falls die Diffusi-

onszeit dagegen groß genug ist, also τD >(tc2 - tc1) , dann haben die beiden Bewe-
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Abbildung 5.2: Entstehen der Instabilitäten im Energieplot für t = 0,78 und 0,79

bei ϕ = 25 ◦

gungsrichtungen die gleiche Wahrscheinlichkeit. Zusammengefasst erhält man für

die Wahrscheinlichkeit p1 (p2), dass das Partikel in Richtung 1 (oder 2) springt:

p1 =
1
2

+
tc2 − tc1

2τD
und p2 =

1
2
−

tc2 − tc1

2τD
(5.12)

Fügt man nun die Werte der in Maple simulierten Energielandschaften (siehe dazu

auch die Abbildungen 4.10 bis 4.13) mit der hier entwickelten theoretischen Be-

schreibung zusammen, so erhält man für ∂t∂ξV |xs(tc),tc unter der Berücksichtigung

von Gleichung 5.3 und dem dimensionslosen Wert von 0,4 aus Maple:

∂t∂ξV |xs(tc),tc= 0, 4
(
4π
3
ω

d
χa3µ0M2

s

)
≈ 28pNs−1 (5.13)

bei einer Frequenz υ von 0,6 Hz bzw. ω = 2πυ = 3,7 Hz. Die dazugehörige Diffu-

sionszeit beträgt hier nach Gleichung 5.8 τD = 3,4 ms. Die Zeit tc2 - tc1 zwischen

der Entstehung der beiden Energieminima beträgt für ϕ = 25 ◦ dimensionslos in

Maple 0,01 (siehe auch die Abbildung 5.2). tc2 - tc1 = 0,01
ω

= 2,6 ms liegt somit in

der gleichen Größenordnung wie τD.
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Zusammenfassung und Ausblick

Aus dem Ergebnisteil 4.1 und 4.2 kann man ersehen, dass man die experimentell

erhaltenen Werte der Partikelbewegungen auf dem Blasengitter im Granatfilm un-

ter dem Einfluss eines externen Magnetfeldes nicht allein durch die theoretischen

Mapleergebnisse erklären kann. Während die Simulationen der Energielandschaf-

ten und somit die Bewegungspfade der Partikel ein deterministisches System sug-

gerieren, zeigen die gemessenen und in Matlab und Origin analysierten Werte

einen kontinuierlichen Übergang der Sprungrichtungen in einem gewissen Win-

kelbereich ∆ϕ.

Wie in Kapitel 3.2 beschrieben, wurde die hexagonale Blasengitterstruktur auf

dem Granatfilm durch Überlagerung eines statischen mit einem zeitlich variier-

enden Magnetfeld erzeugt. Dazu wurde das statische Magnetfeld bis zur Sätti-

gungsmagnetisierung erhöht um das normalerweise vorhandene Streifenmuster

der Probe aufzulösen. Das zweite ebenfalls zum Granatfilm senkrechte Feld wur-

de als Störung genutzt, die die Blasenbildung provozierte. Der Abstand d der Bla-

senzentren betrug für die verwendete Probe 13,5 µm und war damit doppelt so

groß wie die Streifenbreite. Nach der Reinigung und Beschichtung konnten die

paramagnetischen Kolloide mit einem Durchmesser von 2a = 2,8 µm auf diese

53
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kristallgitterähnliche Blasenstruktur pipettiert werden. Reinigung und Beschich-

tung waren notwendig um Verunreinigungen und das Haften der Partikel auf der

Filmoberfläche zu vermeiden.

Die Experimente wurden, um die verschiedenen magnetisierten Bereiche des Bla-

sengitters sichtbar zu machen, mit einem Polarisationsmikroskop durchgeführt.

Die gewonnenen Bilder wurden aufgezeichnet und mittels Matlab die Sprungrich-

tungen ausgezählt.

Diese Sprungrichtungen der paramagnetischen Kolloide waren von einem zusätz-

lich variierenden parallel zur Probenebene verlaufenden Magnetfeld abhängig.

Um die Partikel zu bewegen, wurde ein variierendes z-Feld −also senkrecht zur

Probenebene des Granatfilms− angelegt. Damit wechselten die Energiemaxima

und - minima mit der Frequenz υ periodisch die Plätze (siehe Abbildung 6.1).

Abbildung 6.1: Wechsel der Energiemaxima und -minima zu den Zeiten t = 0,2 -

0,35 in 0,05-Schritten, ϕ = 15 ◦

Die Partikel folgen aufgrund ihrer magnetischen Eigenschaften diesen Veränder-

ungen und hüpfen ungerichtet zwischen den Blasen hin und her. Wird zusätz-

lich das zweite mit der gleichen Frequenz variierende Magnetfeld angelegt und

übersteigt die Stärke einen Grenzwert, so folgen die Partikel der Richtung dieses

Feldes. Inwieweit sie genau dieser Richtung folgen bzw. folgen können, hängt

vom Winkel ϕ zwischen der Blasengitterachse und dem externen Magnetfeld ab.

Zeigt das Magnetfeld entlang einer Gitterachsenrichtung, bewegen sich die Parti-
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kel auch in diese (siehe Abbildung 4.4 links). Wenn aber die Magnetfeldrichtung

genau zwischen zwei Kristallgitterachsen zeigt, muss sich das Partikel bei jedem

Sprung für eine der beiden Gitterachsen mit einer Wahrscheinlichkeit von

p = 50 % entscheiden, kann jedoch nicht genau dem Magnetfeld folgen (Abbil-

dung 4.4 rechts). Im Winkelbereich zwischen diesen beiden beschriebenen Fällen

folgen die meisten Partikel der Gitterachsenrichtung, die der Magnetfeldrichtung

am nächsten kommt.

Das Wort meisten bezieht sich dabei auf die Ergebnisse der Experimente. Wie man

in den Abbildungen 4.2 und 4.5 erkennen kann, gibt es einen breiteren Winkel-

bereich ∆ϕ, in dem die Partikel kontinuierlich die Gitterachsenrichtung wechseln

und somit nicht der dem Magnetfeld nächsten Blasenrichtung folgen. Das heißt,

es gibt keinen deterministischen Übergang, bei dem die Wahrscheinlichkeit für

eine Bewegungsrichtung von p = 100 % unterhalb des Übergangswinkels auf

p = 50 % genau bei diesem Winkel und schließlich auf p = 0 % für größere Win-

kelwerte springt. Der Übergangswinkel ist nach der hier verwendeten Definition

des Koordinatensystems ϕ = 30 ◦ + n·60 ◦ (mit 0 ≤ n ≤ 5 für die 6 verschie-

denen Kristallachsen), während ϕ = 0 ◦ + n·60 ◦ den Richtungen der Gitterachsen

entspricht. Des Weiteren ist es durchaus möglich eine Frequenzabhängigkeit des

Winkelbereichs ∆ϕ, wie in Abbildung 4.7, zu erkennen. Für kleine Frequenzen

υ des externen Magnetfeldes wird auch ∆ϕ kleiner und damit der Übergang zwi-

schen den Bewegungsrichtungen schärfer.

Die Energielandschaft allein kann das experimentell beobachtete stochastische

bzw. deterministische Verhalten nicht erklären. Denn nur bei genau dem Winkel

ϕ = 30 ◦ werden die beiden Energieminima zur gleichen Zeit instabil, während bei

allen anderen Winkeln dies nacheinander geschieht (vergleiche hierzu Abbildung

4.11 mit 4.13). Bezieht man jedoch in 5.1 zur Beschreibung der Partikelbewe-

gung und zur Berechnung der Sprungzeiten eine thermische Zufallskraft ξ(t) mit
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ein, kann man die Experimente theoretisch zufriedenstellend erklären. Den Groß-

teil der Zeit ist diese thermische Energie, wegen ihrer verschwindenden Größer

zur potentiellen Energie, vernachlässigbar. Beim Übergang der Minima zum Sat-

telpunkt in der Energielandschaft wird die thermische Energie wichtig und be-

schreibt die Zeit τD des Umherdiffundierens des Partikels auf dieser Fläche.

Die Sattelpunkte und die damit verbundene Diffusionszeit treten bei der Bewe-

gung der Kolloide an zwei Stellen auf. Einmal beim Sprung von der Blase zu

einem der Zwischengitterplätze (I oder Ī) und bei der nächsten Wahlmöglichkeit

vom Zwischengitterplatz zur Blase. Zeigt das externe Magnetfeld in eine der Bla-

sengitterrichtungen, so sind in diesem Fall die Zwischengitterplatzarten I und Ī

und die darüber definierten Netzwerke gleichberechtigt (siehe Abbildung 4.3). Die

Wahrscheinlichkeiten, dass das Partikel sich über I oder Ī bewegt, sind gleich groß

und werden bei jedem Sprung neu gewählt, wie in Abbildung 4.4 gut zu erken-

nen ist (einmal Sprung nach rechts und einmal Sprung nach links). Stimmen die

Richtungen des Magnetfeldes mit der der Kristallachse nicht ganz überein, gibt es

einen Winkelbereich ∆ϕ, in dem ebenfalls diese Wahlmöglichkeit für die Partikel

besteht. Die Wahrscheinlichkeit p dieser Wahlmöglichkeit in ∆ϕ beträgt jedoch

nicht 50 %. Dieser Winkelbereich hängt von τD und damit von der Frequenz des

Magnetfeldes ab. Außerhalb dieses Winkelbereichs gibt es keine Wahlmöglich-

keit, bzw. der Zeitunterschied, in dem die Energieminima instabil werden und sich

mit dem Sattelpunkt verbinden, ist zu groß um durch die Diffusionszeit überbrückt

zu werden. Alle Partikel bewegen sich dann nur über einen Zwischengitterplatz.

Diese Wahlmöglichkeit ist für das Endergebnis, auf welche Blase das Partikel ins-

gesamt springt, unwichtig. Denn wenn das Magnetfeld (etwa) in Richtung der

Blasengitterachse zeigt, ist die Hauptsprungrichtung vorgegeben und die einzige

Wahlmöglichkeit ist der Weg bzw. der Zwischengitterplatz, über welches das Par-

tikel dahin gelangt.
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Beträgt der Winkel ϕ = 30 ◦ + n·60 ◦, gibt es keine Wahl des Netzwerks, aber eine

Wahl der Endrichtung zu welcher Blase das Partikel von seinem Zwischengitter-

platz springt. In einem gewissen Winkelbereich gibt es auch hier einen, durch die

thermische Diffusionsbewegung des Partikels hervorgerufenen, kontinuierlichen

Übergang der Sprungrichtungen. Es besteht der folgende Zusammenhang zwi-

schen der gewählten Frequenz ω bzw. der Diffusionszeit τD und der Größe des

Winkelbereichs: ∆ϕ ∼ ωτD ∼ ω
1
3 (siehe Gleichung 5.11). Damit stimmen die ex-

perimentellen mit den theoretischen Ergebnissen gut überein.

In dieser Arbeit wurde die Bewegungsrichtung paramagnetischer Kolloide in

einer modulierten Energielandschaft der Blasengitterstruktur auf einem Granat-

film untersucht. Stärke und Frequenz des extern angelegten Magnetfeldes wurden

als Stellparameter eingesetzt. Mittels des Winkels ϕ zwischen einer Blasengit-

terrichtung und dem Feld konnte die Zeitdifferenz zwischen dem Auftreten der

Energieminima, die sich mit dem entstandenen Sattelpunkt verbanden, gesteuert

werden. Sowohl im Experiment als auch in der Theorie konnte gezeigt werden,

dass man einen Übergang der Sprungrichtung von deterministisch zu völlig sto-

chastisch durch Variation des Winkels von 0 ◦ - 30 ◦ erhält. Für große Zeitfenster

tc2 - tc1 zwischen den auftretenden Energieminima und kleine Diffusionszeiten τD,

ist der Prozess deterministisch, während für gleichzeitig auftretende Minima die

Wahrscheinlichkeiten für die beiden möglichen Partikelpfade mit p = 50 % genau

gleich groß sind.

Desweitern wurde in dieser Arbeit beschrieben, dass man den Sprungvorgang in

zwei Schritte zerlegen kann: die Bewegung von der Blase zum Zwischengitter-

platz und von diesem zur nächsten benachbarten Blase. Je nach Richtung des ex-

ternen Feldes und somit Größe des Winkels ϕ findet ein stochastischer Prozess bei

der Wegwahl im ersten oder zweiter Schritt oder in keinem von beiden statt. Nur,
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wenn im zweiten Schritt die Wahl der nächsten Blase nichtdeterministisch ist, hat

dies auf die Endrichtung des Partikelsprungs eine Auswirkung. Tritt der stochas-

tische Prozess der Richtungswahl im ersten Schritt des Sprungs auf, so findet eine

Auswahl der Zwischengitterplatzart (I oder Ī) und damit die Wahl des benutzen

Netzwerks statt. Die Zielblase bleibt jedoch die gleiche.

Dieses Wissen über die Abhängigkeiten der Richtungswahl und dem nichtdeter-

ministischen Übergang der Sprungrichtungen in einem gewissen Winkelbereich

sind für die bewusste Steuerung und Manipulation des Partikeltransports Grund-

voraussetzungen. Erst mit diesem Verständnis wird es möglich z.B Polyelektrolyt-

kapseln mit magnetischen Nanopartikeln zu beladen, über ein solches Blasengitter

zu transportieren und an einer definierten Endstelle zu entladen, oder gar das in

Kapitel 1 angesprochene Lab-on-a-chip-Projekt zu verwirklichen.
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”Mensaianer“, ...).

61



KAPITEL 7. DANKSAGUNG 62

Dem nicht genug, ich bin auch glücklich darüber, dass ich überhaupt studieren
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haben und sich tiefgreifend damit auseinander gesetzt haben.



Erklärung

Ich versichere, dass ich die vorliegende Arbeit selbstständig verfasst und keine
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