FH Bielefeld

A A University of
UNIVERSITAT A Uiy
BIELEFELD -\/\*pp ed Sciences

Dissertation

zur Erlangung des akademischen Grades
Dr. rer. nat.

vorgelegt von

Daniel Kappe

Simulationen der Mikrostruktur und
Dynamik von Nanopartikeln im
Kontext von Hydrodynamik und

magnetoresistivem Transport

eingereicht

Dezember 2019

Fakultét fir Physik
Universitat Bielefeld






Eigenstandigkeitserklarung

Hiermit bestétige ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbstdndig verfasst
und keine anderen als die angegebenen Hilfsmittel benutzt habe.

Bielefeld, 17. Februar 2020 Daniel Kappe

Betreuer :

Prof. Dr. Andreas Hiitten

Prof. Dr. Christian Schroder



Inhaltsverzeichnis

(1 Einleitung| 6
2 Magnetische Ratschen| 10
2.1 Partikeldynamik| . . . ... ... ... ... ... ... . 10
[2.1.1  Brownsche Bewegung und die Langevin Gleichung| 12
[2.1.2  Die modifizierte Langevin Gleichung| . . . . . . . 13

[2.2  Magnetische Felder|. . . . . ... ... ... ... .... 15
10t~ esetzl . ... 17

[2.2.2  Magnetisierte Materie|. . . . . . ... ... .. .. 17
[2.2.3  Magnetische Materie im magnetischen Feld|. . . 19

23 Ratschenl . . ... ... ... ... .. 21
2.3.1 Pulsierende Ratschen| . . . . ... ... ... ... 21
[2.3.2  Gekippte Ratschen| . . .. ... ... ... .. .. 23
[2.3.3  Die magnetische On-Oft Ratschel . . . . . .. .. 24

(2.4 Modellierung der magnetischen Ratschel . . . . . .. .. 26
[2.5  Ergebnisse zur magnetischen Ratschel . . . . . . ... .. 30
[2.5.1 Partikeldynamik Simulationen|. . . . . .. .. .. 30
[2.5.2  Magnetische Felder| . . .. ... ... ... ... . 36
[2.5.3  Simulation der magnetischen Ratsche| . . . . . . 38

[2.6  Zusammenfassung| . . ... ... ... ... ... ... .. 42
[3 Riesenmagnetowiderstand in granularen Systemen| 44
[3.1 Beschreibungen des Riesenmagnetowiderstands| . . . . . 44
[3.1.1  Der GMR in Mehrschichtsystemen| . . . . . . .. 45
[3.1.2  Zwei-Spin-Kanal Widerstandsmodell| . . . . . . . 47
[3.1.3  Der GMR in granularen Systemen| . . . . .. .. 50

[3.2  Landungstragertransport in inhomogenen Festkorpern|. 51
[3.2.1  Das Knotenpotentialvertahren|. . . . . . . .. .. 52

[3.3  Makrospindynamikl . . . . ... ... .00 0000 54
(3.4 Weghindung| . . . ... ... ... ... ... .. ... 56
[3.4.1  Graphen und Distanzen| . . ... ... ... ... 57
[3.4.2  Nachbarschaften, kirzeste Wege und Richtungen| 59

[3.0  Modellierung des GMR in granularen Systemen|. . . . . 63
[3.6  Ergebnisse zum granularen Riesenmagnetowiderstand| . 68
[3.6.1 Ladungstransport in granularen Systeme| . . . . 68
[3.6.2  Makrospindynamik Simulationen| . . . . . . . .. 70

[3.6.3  Weghndung und Vernetzung von Partikelclustern| 74




[3.6.4 Simulation granularer Systeme| . . . . ... ...
[3.6.5  Untersuchung der Magnetisierungs—-GMR Kurve|
[3.7  Zusammenfassung, Diskussion und Ausblickl. . . . . ..

[Veroffentlichungen|
Veroffentlichte Artikell . . . . .. .. ... ... ... ... ...

[Konterenzbeitrage|. . . . . . . ... ... oL




1 Einleitung

Die Serie Star Trek startete im Jahr 1966 und ertrdaumte sich die
Technologie des 23. Jahrhunderts. Darunter waren die Kommunika-
toren, welche kabellos und im Hosentaschenformat Kommunikation
iiber grofle Distanzen ermoglichen, Computer, welche mit Sprache ge-
steuert werden konnen und vieles mehr. Heutzutage, knapp 50 Jahre
spater, ist einiges bereits Realitét, wie die beiden genannten Beispiele,
und anderes ist schon néher als damals gedacht. Die Nanotechnolo-
gie ist eines jener Felder, das sich Nahe an der Grenze zur Science
Fiction befindet, besonders wenn man auf das schaut, was moglich
scheint. Auf Groflenskalen weit kleiner als die, die sich mit dem Auge
oder einem einfachen Mikroskop auflésen lassen, sind die Verhéaltnis-
se zwischen altbekannten Effekten, wie etwa der Gravitation und der
Diffusion, deutlich verschoben, und zuvor unbekannte Effekte lassen
sich beobachten, wie etwa der Riesenmagnetowiderstand.

Einen wichtigen Teil dieser Nanowelt machen magnetische Nano-
partikel aus, an deren diversen Anwendungsmoglichkeiten vielerorts
geforscht wird. So konnen Medikamente an die Oberfliche der Par-
tikel gebunden, mithilfe magnetischer Feldern durch den Korper des
Patienten bewegt, an erkrankten Stellen konzentriert und dort frei-
gesetzt werden (Ulbrich u. a./2016]). Bei der Bekdmpfung von Tumor-
zellen konnen Nanopartikel benutzt werden, um lokal die Temperatur
der kranken Zellen zu erhohen und diese gezielt zu zerstoren, was be-
reits in den 1950er Jahren erforscht wurde (Mahmoudi u. a.[2018)). Sie
konnen in der Magnetresonanztomografie als flexibles Kontrastmittel
verwendet werden, welches sich fir verschiedene Einsatzzwecke an-
passen lasst (Shin u.a.2015). Nanopartikel kénnen verwendet werden
um Giftstoffe, wie etwa Schwermetalle, Bakterien oder Farbstoffe, in
Abwéssern binden. Mithilfe eines magnetischen Feldes lassen sich so
Verschmutzungen filtern (Pratt|[2014]).

Dartiber hinaus haben magnetische Nanopartikel ein wichtiges An-
wendungsgebiet in der Biosensorik. Hier lassen sich zwei Ziele feststel-
len: die Miniaturisierung und Sensibilisierung diagnostischer Verfah-
ren. Als Vorbild mag hier der Tricorder aus der eingangs erwahnten
Star Trek Serie dienen. Mit diesem handlichen Gerat lassen sich an Ort
und Stelle biologische Proben untersuchen und Krankheiten diagno-
stizieren. Solche Miniaturlabore (lab-on-a-chip) gibt es bereits, wenn
sie auch sehr spezifische Anwendungen haben, wie etwa die Messung



der Glukosekonzentration im Blut. Die bereits erhéltlichen Systeme
beruhen dabei meist auf einfachsten chemischen Reaktionen und Aus-
wertungen, fiir komplexere Analysen miissen jedoch Arbeitsschritte
eines Labors von dem Gerat ausgefiihrt werden. Dazu gehoren das
Mischen von unterschiedlichen Substanzen, das Sortieren verschiede-
ner Stoffe und der Transport dieser zu einem Sensor (Reyes u. a./2002)).
All diese Aufgaben kénnen von magnetischen Partikeln iibernommen
werden, welche mit spezifisch bindenden Oberflichen versehen sind.
Durch magnetische Felder konnen die Partikel zu rotierenden Ketten
geformt werden, was die Diffusion begiinstigt (Wittbracht u. a.|2012]).
Mit inhomogenen Magnetfeldern konnen die Partikel an bestimmte
Punkte transportiert und dort konzentriert werden. Die Sortierung
der magnetischen Partikel ist mit einem magnetischen Feld im Zu-
sammenspiel mit einem weiteren Effekt, wie etwa der Diffusion oder
einem hydrodynamischen Fluss, moglich.

Genau dieses Zusammenspiel aus Diffusion und magnetischen Fel-
dern wird in der magnetischen On-Off Ratsche ausgenutzt (Auge u. a.
2009). Eine Ratsche ist ein System, welches ungerichtete, thermische
Fluktuation in gerichtete Bewegung umwandeln kann. Ratschen fin-
den sich abseits von Laboren auch in Lebewesen wieder. Die Kon-
traktion eines Muskels oder der Transport von Stoffen in einer Zelle
wére ohne molekulare Motor-Proteine, welche sich den Ratscheneffekt
zunutze machen, nicht moglich (Vale u. Milligan/ 2000)).

Im Rahmen dieser Arbeit steht die Ratsche im mikrofluidischen
Kontext im Mittelpunkt, genauer die bereits erwahnte magnetische
On-Off Ratsche. Ziel ist es diesen Ratschenprozess zu modellieren
und visualisieren, damit die Bewegung von (Nano)-Partikeln, abhén-
gig von Grofle und magnetischem Moment, vorhergesagt und opti-
miert werden kann. So erlauben bestimmte Ratschengeometrien und
Schaltprozesse etwa den Transport von verschiedenen Partikelsorten
in unterschiedliche Richtungen (Martinez-Pedrero u. a./[2016)).

Die erste Halfte dieser Arbeit befasst sich mit der theoretischen Be-
schreibung und der Simulation jener On-Off Ratsche. Folgende Fragen
sind dabei von besonderem Interesse:

e Wie verhalten sich magnetische Partikel unterschiedlicher Gro-
Benordnungen in der Ratsche?

e Wie kann bei fester Ratschengeometrie und Nanopartikelgrofe
der Transport mithilfe der Schaltzeiten optimiert werden?



e Wie konnen auch kleinste Nanopartikel mit Durchmesser < 50 nm
transportiert werden?

Die zweite Hélfte der Arbeit befasst sich mit der Detektion magne-
tischer Objekte. Dafiir miissen kleine Anderungen des magnetischen
Feldes gemessen werden, um das Streufeld von magnetischen Nano-
partikeln aufzultsen.

Ein Ansatz ist die Nutzung des Riesenmagnetowiderstandeffekts.
Urspriinglich wurde dieser in Schichtstapeln aus magnetischen und
nicht-magnetischen Metallschichten gemessen, welche bei angelegtem
Magnetfeld einen verringerten Widerstand zeigen (Baibich u. a.|[1988;
Binasch u.a.|[1989)). Einige Jahre spéter konnte derselbe Effekt auch
in granularen Systemen, das heifit solchen aus magnetischen Partikeln
und nicht-magnetischen Umgebungen, nachgewiesen werden (Xiao u. a.
1992)). Der Effekt lasst sich selbst dann beobachten, wenn das um-
hiillende Matrixmaterial nicht metallisch ist und dadurch eine um
Groflenordnungen geringere Leitfédhigkeit aufweist (Meyer u. a.|2013)).
Diese granularen Systeme aus wasserbasierten Gelen erlauben eine
grofle Flexibilitdt bei der Anordnung der magnetischen Nanopartikel.
Eickenberg u. a.| (2013) schlugen des Weiteren vor druckbare Riesen-
magnetowiderstands-Sensoren auf dieser Grundlage zu entwickeln.

Mit diesem neuen Level an Gestaltungsmoglichkeiten wird es in-
teressant den magnetischen Zustand des granularen Systems stérker
in den Fokus zu riicken. Wo Theorien zum granularen Riesenmag-
netowiderstand bisher grofie Ensembles von Partikeln betrachteten,
bei denen lokale magnetische Momente vernachlassigt wurden (Ru-
binstein||1994; |Altbir u. a./[1996)), wird der Fokus hier auf den Einfluss
dieser Momente gelegt. Die géngige phdnomenologische Beschreibung
des Riesenmagnetowiderstandseffekts wird auf ein Widerstandsmodell
erweitert, mit dem sich kleine, granulare Systeme mit geringer Matrix-
leitfadhigkeit beschreiben lassen. Der gesamte magnetische Zustand des
Systems flieBt dabei in das Modell ein, und aus der resultierenden Si-
mulation ergeben sich Magnetisierungs- und Widerstandskurven fiir
die analysierten Systeme. Folgende Fragestellungen stehen dabei im
Vordergrund:

e Konnen Konzepte aus dem Schichtriesenmagnetwiderstand auf
granulare Systeme erweitert werden?

e Kann das Modell einem granularen System einen Widerstand



abhangig von der magnetischen Konfiguration zuweisen?

e Ist das Modell (qualitativ) vergleichbar mit experimentellen Sys-
temen?



2 Magnetische Ratschen

Ratschen erlauben einen gerichteten Transport in einem System, wel-
ches sich nicht im thermischen Gleichgewicht befindet. Die Methode,
mit der das System aus diesem Gleichgewicht gebracht wird, kann
dabei viele Formen annehmen. Diese Arbeit beschrankt sich auf den
Fall eines periodischen, asymmetrischen Potenzials, welches die Sym-
metrie des Systems bricht und den Transport richtet. Einen tieferen
und umfassenderen Einblick bietet beispielsweise der Reviewartikel
von Reimann| (2002).

Das folgende Kapitel zeigt einen Ansatz, um den Transport einer
Ratsche zu simulieren. Im Rahmen der Arbeit werden nur Systeme
mit magnetischen Komponenten implementiert und untersucht. Der
Ansatz léasst sich allerdings auf eine Vielzahl von Systemen erweitern,
solange diese auf einem Kraftfeld und der Brownschen Bewegung be-
ruhen.

Zuerst soll nun kurz der theoretische Hintergrund erlautert werden.
Dieser unterteilt sich in die Partikeldynamik (Kap. , die Berech-
nung der magnetischen Felder (Kap. und den daraus resultieren-
den Kraftfeldern gefolgt von einer kurzen Einfiihrung in die Ratsche
(Kap. und ihre Funktionsweise. Anschliefend wird die Model-
lierung und Umsetzung (Kap. beschrieben, wobei tiefer gehende
Informationen aus der Dokumentation (Kappe|2019b) bezogen wer-
den konnen. Es folgen die Ergebnisse (Kap. mit denen das Modell
iiberprift wird. Abschliefend werden diese diskutiert, eingeordnet und
es wird ein Blick auf zukiinftige Ankniipfungspunkte geworfen (Kap.

2.0).

2.1 Partikeldynamik

Dieses Kapitel gibt eine kurze Einleitung in die theoretischen Hin-
tergriinde der Partikeldynamik und die Grundlagen der Simulation,
welcher spater in Abschnitt [2.4] verwendet wird. Die hier dargestellten
Gleichungen und Informationen kénnen unter anderem in den Verof-
fentlichungen von Risken| (1996)), |Allen u. Tildesley| (2001)), Frenkel u.
Smit| (2001)), Andersen u. Oppenheim, (1963), Chandrasekhar (1943)
und Feynman u. a.| (2011)) nachvollzogen werden. Dort finden sich aus-
fithrliche Einleitungen, sowie Herleitungen und Beweise.

Ein Partikel, welches sich in einem Fluid mit endlicher Temperatur
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Abbildung 2.1: Ein Partikel mit Fluid in einer Box (links). Die Bewegung des
Partikels aufgrund von Kollisionen mit dem Fluid (rechts).

befindet, zeigt ein zufilliges Bewegungsmuster, wie in Abbildung
dargestellt. Auf einer mikroskopischen Skala besteht das Fluid aus un-
zahligen kleinen Bestandteilen, zum Beispiel Leitungswasser, das ein
Gemisch aus Wasser-, Salz- und anderen Molekiilen ist. Diese werden
im Folgenden der Einfachheit halber als Fluidpartikel bezeichnet. Die
Bewegung des grofien, makroskopischen Partikels und die der mikro-
skopischen Fluidpartikel werden dabei von Newtons Bewegungsglei-
chungen beschrieben.

In einer Molekulardynamik Simulation werden diese Gleichungen fiir
alle Bestandteile gelost, was zu einem System mit sehr vielen Freiheits-
graden fithrt. Dabei ist die Anzahl der Kollisionen zwischen Partikel
und Fluidpartikeln mit einer GréSenordnung von 1014 s™! (Feynman
u.a.[2011) sehr gro. Entsprechend klein muss die Schrittgréfe der
Simulation gewéhlt werden und je nach Gréle des gesamten Systems
wird es sehr aufwendig, bis unmoglich, die Bewegung tiber Zeitskalen
von Sekunden bis Minuten darzustellen. Des Weiteren interessiert im
Fall der Ratsche einzig und allein die Bewegung des makroskopischen
Partikels.

In diesem Fall ist es daher effizienter das System mit Brownscher
Dynamik zu beschreiben.
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2.1.1 Brownsche Bewegung und die Langevin Gleichung

Als Brownsche Bewegung wird die die temperaturabhéngige, zufillige
Bewegung von makroskopischen, aber kleinen Partikeln in einem Fluid
bezeichnet. Im Gegensatz zur Molekulardynamik wird in diesem Fall
die Interaktion zwischen dem Partikel und den Fluidpartikeln durch
eine Kraft in Form einer Zufallsvariablen modelliert. Dazu werden die
Newtonschen Bewegungsgleichungen durch die stochastische Langevin

Gleichung

d

o= —But A + K(tr), (2.1)
mit der Partikelgeschwindigkeit v = %, der Partikelposition r zum
Zeitpunkt ¢, der Reibung g, der Zufallsvariablen A(t) und dem Be-
schleunigungsfeld K (t,r) ersetzt. Die Reibung /3 ist dabei eine Abkiir-

zung fir

5= 67TVR’ (2.2)

m

mit der Viskositat des Fluids v, der Partikelmasse m und dem Parti-
kelradius R. Die Gleichung (2.2)) gilt jedoch nur fiir spharische Partikel
in einem laminaren Fluss. Die Zufallsvariable A(t) folgt der Gaussver-

teilung mit Mittelwert
(A(t)) =0 (2.3)

und einer Varianz von

(A(DA(t')) = 28ksT - 5(t — ). (2.4)

Um spéter die Giite des Iterators zu testen, werden nun einige ein-
fache, analytisch 1osbare Fille beschrieben.

Partikel ohne duBere Kraft oder Stromung Aus den Gleichungen ([2.1))
- (2.4) ergibt sich fiir die mittlere, quadratische Positionsanderung
eines solchen Partikels

{(r(t) — r(0))*) = 2dDt, (2.5)
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mit der Dimensionalitdt d und der Diffusionskonstante D, welche mit
der von (Einstein|/1905) hergeleiteten Konstante

kgT
D= 2.6
6V R (2:6)

tibereinstimmt (siehe (Risken (1996, Kap. 3.1.1)).

Partikel in einem homogenen, konstanten Kraftfeld Solange eine kon-
stante Kraft auf ein Partikel einwirkt, ist seine Geschwindigkeit, bei
vernachlassigter Brownscher Bewegung, gegeben durch die Stokes Glei-
chung
F,

~ 6mvR’
mit dem externen, konstanten und homogenen Kraftfeld F,. Fiir rea-
listische Kréfte F, konnen Diffusion und Konvektion separat voneinan-
der betrachtet werden. Somit bleibt die Diffusionskonstante wie zuvor

([2.6). Abbildung [2.2] zeigt beispielhaft diesen Prozess.

—

u;

(2.7)

2.1.2 Die maodifizierte Langevin Gleichung

Die Langevin Gleichung lasst sich nur in wenigen Spezialfil-
len analytisch 16sen. Fiir komplexere Anwendungen mit inhomogenen,
nicht trivialen Kraftfeldern ist es sehr schwer oder sogar unmoglich
eine analytische Losung zu finden. In diesen Féllen ist es daher ange-
bracht die Gleichung numerisch zu 16sen. Fiir diese Arbeit wird eine
modifizierte Version der Langevin Gleichung benutzt (Andersen u.

Oppenheim|/1963; Allen u. Tildesley |2001)).

Wird der Beschleunigungsterm aus der Langevin Gleichung ({2.1)
vernachléssigt, ergibt sich

pu = A(t) + K(t,r). (2.8)

Eine Integration iiber einen Zeitschritt At resultiert in der numerische

13



losbaren Gleichung

to+At to+At to+At

8 / ()t = / K, r)dt + / AW, (2.9)
to to to
@9la) @9l0) @9c)

Der erste Teil (2.9a) entspricht der Distanz, welche das Partikel im
Zeitraum At zuriicklegt

to+At
3 / W)t = B (r(to + At) — r(to)) = Ar. (2.10)

to

——— Newtonsche Dynamik

—+— Brownsche Dynamik

Distanz

Zeit

Abbildung 2.2: Eine konstante Kraft auf ein Objekt mit Newtonscher (schwarz)
und Brownscher Bewegung (blau)
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Der zweite Term .b) kann durch eine Taylorentwicklung um ¢,
vereinfacht werden:

to+AL to+At

| K@ = [t r(t) + O = to)) d

to to

= K(to,r(ty)) At + O(AL?). (2.11)

Die Integration der Zufallsvariablen (2.9\c) ergibt, unter der Bedin-
gung, dass der Zeitschritt tiber geniigend Kollisionen mittelt (At > 571),
nach (Chandrasekhar| (1943):

to+At
B(At) = / A(€)de, (2.12)

to

eine gauflverteilte Zufallsvariable mit

(B(At)) =0 (2.13)
(B(At)?) = 2DAt. (2.14)

Somit lautet die modifizierte Langevin Gleichung
Ar = B K (r(to)) At + 871 B(At) + O(A?). (2.15)

Nach Andersen und Oppenheim (1963 gleicht sich das Verhalten der
modifizierten Langevin Gleichung und der unmodifizierten Lan-
gevin Gleichung (2.1), solange At > S~' und die Beschleunigungs-
anderung AK = K(r(to + At)) — K(r(ty)) ~ 0 vernachléssigbar ist.
Letztere Bedingung kann durch eine Taylor Entwicklung hoherer Ord-
nung gelockert werden.

2.2 Magnetische Felder

In der magnetischen On-Off Ratsche (siehe Kap. [2.3.3]) wird die zu-
fallige Brownsche Bewegung der Partikel durch magnetische Felder
gerichtet. Der Prozess, in dem magnetische Partikel durch magneti-
sche Felder bewegt werden, wird Magnetophorese genannt und hat
ein inhomogenes Feld als Voraussetzung. In der spéter betrachteten
Umsetzung der Ratsche (Auge u.a. [2009) wird das Feld durch eine
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Reihe von diinnen Goldleiterbahnen erzeugt. Andere Moglichkeiten
umfassen beispielsweise magnetische Materialien in wechselnden au-
Beren Feldern (Martinez-Pedrero u. a.[[2016]), was gréSensensitiven, bi-
direktionalen Transport ermoglichen kann.

Nachdem im letzten Kapitel die Bewegung der Partikel unter Ein-
fluss einer duleren Kraft besprochen wurde, widmet sich dieses Kapi-
tel der Berechnung ebendieser Kraft.

Im Allgemeinen werden magnetische Felder innerhalb und aufler-
halb von Materie mithilfe der Mazwellschen Gleichungen

—

V-B=0 (2.16)
VxH=J (2.17)
B = 1y (H + M) (2.18)

beschrieben, mit der magnetischen Feldkonstante g, der magneti-
schen Flussdichte B, deren Einheit T = kgs2 A~ ist, der elektrischen
Stromdichte J in der Einheit Am™2, dem magnetischen Feld H und
der Magnetisierung 1\71, welche beide eine Einheit von Am™! haben.
Mit diesen Gleichungen lassen sich alle magnetischen Felder von Dau-
ermagneten und Leiterschleifen, zumindest im statischen Fall, l16sen.
Diese Losungen sind jedoch nicht unbedingt einfach und erfordern oft
ein numerisches Verfahren wie beispielsweise die Finite Elemente Me-
thode, kurz FEM. Die Umsetzung eines solchen Verfahrens ist dabei
eine grofle Herausforderung, weshalb in den beiden folgenden Kapiteln
zwei Moglichkeiten zur Berechnung von magnetischen Feldern vorge-
stellt werden, welche auf Volumen- und Oberflichenintegralen, statt
partieller Differentialgleichungen, basieren.

Im Folgenden wird zuerst das Biot-Savart Gesetz (Kap. ein-
gefiihrt, mit dem sich aus stationdren elektrischen Stromen ein ma-
gnetisches Feld berechnen lasst. Anschliefend wird ein Integralforma-
lismus fiir magnetische Materie beschrieben, der auf einer hybriden
Finite-Elemente / Randelemente Methode basiert (Kap.[2.2.2). Abge-
schlossen wird das Kapitel mit der Interaktion zwischen magnetischer
Materie und einem magnetischen Feld (Kap. [2.2.3)).
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2.2.1 Das Biot-Savart Gesetz

Gleichung zeigt, dass ein elektrischer Strom ein magnetisches
Feld erzeugt. Ist der Strom stationér, andert also tiber den Betrach-
tungszeitraum weder Pfad noch Stérke, so ldsst sich das resultierende
Magnetfeld mit dem Gesetz von Biot und Savart

- 1 dl x ¥
H(F) = 1 / exr 2.19
®= -1 [ (2.19)
fiir einen stationaren Strompfad Z mit einer Stromstéirke von I be-
rechnen. Im Allgemeinen sind Strome selten eindimensional, wenn sie
auch oft als solche betrachtet werden konnen, weshalb hier die verall-
gemeinerte Form des Gesetzes benutzt werden muss (Jackson [2006)

- I [ = r—r’
H(Y) = —/ J ! G —
®) = M) X 5P
fiir ein stromdurchflossenes Volumen V mit einer Stromdichte J(F).

Diese Arbeit beschriankt sich auf Leiterbahnen (Quader) mit ange-
nommener, homogener Stromdichte. In diesem Fall vereinfacht sich

die Gleichung (12.20)) zu
=/

o I T2 (Y2 22 r —
- L[
(r) 47T 1 Y1 z1 eJ |I‘—

r
F/|3

d?, (2.20)

d*r, (2.21)

mit der Stromstirke I und dem Einheitsvektor €; in Richtung des
Stroms. Da elektrische Ladung weder erzeugt noch vernichtet werden
kann, muss zumindest im stationdren Fall der Stromkreis geschlossen
werden. Der Schluss wird im Unendlichen realisiert, wie auch beim
unendlichen Leiter. Da die numerische Integration ohne Grenzen nicht
ohne Umstande moglich ist, wird zur Naherung die Ausdehnung des
Stromflusses in Flussrichtung ausreichend grofl gewahlt, also sehr viel
grofer als die anderen Raumrichtungen.

2.2.2 Magnetisierte Materie

Liegt ein magnetisiertes Material vor, so muss ein anderer Ansatz
gewahlt werden. Fredkin und Koehler 1990 haben eine Methode ent-
wickelt, welche die Vorteile der Finite-Elemente Methode mit den Vor-
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ziigen der Randelementemethode vereinen. Mit einer Einschrénkung
lasst sich daraus ein Integralformalismus gewinnen, mit dem sich das
magnetische Feld eines homogen magnetisierten Volumens berechnen
lasst.

In Abwesenheit von elektrischen Stromen vereinfacht sich die Glei-

chung (2.17)) zu

VxH=0 (2.22)

und das rotationsfreie magnetische Feld lasst sich durch die Divergenz
eines skalaren Feldes darstellen

H=-Vo. (2.23)

Sei €, € R3 ein magnetisches Volumen mit der Oberfliche I' = 99,,,,
dann ist das magnetische Potenzial ¢ bestimmt durch

A¢(F) = V - M(F) VE € Q (2.24)
Ap(T) =0 VE e R*\ Q,, (2.25)
gﬁ(F) =1(r) - Vo(r) vrel. (2.26)
Das Potentials ¢ wird in zwei Teile

¢ =1+ @2 (2.27)

getrennt. ¢, ist die Losung der Gleichungen
Ay (F) = V - M(F) VE € Q (2.28)
%il( F) = it - M(F) VEer (2.29)
$1(f) =0 VE e R*\ Q,, (2.30)

und ¢, die der Laplace Gleichung
Agy(T) =0 vr e R?, (2.31)
mit der Randbedingung (Fredkin u. Koehler|[1990)

bo(F) = M/qbl () é;l;l?))d%’ (524(:) _ 1) S, (2.32)
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mit dem Raumwinkel Q(r) in r. Im Fall einer glatten Oberfliache, ohne
Ecken und Kanten, gilt Q(r) = 27, innerhalb des Materials Q(r) = 47

und auBerhalb Q(r) = 0. G(r,r’) ist die Greens Funktion des Laplace
Operators in drei Dimensionen

G(F,T') = (2.33)

Im Rahmen dieser Arbeit werden noch zwei weitere Annahmen ge-
macht. Die Erste ist, dass das Magnetfeld nur auflerhalb des ma-
gnetisierten Materials von Interesse ist, womit der Raumwinkelanteil
Q(r) = 0 ist. Als Zweites wird die Berechnung auf homogen magneti-
sierte Objekte beschrénkt. Die Magnetisierung vereinfacht sich daher
zu M(r) = Mjy. Unter diesen Annahmen ist die Losung ¢ fir die

Gleichungen ([2.28))-(22.30))
$1(F) = My - ¥ VE € Q. (2.34)

Damit ergibt sich fiir ¢o der Ausdruck

1 - n(r’).(r—-r’
o (F) = E/FMO.I-:' ( |1_?,_(f,,|3 )i WeR\ O, (2.35)
Dieser Ausdruck beschreibt das magnetische skalare Potenzial aufler-
halb der Grenzen des magnetisierten Objekts. ¢ kann somit fiir ein
beliebiges Volumen berechnet werden. Durch Anwenden der Divergenz
ergibt sich daraus das magnetische Feld. Die Berechnungszeit fiir das
Integral kann zusatzlich mit einer einfachen Finite-Elemente Methode
weiter verringert werden.

2.2.3 Magnetische Materie im magnetischen Feld

Befindet sich ein Objekt mit magnetischem Moment in einem &ufle-
ren magnetischen Feld, so versucht es sein Moment entlang des Feldes
auszurichten. Zudem bewegt es sich entlang des Gradienten des Fel-
des. Die Kraft auf ein ausreichend kleines magnetisches Objekt, tiber
dessen Ausdehnung sich das duflere magnetische Feld nicht wesentlich
andert, ist

—

F(F) =V (i B()), (2.36)
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mit dem magnetischen Moment des Partikels m = [;, M(F) d°F. Diese
Formel gilt nur, wenn die Magnetisierung homogen und das magne-
tische Feld linear iiber die Ausdehnung des Objektes ist. Sind diese
Bedingungen nicht erfiillt, beispielsweise bei grofleren Partikeln nahe
der Quelle des Feldes oder wenn das Partikel mehr als eine magne-
tische Doméne hat, muss iiber das Volumen des Objektes gemittelt
werden:

F(f) =V /V M(F') - B(&') df’ (2.37)

Zwei Spezialfalle sind fiir die Ratsche von Bedeutung und werden
nun kurz erlautert.

(Super)paramagnetische Partikel zeigen nur dann ein magnetisches
Moment, wenn sie sich in einem aufleren Magnetfeld befinden. Befin-
den sie sich in einem solchen Feld, richten sich die einzelnen magneti-
schen Momente entlang des Feldes aus. Dieser temperaturabhéngige
Prozess wird mit der Langevin Funktion beschrieben

— S msat‘E| kBT )
m(7',B)| = mg, | coth — — |, 2.38
1) = e (cor ) - o (239)

mit der Séttigungsmagnetisierung mg,e = limg 7., m(T, ]§) und der
thermischen Energie kgT'. Ist das magnetische Feld schwach oder die
Temperatur sehr hoch, ist die Magnetisierung linear zum dufleren Feld

M = y.(T)B, (2.39)

mit der magnetischen Suszeptibilitét x,,(T), welche eine temperatur-
abhéngige Materialkonstante ist. Wird die Gleichung ([2.39) in ([2.36))
eingesetzt, ergibt sich der Ausdruck:

F(F) = x,n VB? (2.40)

Bei fixiertem magnetischen Moment vereinfacht sich die Kraftein-
wirkung. In diesem Fall ist die Magnetisierung homogen und konstant
1\71(1_“') = Mg, €p, und die Kraft ist nur noch abhéngig von dem inho-
mogenen, angelegten Feld

—

F(F) = MoV (85, - B(F)). (2.41)
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Umgesetzt werden kann eine solche Fixierung mit einem starken, ho-
mogenen Magnetfeld, welches die magnetischen Momente ausrichtet.

2.3 Ratschen

Eine Ratsche ist ein System, welches gerichteten Transport mit einer
Kombination aus ungerichtetem, diffusivem Transport und einer Sto-
rung erreicht, welche das thermische Gleichgewicht bricht. Die Funk-
tionsweise der Ratschen soll im Folgenden anhand einiger Beispiele
illustriert werden. Fiir einen umfassenden und detaillierten Einblick
sei an dieser Stelle nochmals auf das Review von Reimann| (2002)
verwiesen.

Zuerst wird die pulsierende Ratsche (englisch pulsating ratchet) (Kap.
beschrieben, zu welcher die in dieser Arbeit thematisierte ma-
gnetische On-Off Ratsche gehort. Anschlielend wird die gekippte Rat-
sche (englisch tilted ratchet) (Kap. eingefithrt, welche spéter als
einfaches Modellbeispiel verwendet werden soll und in einer Kombina-
tion mit der pulsierenden Ratsche verdnderte Transporteigenschaften
zeigt. Abgeschlossen wird dieses Kapitel mit einer Beschreibung der
magnetischen On-Off Ratsche (Kap. , wie sie von |Auge u.a.
(2009) verwendet wurde, die die Grundlage der spater gezeigten Un-
tersuchungen bildet.

2.3.1 Pulsierende Ratschen

Bei einer pulsierenden Ratsche éndert sich mindestens ein Parameter
mit der Zeit. Dies kann das Potential betreffen, welches im einfachsten
Fall periodisch an- und ausgeschaltet wird (englisch On-Off Ratchet).
Es kann allerdings auch die Temperatur sein, die sich periodisch an-
dert, was zu einer Temperatur Ratsche fithrt. Diese wurde in Reimann
(2002) vorgeschlagen und berechnet. Auch andere Parameter sind hier
moglich, wenn auch in der Umsetzung schwieriger. Des Weiteren muss
sich der Parameter auch nicht mit einer festen Periode éndern.

Da spater noch auf die On-Off Ratsche eingegangen wird, hier soll
eine Variation der Temperatur betrachtet werden. Eines der einfachs-
ten Ratschenpotentiale ist das Sdgezahnpotential, welches in Abbil-
dung dargestellt ist. Mit einer Periode von 7 soll die Temperatur
zwischen zwei Werten 17 > 15 wechseln. Die Ratsche hat dabei zwei
Zusténde, einen Niedrigtemperaturzustand 75, welcher durch das Po-
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Abbildung 2.3: Temperaturratsche nach (2002)). (links) Ein Sagezahn-

potential mit Periode L und einer Asymmetrie & = a/L. (rechts)
Eine Temperaturmodulation zwischen 77 und 75 mit Periode 7.

tential V' (x) dominiert ist, und einen Hochtemperaturzustand 77, in
dem die Brownsche Bewegung iiberwiegt.

Im Zustand T, bewegen sich die Partikel naherungsweise determi-
nistisch auf die Minima des Potentials zu und werden dort eingefan-
gen. Im Zustand 77 bewegen sich die Partikel jedoch tiberwiegend
isotropisch und stochastisch, sodass das Maximum des Potentials in
negativer Richtung in kiirzerer Zeit und somit wahrscheinlicher er-
reicht werden kann als jenes in positiver Richtung. Wird anschlieend
die Temperatur wieder abgesenkt, ergibt sich eine Nettobewegung in
negativer Richtung.

Fiir einen optimalen Transport miissen die Zeiten der Hoch- und
Niedrigtemperatur an das System angepasst werden. Wird der Durch-
messer der Partikel erhoht, sinkt dadurch die Diffusivitiat und die Dau-
er der Hochtemperaturphase 7, muss erhoht werden. Eine Erhéhung
der Temperatur 7T} erlaubt hingegen kiirzere Diffusionszeiten 7.

Die Temperaturen 77 und 75 miissen dabei nicht scharf voneinander
getrennt sein, sondern diirfen auch kontinuierlich wechseln. Beispiel-
simulationen mit Illustration finden sich in Abbildung auf Seite
B4
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2.3.2 Gekippte Ratschen

Gekipptes Sagezahnpotential Temperaturverlauf

Potential Vg ()

Position x Zeit t

Abbildung 2.4: Temperaturratsche nach (2002)). (links) Gekipptes Si-

gezahnpotential entspricht dem Potential aus Abbildung [2.3]
tiberlagert mit einem linearen Potential Vy = —x - F. (rechts)
Erneut der gepulste Temperaturverlauf.

In einer gekippten Ratsche sind alle Parameter zeitunabhangig, al-
lerdings wirkt auf alle Partikel zu jedem Zeitpunkt und an jeder Stelle
eine konstante Kraft F' # 0. Das entsprechende Potential ist in Ab-
bildung zu sehen. Wird die Kraft F' so gewahlt, dass das effektive
Potential Vg lokale Minima und Maxima ausbilden kann, wie in Ab-
bildung [2.4] (links) und ist die thermische Energie der Partikel ausrei-
chend grof3, folgen diese dem globalen Kraftfeld F'. Ist die Energie der
Partikel jedoch zu klein, sammeln sie sich um ihr nachstgelegenes lo-
kales Potentialminimum. Anders verhélt es sich, sobald die Kraft grofl
genug ist, um die lokalen Extrema verschwinden zu lassen, womit al-
le Partikel unabhéngig von ihrer thermischen Energie dem Kraftfeld
folgen. Im Limit F' > V(x)Vz entspricht die Geschwindigkeit der
Partikel derjenigen aus der Gleichung von Stokes .

Werden nun die Prinzipien der pulsierenden Ratsche (Kap.
mit dem gekippten Potential mit lokalen Extrema verbunden, ist es
moglich durch Verdnderung eines Parameters den Fluss von Parti-
keln umzukehren. Beispielhaft dafiir soll der Parameter F' untersucht
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werden. F' = 0 entspricht der einfachen pulsierenden Ratsche aus Ab-
schnitt und es ergibt sicheinen Strom in negativer Richtung. Fir
F, > 0 entspricht der Fluss in positiver Richtung der Stokes Glei-
chung. Es muss daher einen Punkt 0 < F,; < F, geben, an welchem
sich das Vorzeichen des Stromes andert (englisch current inversion).
Viele Ratschen haben einen oder mehrere Parameter, welche eine Stro-
mumkehr ermoglichen, wodurch es moglich wird, Partikel nach ihren
Eigenschaften in unterschiedliche Richtungen zu treiben, wie in der
Veroffentlichung von Martinez-Pedrero u. a.| (2016)) gezeigt.

2.3.3 Die magnetische On-Off Ratsche

Die magnetische On-Off Ratsche nach Auge u. a.| (2009) besteht, wie
in Abbildung[2.5|dargestellt, aus einem Kanal, welcher auf einer Reihe
von Leiterbahnen ruht. Zusétzlich werden die magnetischen Momente
mit einem starken homogenen Magnetfeld in z-Richtung ausgerichtet.
Dieses Feld sorgt sowohl fiir eine vereinfachte Interaktion zwischen den
Partikeln und dem magnetischen Feld (vgl. Gleichung als auch
dafiir, dass sich die Partikel untereinander moéglichst weit verteilen
solange deren Konzentration gering ist (Auge|2008). Ersteres verhin-
dert, dass die Interaktionen zwischen den magnetischen Momenten
vernachlédssigt werden konnen, letzteres sorgt fiir eine vernachlassig-
bare Partikel-Partikel Interaktion.

FlieBt nun ein Strom durch die Leiterbahnen (On), bildet sich ein
magnetisches Ratschen-Potential (sieche Abb. . Die Partikel folgen
dem Potentialverlauf und sammeln sich, aufgereiht in y-Richtung, an
den Kanten der Leiterbahnen. Bei Abschalten des Stromes kénnen
die Partikel sich frei bewegen (Off). Durch den periodischen Wechsel,
zwischen On und Off, kommt so eine gerichtete Bewegung zustan-
de. Durch Umkehr des Stromflusses wird ebenfalls der Partikelfluss
umgekehrt.

Wie schon bei der Temperatur Ratsche in Kapitel [2.3.1] sind die
optimalen Schaltzeiten der magnetischen On-Off Ratsche von eini-
gen Parametern abhangig. Der Einfluss der Ratschengeometrie wird
spater nidher untersucht (siehe Kap. . Die Stromstéirke I geht
linear in das magnetische Feld und somit auch in das Kraftfeld ein,
entsprechend erlaubt eine hohere Stromstéarke kleinere On-Zeiten 7,,.
Alternativ kann die Séttigungsmagnetisierung M; der Partikel erhoht
werden um die On-Zeiten zu verkiirzen. Eine Vergroflerung der Parti-
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kel erlaubt zwar ebenfalls eine Verkiirzung von 7,,, allerdings ist der
diffusive Transport fiir diese geringer und die Off-Zeit 74, muss verlan-
gert werden.

Die Funktionsweise der magnetischen On-Off Ratsche wird einge-
hend in Abschnitt untersucht. Zum einen wird der Transport
unterschiedlicher Partikelgrofien auf Seite [38| analysiert. Zum anderen
die optimalen Schaltzeiten 7,,, 74 auf Seite 40| bestimmt.

o
@ k
® o

. # 44

Abbildung 2.5: Magnetische Ratsche nach (2009). Ein Kanal der Brei-
te b und Hohe k, unter dem sich eine Reihe von Leiterbahnen

der Breite a und der Dicke h in einem Abstand s befinden.

Magnetische On-Off Ratsche
Kraftfeld z-z Querschnitt Potential im Linienschnitt

Position z

Potential Veg(z)

il

Position x

®® ® 6 e 66

Position x

Abbildung 2.6: Kraftfeld und Potential der magnetischen Ratsche. (links) x-z-
Querschnitt durch das Kraftfeld F = (Fy, Fy,F,), mit F, >0
und F, < 0. (rechts) Schnitt bei konstanter z Hohe durch die Po-
tentiallandschaft, die z-Koordinate des Schnitts entspricht der
farblichen Markierung durch die Pfeile (links).
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2.4 Modellierung der magnetischen Ratsche

Dieses Kapitel widmet sich der technischen Umsetzung der Simula-
tion. Die Arbeitsschritte des Programms zur Simulation der Partikel
Dynamik, kurz ParDy, werden im Folgenden schematisch beschrieben.
Die explizite Umsetzung in Python ist in der Dokumentation (Kappe
2019b) einzusehen, ebenso wie einige Beispiele zum Einstieg.

Eine ParDy Simulation besteht aus folgenden Schritten:

1. Festlegen der Ratschengeometrie und der Schaltzusténde.
2. Festlegen der Einheitszelle und deren Diskretisierung.

3. Berechnung des Magnet- und Kraftfeldes fiir die diskreten Git-
terpunkte.

4. Festlegen der Randbedingungen.
5. Initialisierung der Partikel.

6. Der Iterationsprozess:
a) Ermitteln der Kréfte fir alle Partikelpositionen.
b) Werte fiir die Zufallsvariable generieren.
c¢) Positionen nach Formel aktualisieren.
Q)
)

Positionen gegebenenfalls speichern, Zeit aktualisieren.
e) Zuriick zu Punkt @ so lange die Zielzeit nicht erreicht ist.
Die Schritte sind in Abbildung dargestellt und werden im Fol-
genden naher erlautert.

Festlegen der Ratschengeometrie und der Schaltzustiande. Jeder Schalt-
zustand (z.B. An/Aus) der Ratsche kann aus einer beliebigen Kombi-
nation Objekten, wie Leiterbahnen (Biot-Savart, 3D Block, nach Kap.
, Permanentmagneten (FEM-BEM, 3D Block, nach Kap.
oder einem Leiter (Biot-Savart, 1D Linie, nach Kap. , zusam-
mengesetzt werden. Jedes dieser Objekte kann an einem beliebigen
Punkt positioniert werden, alle zusammen ergeben die Ratschengeo-
metrie. Es existiert auch eine Routine, welche die Elemente in defi-
nierten Abstdnden entlang einer Raumachse aneinander reiht. Aktuell
sind nur diskrete Schaltzustédnde (An/Aus) implementiert.
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Ratschengeometrie &
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Schaltzustinde definieren 4—/ ’.

Einheitszelle & Diskretisierung
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Magnet- & Kraftfeld berechnen ! -
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Randbedingungen setzen

periodisch
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Partikel initialisieren

Kraftfeld auswerten

A
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XYY

Zufallsvariable B generieren

Partikelpositionen aktualisieren

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Modellierungsschritte.
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Festlegen der Einheitszelle und deren Diskretisierung. Die Losung der
Partikelbewegung und damit der Gleichung erfordert die Be-
stimmung der Kraft an jeder Partikelposition und zu jedem Zeit-
schritt. Die Berechnung des Volumenintegral nach dem Biot-Savart
Gesetz ist jedoch fiir jedes Partikel, zu jedem Zeitpunkt nicht prakti-
kabel. Daher wird eine Einheitszelle, welche symmetrisch fortgesetzt
die Ratsche ergibt, rdumlich diskretisiert und das Kraftfeld fiir jene
Raumpunkte berechnet.

Die bereits erwahnte Routine zur Erzeugung des Schaltzustands er-
zeugt automatisch eine Einheitszelle in der Mitte der magnetischen
Objekte. Alternativ kann der zu diskretisierende Simulationsbereich
manuell festgelegt werden. Zur Diskretisierung steht eine Funktion zur
Verfiigung, welche es erlaubt die Gitterdichte an bestimmten Punkten
festzulegen. Dadurch ist es méglich Bereiche, in denen grofic Anderun-
gen des Feldes zu erwarten sind (zwischen magnetischen Objekten),
engmaschiger zu vernetzen als den Rest.

Berechnung des Magnet- und Kraftfeldes fiir die diskreten Gitterpunkte.
Sind alle magnetischen Objekte definiert und der Simulationsbereich
diskretisiert, so wird zuerst das magnetische Potential aller Perma-
nentmagnete berechnet. Durch Bildung des Gradienten ergibt sich das
magnetische Feld, welches dann zu dem magnetischen Feld der elektri-
schen Leiter addiert wird. Das Kraftfeld wird aus dem Magnetfeld und
dem magnetischen Moment der Partikel berechnet. Es miissen daher
die beiden Fille des fixierten und freien Moments unterschieden wer-
den. Bei Ersterem wird die Kraft mit der Formel berechnet, fiir
letzteres wird zuerst das ortsabhéangige mittlere magnetische Moment
mithilfe der Langevin Formel bestimmt und anschlieBend die Kraft
mit der Gleichung berechnet.

Festlegen der Randbedingungen. Als Randbedingungen kommen eine
periodische Randbedingung entlang einer Achse oder eine Wandrand-
bedingung infrage. Bei einer periodischen Randbedingung werden die
Partikelpositionen entlang der gegebenen Achse mit einer Moduloope-
ration in den Simulationsbereich projiziert. Die Wandrandbedingung
wird umgesetzt, indem in der Nahe am Rand ein zusatzliches Poten-
tial eingesetzt wird. Im Programm ist dies der abstoflende Teil des
Lennart-Jones Potentials und entsprechend eine Kraft proportional
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zu r~ 1% (mit 7 dem Abstand von Partikel zum Rand) in Richtung der
Randnormalen.

Initialisierung der Partikel. Fiir die Partikel miissen deren Startpositi-
on, Radius, Masse oder Dichte, magnetisches Moment oder Magneti-
sierung festgelegt werden. Es ist moglich die Positionen manuell oder
auf einem Gitter festzulegen.

Der lterationsprozess ldsst sich in 4 Unterschritte aufteilen

e Ermitteln der Krdfte fir alle Partikelpositionen. — Fir jede Par-
tikelposition wird der Kraftfeldvektor in dem diskreten Kraftfeld
interpoliert. Die Interpolationsordnung lasst sich festlegen.

o Werte fir die Zufallsvariable generieren. — Fir jedes Partikel
wird die drei komponentige Zufallsvariable mit Gauflscher Ver-
teilung generiert.

e Positionen nach Formel (2.15)) aktualisieren. — Die Positionen
der Partikel werden entsprechend den Kraften und der Zufalls-
variable aktualisiert.

e Positionen gegebenenfalls speichern, Zeit aktualisieren. — Die Po-
sitionen aller Partikel werden alle x Zeitschritte gespeichert, wo-
durch der Speicherbedarf verringert wird. Abschlieend wird die
Zeit um den aktuellen Zeitschritt erhoht und gegebenfalls die
Zeitschrittgrofie angepasst.

Dieses Schema wird wiederholt, bis die zuvor festgelegte Anzahl an
Zeitschritten erreicht ist.
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2.5 Ergebnisse zur magnetischen Ratsche

Im Folgenden werden die Ergebnisse, welche im Bereich der Ratschen-
simulation entstanden sind, prasentiert, ausgewertet und diskutiert.

2.5.1 Partikeldynamik Simulationen

Als Testszenarien dienen freie Partikel, Partikel in einem homogenen
Kraftfeld (siche Kap.[2.1.1)) und eine gekippte Temperaturratsche (sie-

he Kap. |2.3.2]).

Freie Brownsche Bewegung In Abbildung sind die Ergebnisse fiir
freie Partikel bei Raumtemperatur in Wasser dargestellt. Abbildung
(a) zeigt exemplarisch die Pfade dreier Partikel, wobei diese im
Ursprung beginnen und am Ende mit einem schwarzen Punkt verse-
hen sind. Die Partikel bewegen sich auf den ersten Blick zuféllig und
ungerichtet. Auf kurze, lokale Bewegungen folgen immer wieder gro-
Bere Spriinge. Bei dieser Betrachtung muss bedacht werden, dass die
Pfade eine geringe zeitliche Auflosung darstellen und der tatsachliche
Pfad, im Sinne der Langevin Gleichung, unendlich komplex ist.

Abbildung (b) zeigt die zuriickgelegte Distanz aller Partikel im
Mittel (Kurve) und deren Standardabweichung o (Flachen). Wie er-
wartet schwanken die Mittelwerte der Positionen um den Nullwert
und die Standardabweichungen folgen der Funktion v/t.

In Abbildung [2.8) (c) ist die Varianz (z%) = o? fiir drei verschiedene
Partikelgrofien gezeigt. Fir alle drei zeigt sich ein linearer Verlauf und
iber die Formel (x?) = 2Dt lasst sich die Diffusionskonstante
bestimmen und mit Gleichung vergleichen.

Partikelradius / nm | Diffusionskonstante / m?s~! | Abweichung

Theorie ‘ Simulation
114 1.9275-1072 [ 1.905- 1072 1.18%
166 1.3237-10712 | 1.339 - 10712 —1.14%
323 0.6803 - 1072 | 0.684 - 10712 —0.54%

Die Abweichungen sind gering und lassen sich mit hoherer Partikelzahl
weiter verringern.

Zuletzt sind in Abbildung [2.§](d) noch die Verteilungen der Partikel
entlang der x-Achse fiir 3 Zeitpunkte dargestellt. Es ergibt sich eine
GaufBlverteilung, deren Mittelwert und Varianz bereits in den Abbil-
dung (b) zu sehen sind.
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Abbildung 2.8: Ergebnisse fiir freie Brownsche Bewegungen. Partikelanzahl
N = 5000, -radius R = 1 pm, -dichte p = 8900kg m~2, Tempe-
ratur T = 300K, Viskositit v = 0.001 Pas™?!, ZeitschrittgroBe
At = 0.05s. (a) Drei Beispieltrajektorien. (b) Zeitliche Entwick-
lung der zuriickgelegten Distanz. (c) Zeitliche Entwicklung der
Varianz mit Fit fiir D. (d) Partikelverteilungen.
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Partikel im homogenen Feld In Abbildung sind die Ergebnisse
der Simulation fiir Partikel, welche sich in einem konstanten Kraft-
feld F = (1,0,0) pN befinden, zu sehen. Nach dem Gesetz von Stokes
i = F/6mvR fithrt dies zu einer mittleren Geschwindigkeit von
(V) = (53.052,0,0) pms~'.

Abbildung 2.9| (a) zeigt die zeitliche Entwicklung der x Position von
50 Partikeln, in Rot ist die lineare Regression der = Positionen aller
5000 Partikel gezeigt. Dabei zeigt sich eine sehr hohe Ubereinstim-
mung mit den zuvor berechneten Geschwindigkeiten.

Abbildung (b) zeigt die zeitliche Entwicklung der = Positionen
als Farbhistogramm. Jede Reihe parallel zur x Achse ist dabei ein Hi-
stogramm der Partikelverteilung fiir einen einzigen Zeitschritt. Diese
Art des zweidimensionalen Histogramms gibt auch bei hohen Parti-
kelzahlen ein Bild kollektiver Bewegungen, was fiir Pfade wie sie in
(a) dargestellt sind, nicht gilt.

Zur Verdeutlichung sind zu den Zeiten ¢t = [0.1,0.2,0.3,0.4] s die
Reihen zusétzlich als Histogramm in Abbildung (d) gezeigt. An-
hand der Partikelverteilungen in der x-y Ebene in Abbildung (c)
zeigt sich, dass die durch das Kraftfeld induzierte Bewegung den Dif-
fusionsprozess nicht beeinflusst, da letzterer sowohl in Richtung der
Krafteinwirkung als auch senkrecht dazu gleichstark ist.
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Abbildung 2.9: Ergebnisse fiir Partikel unter konstanter Kraft F' = 1pN, Zeit-

schrittgroBe At = 5- 1077 s, Parameter entsprechen sonst denen
in Abbildung (a) « Positionen von 50 Partikeln (schwarz)
mittlere = Position (rot). (b) Zeitliche Entwicklung der Parti-
kelverteilung als Farbhistogramm. (c) Partikelverteilung in der
2y Ebene (d) Partikelverteilungen als Histogramm, entspricht
dem Linienschnitt der entsprechenden Farbe durch (b).
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Gekippte Sigezahn-Temperatur Ratsche Abbildung[2.10]zeigt die Er-
gebnisse der Simulation fiir eine gekippte Sédgezahn-Temperaturratsche.
Dabei wirkt ein periodisches Kraftfeld F = —VV () + (F,,0,0) auf
die Partikel ein, wobei V() ein periodisches Sagezahnprofil ist.

Ist das Potential V() nicht gekippt, also Fy = 0, bewegen sich alle
Partikel in positiver z-Richtung (sieche Abb. ¢). Deutlich erkenn-
bar sind die Schaltvorginge der Ratsche. Sobald die Temperatur auf
Ty erhoht wird verbreitert sich die Partikelverteilung, bei niedriger
Temperatur 75 leert sich der Bereich zwischen den Potentialminima.
So bewegen sich die Partikel statistisch mit jedem Puls der Ratsche
von Minimum zu Minimum.

Wird der Ratscheneffekt nun mit einer zusétzlichen Kraft F, > 0
verstarkt, erhoht sich die mittlere Geschwindigkeit der Partikel (siche
Abb. b). Fir die recht kleinen Kréfte im Rahmen dieser Un-
tersuchung sind die Geschwindigkeiten additiv, letztendlich muss fir
dominierende Kréfte F; > 0 das Stokes Gesetz befolgt werden.

Wird nun die Richtung der Kraft umgekehrt Fy < 0 gibt es einen
kleinen Bereich, bis etwa F, = —1.7- 107 N, in dem der Ratschenef-
fekt grofler als die angelegte Kraft ist (siche Abbildung d). Der
Punkt der Stromumkehr (current inversion) ist in Abbildung [2.10]| (e)
zu sehen. Hier heben sich Ratscheneffekt und Kraftfeld exakt auf,
was in verringerter Diffusivitat resultiert. Sinkt die Kraft F§ weiter,
bewegen sich die Partikel im Mittel in die negative z Richtung, wie
Abbildung (f) zeigt. Der allgemeine Verlauf liegt in qualitativer
Ubereinstimmung mit den Ergebnissen von Reimann| (2002) (vgl. dort
Abb. 2.5 Seite 77)
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Abbildung 2.10: Ergebnisse gekippte Temperatur Ratsche: Potentialdifferenz
AV = 1.173-10729], -periodizitit I = 2pm, -asymmetrie
a = 0.75 pm, Temperaturen 77 = 400K, T, = 100 K mit den
Schaltzeiten m = 0.75s, 70 = 2.25s und einer Zeitschrittlinge
von At = 107%s. Alle anderen Parameter entsprechen denen
aus Abbildung (a) Mittlere Geschwindigkeit in = Richtung
in Abhangigkeit von der angelegten Kraft Fy. (b-f) Zeitliche
Entwicklung der Partikelverteilung als Farbhistogramm (vgl.

Abb. 2.9 (b))
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2.5.2 Magnetische Felder

Das Kraftfeld in der magnetischen On-Off Ratsche wird, wie bereits
in Kapitel beschrieben, von Leiterbahnen am Boden des Kanals
erzeugt. Um das Problem zu vereinfachen, wird angenommen, dass
diese Leiterbahnen deutlich langer als die Kanalbreite sind. Dadurch
sind die y-Komponente der Kraft entlang der Kanalbreite, wie auch
die y-Abhéngigkeit, vernachlédssighar und die Behandlung kann auf
zwei Raumdimensionen beschrankt werden.

Abbildung zeigt die Ergebnisse der Kraftfeld-Berechnung. Das
Kraftfeld ist positiv zwischen den Leiterbahnen und negativ oberhalb
dieser. Zudem ist der positive Bereich nach oben hin beschrénkt, da in
hoher Entfernung die Aneinanderreihung von Leiterbahnen das glei-
che Feld erzeugt wie eine einzige, grofle Leiterbahn. Das bedeutet fiir
die Ratsche, dass alle Partikel, welche sich oberhalb des positiven Be-
reichs befinden nur durch Magnetophorese bewegen und nicht vom
Ratscheneffekt profitieren. Die Grofle des positiven Bereichs léasst sich
durch Variation der Leiterbahnparameter verdndern, allerdings auf
Kosten des Kraftbetrags. Fiir optimale Transporteigenschaften muss
daher die Kanalh6he an die Leiterbahnparameter angepasst werden.

Ein Blick auf den Potentialverlauf in Abbildung (b) verdeut-
licht wie die Auspridgung des Ratschenpotentials mit der Hohe ab-
nimmt. Dem entgegen wirkt die z-Komponente des Kraftfeldes, wel-
ches die Partikel zum Boden des Kanals zieht.
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Abbildung 2.11: Kraftfeld und Potential der magnetischen Ratsche. Der Strom-
fluss I erfolgt aus der Zeichenebene hinaus. (a) z-z-Querschnitt
durch das Kraftfeld (F,, F,), dargestellt durch die Stromlinien,
mit F, > 0 und F, < 0. (b) Linienschnitt bei konstanter Hohe
durch die Potentiallandschaft, die z-Koordinate entspricht der
farblichen Markierung durch die Pfeile in (a).
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2.5.3 Simulation der magnetischen Ratsche

Im Gegensatz zu den bisher gezeigten Simulationen werden hier Rand-
bedingungen benotigt, welche dafiir sorgen, dass die Partikel die Rat-
sche nicht in z-Richtung verlassen. Die Zeitschrittgroffen missen in
diesem Fall ebenfalls deutlich verkleinert werden, da sichergestellt wer-
den muss, dass sich die Kraft, die ein Partikel erfahrt, zwischen zwei
aufeinanderfolgenden Iterationsschritten nur unwesentlich éndert. Zu-
sétzlich miissen groflere Zeitraume betrachtet werden, damit eine hin-
reichend aussagekraftige Zeitstatistik moglich ist. Als Kompromiss
werden hier 6 bis 8 Zyklen der Ratsche gewahlt.

Um den Rechenaufwand zu verringern wird daher bei jeder Simula-
tion der Ratsche die Zeitschrittgrofle um den Faktor 16 erhoht, solange
das Magnetfeld ausgeschaltet ist. Mit diesem Trick liegen die Rechen-
zeiten pro Parametersatz jedoch immer noch bei 10 Stunden bis 3
Tagen.

Variation der Partikelradien Die einfachste Variation ist die der Par-
tikelradien. Diese beeinflussen, im Gegensatz zur Magnetisierung, so-
wohl den magnetischen, als auch den diffusiven Transport. Das magne-
tische Moment eines Partikels ist, bei fester Magnetisierung, kubisch
von seinem Radius abhingig und somit auch die Kraft F' oc m oc R3.
Daraus ergibt sich eine quadratische Abhéngigkeit der zu erwartenden
mittleren Geschwindigkeit von dem Radius vsiokes < F/R o< R?. Die
Diffusionskonstante D und damit der diffusive Transport ist jedoch
invers-proportional zum Radius D oc R~!. Es muss daher fiir jeden
Parametersatz der Ratsche einen optimalen Partikelradius geben, wel-
cher den Ratscheneffekt maximiert.

In Abbildung (a) sind die Ergebnisse einer solchen Variation
des Partikelradius gezeigt. Wird vom Maximum aus an beide Flanken
die Funktion f(z) = a-log(z) + b angepasst, ergibt sich ein optimaler
Partikeldurchmesser von Rqp = 65.27 nm.

Bei den Abbildungen [2.12b-d) wird eine logarithmische Farbska-
la gewahlt, um den Kontrast zu verbessern. Dadurch lasst sich der
Ratscheneffekt in (c) besser beobachten, allerdings ist eine Aussage
iiber die Grofe des Effektes kaum moglich, da die logarithmische Ska-
la gravierende Unterschiede fiir kleine Konzentrationen aufblaht und
fiir grofle Konzentrationen marginalisiert.

Die Abbildung (b) zeigt den Transport fiir einen Partikelradius von
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Abbildung 2.12: Variation der Partikelradien. N = 200, p = 8900 kg m~—3, Ma-
gnetisierung M = 1.8-10° Am~!. Die Ratsche hat folgen-
de Geometrie nach |Auge u.a.| (2009) (siehe Abbildung
a =41um, h = 0.1pm, b = 200pm, s = 2.5um, k£ = 20 um
mit einem Stromfluss von I = 0.0197 A durch jeden Leiter. Die
Schaltzeiten sind 7., = 11.5s und 7, = 3.58, die Zeitschritt-
linge ist At = 5-1077s. (a) Mittlere Geschwindigkeit in =
Richtung gegen Partikelradius R. (b-d) Zeitliche Entwicklung
der Partikelverteilung als Farbhistogramm (vgl. Abb. (b))
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R = 14nm. In diesem Fall dominiert die Diffusion den Transport klar
und es ist kaum ein Ratscheneffekt zu sehen. Einzig die Tatsache,
dass es sich um ein gekipptes Ratschenpotential handelt, sorgt fiir
einen minimalen Drift.

Die mittlere Abbildung (c) fiir einen Partikelradius von R = 68nm
verdeutlicht den Transport nahe dem optimalen Radius. Wéhrend die
Ratsche angeschaltet ist, findet ein konstanter Transport der Partikel
in die Transportrichtung statt. Die Diffusionszeiten sind grof3 genug,
um das Potentialmaximum in die eine Richtung zu iiberwinden, aber
einen Transport in die andere Richtung zu verhindern.

Zuletzt ist in Abbildung (d) bei einem Radius von R = 383 nm der
magnetisch dominierte Fall gezeigt. Die Diffusionszeiten reichen kaum
aus, um das Potentialmaximum zu erreichen und nur 1% aller Partikel
erreicht nach 6 Ratschenzyklen das nachste Minimum.

Optimierung der Schaltzeiten Unabhéngig von der gegebenen Rat-
schengeometrie lassen sich die Schaltzeiten 7, und 7; nahezu frei ein-
stellen. Damit ist es moglich ein und dieselbe Struktur fir unterschied-
liche Partikel zu optimieren. Dafiir wird im Rahmen dieser Arbeit der
Parameterraum [74, 7,,] abgetastet. Die Ergebnisse dieser Studie sind
in Abbildung zu sehen. Wie zuvor wurden geringe Partikelzahlen
und Ratschenzyklen gewéahlt, um grofie die Anzahl an Simulationen
zu bewiéltigen. Die Rohdaten in Abbildung (a) und (b) sind ent-
sprechend verrauscht. Nichtsdestotrotz lassen sich die Parameter des
maximalen Transports abschétzen. Eine erste Abschatzung legt eine
Diffusionszeit im Bereich von 7; € [4s,14s] und eine Transportzeit
von T, € [2s,125s] nahe.

Mithilfe eines Gauffilters (¢ = 0.8) werden die Daten geglattet, um
eine genauere Bestimmung des Maximums zu ermoglichen. Zusatzlich
ist die Abbildung (c¢) mit Kontourlinien versehen. Dadurch ist
es moglich die optimalen Schaltzeiten auf jeweils 7, € [7s,8.5s] und
Tm € [4s,65] einzuschranken.

Eine genauere Bestimmung ist nur mit einem feineren Raster und
mehr Ratschenzyklen méoglich. Ist lediglich die optimale Schaltzeit von
Interesse, ist eine Parameteroptimierung dem Rastern vorzuziehen.

Die Abbildungen (b) und (d) zeigen die Werte der = Achsen-
Diffusionskonstante D im Parameterraum. Diese ist ein Maf} dafiir,
wie kohérent sich ein Partikelpaket durch die Ratsche bewegt. Da-
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bei zeigt sich, dass Koharenz und Transportrate separat voneinander
optimiert werden kénnen.

a)

Off Zeit 74 / s
Off Zeit 74 / s

Off Zeit 74 / s
Off Zeit 74 / s

15
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E=
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Abbildung 2.13: Variation der Schaltzeiten. Partikelradius » = 100 nm, die rest-
lichen Parameter entsprechen denen aus Abbildung Der
Parameterraum ist mit 22 x 19 Punkten gerastert, jede Simula-
tion umfasst 8 Zyklen. (a/c) zeigen die partikel- und zeitgemit-
telte Geschwindigkeit in « Richtung, (b/d) die zeitgemittelte
Diffusionskonstante in « Richtung. (a/b) zeigen die Rohdaten,
(c/d) sind mit einem Gaufifilter (o = 0.8) geglittet.
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2.6 Zusammenfassung

Es zeigt sich, dass das im Rahmen der Arbeit entwickelte Simulati-
onsprogramm in der Lage ist die Brownsche Bewegung von makro-
skopischen Partikeln unter Einfluss eines Kraftfeldes zu berechnen.
Dafiir wurden verschiedene Testszenarien aufgestellt und ausprobiert
(sieche Kap. . Die dabei erreichten Werte sind in guter Uber-
einstimmung mit den theoretisch berechneten Werten. Das komplexe
Beispiel der gekippten Temperaturratsche liefert Ergebnisse, welche
in qualitativer Ubereinstimmung mit der Literatur stehen.

Fiir die magnetische On-Off Ratsche wurden als Parameter der Par-
tikelradius und die Schaltzeiten der Ratsche eingehend untersucht.
Der optimale Partikelradius lief§ sich dabei durch Anpassung von lo-
garithmischen Funktionen bestimmen. Klar unterscheiden lassen sich
Bereiche diffusiv-dominierten und magnetisch-dominierten Transports.

Der Einfluss von Partikelgrofie und magnetischem Moment, beides
wurde in dieser Arbeit nur gekoppelt untersucht, ist besonders in-
teressant, wenn nicht-magnetische Objekte, beispielweise biologische
Proben, gleicher Groflenordnung an die magnetischen Partikel gebun-
den werden. Dadurch andert sich deren Diffusivitét, jedoch nicht das
magnetische Moment der Partikel. Eine Optimierung der Ratsche auf
das Trennen von solchen Verbundpartikeln von freien Partikeln ist ein
interessanter Ausgangspunkt fiir die Detektion.

Zuletzt wurde der Parameterraum der Schaltzeiten [74, 7,,,] abge-
rastert, zum einen um die optimalen Parameterwerte zu bestimmen
und zum anderen um eine Vorstellung von dem Verlauf des Raumes
zu bekommen. Es zeigt sich ein grofler Bereich hoher Transportge-
schwindigkeit mit einem schwach ausgeprigten Maximum in einem
langgezogenen Plateau, in dem die Geschwindigkeit nur langsam ab-
nimmt. Wird zudem der Verlauf der Diffusionskonstanten betrachtet,
zeigt sich, dass je nach Einstellung der Schaltzeiten, Partikel mehr
oder weniger konzentriert transportiert werden konnen, ohne die Ge-
schwindigkeit wesentlich zu dndern.

Ausblick Die entwickelte Simulationssoftware bietet eine Vielzahl neu-
er Moglichkeiten, magnetische Ratschenstrukturen zu optimieren. Dar-
iiber hinaus gibt es einige Ansatzpunkte fiir weitere Forschung und
Optimierung des bestehenden Programms:
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e Die Kopplung des Programms mit einem iterativen Optimierer
wiirde es erlauben schneller optimale Parametersétze fiir die Rat-
sche zu berechnen. Dadurch ware es beispielsweise moglich nicht
nur die Schaltzeiten, sondern auch die Ratschengeometrie selbst,
fiir eine bestimme Partikelart anzupassen. Dies entspricht einer
Optimierung mit finf freien Parametern (7, Magnetfeld an, 4
Magnetfeld aus, a Leiterbahnldinge, h Leiterbahnhohe, s Leiter-
bahnabstand). Manuell 14sst sich dieses Problem nicht mehr 16-
sen.

e Beschleunigung der Simulation. Die momentane Umsetzung ba-
siert auf Python wobei ein Grofiteil der Numerik vom Python-
paket NumPy tibernommen wird. Eine Umsetzung des Langevin
Iterators in beispielsweise Cython oder reinem C koénnte zu deut-
lichen Performanceverbesserungen fithren. Des Weiteren ist die
Berechnung der magnetischen Felder numerisch sehr anspruchs-
voll, da hierfiir ein Volumenintegral verwendet wird. Diese Ver-
besserung wiirde weitere, umfangreichere Parameterstudien er-
moglichen.

e Das Simulationsprogramm unterstiitzt zu diesem Zeitpunkt be-
reits die Berechnung von Magnetfeldern homogen-magnetisierter
Materie. Es gibt einige interessante Ratschenkonzepte, welche
auf der Verschiebung von magnetischen Domanen beruhen. Die-
se konnten realisiert werden, um die Ergebnisse zu vergleichen
und die Konzepte auszubauen.

e Die Art des Kraftfeldes ist im Programm selbst nicht festge-
legt. Wie schon bei der Temperaturratsche gezeigt, kann jedes
beliebige Kraftfeld verwendet werden. Somit sind auch andere
Ratschentypen umsetzbar.

e Theoretisch wére es auch moglich, Partikel-Partikel-Interaktionen
innerhalb der Ratsche abzubilden. Dies wird zu einer langeren
Laufzeit fiihren, da die zum einen die Zeitschrittgrofie deutlich
verringert werden miisste und zum anderen die Krafte auf ein-
zelne Partikeln nicht mehr nur von ihrer Position abhangen.
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3 Riesenmagnetowiderstand in granularen Systemen

In magnetischen Systemen mit mehreren magnetischen, durch nicht-
magnetische Bereiche getrennten, Doménen kommt es zu einer Ande-
rung des Widerstands, sobald das System einem magnetischen Feld
ausgesetzt wird. Dieser sogenannte Riesenmagnetowiderstand wurde
zuerst in Mehrschichtsystemen beobachtet (Baibich u.a. [1988; Bi-
nasch u.a. [1989), kurz darauf wurde der Effekt auch in granularen
Systemen gemessen (Berkowitz u.a. (1992 Xiao u.a. (1992 Dupuis
u. a./[1997). Diese Systeme bestehen aus magnetischen Partikeln, die
in eine Matrix aus nicht magnetischem, elektrisch leitendem Mate-
rial eingebettet werden. Naheres zum Riesenmagnetowiderstand, der
Entwicklung und seinen Anwendungen findet sich beispielsweise im
Ubersichtsartikel von Ennen u. a.| (2016).

Das folgende Kapitel wird sich mit der Simulation granularer Sys-
temen beschéaftigen und eine Moglichkeit vorstellen, den Einfluss der
Partikelordnung auf den Riesenmagnetowiderstand zu untersuchen.
Der vorgestellte Ansatz beschriankt sich dabei auf Systeme in de-
nen die Leitfdhigkeit des Matrixmaterials deutlich geringer ist, als die
der Partikel. Zuerst werden kurz die theoretischen Grundlagen des
Riesenmagnetowiderstands in Mehrschicht- und granularen Systemen
eingefithrt (Kap. . Anschlielend wird der Transport von Ladungs-
tragern behandelt zusammen mit dem Knotenpotenzial-Verfahren zur
Losung von Widerstandsnetzwerken (Kap. [3.2)). Danach folgt eine kur-
ze Einfiihrung in Makrospin-Dynamik (Kap. und Wegfindungsal-
gorithmen (Kap. . Abschnitt Widmet sich der Modellierung des
granularen Riesenmagnetowiderstands und die Umsetzung des Mo-
dells in Programmcode. Dartiberhinausgehende Informationen finden
sich in der Dokumentation (Kappe [2019a). Es folgen erste Ergebnisse
und der qualitative Vergleich mit experimentellen Daten (Kap. .
Abgeschlossen wird das Kapitel mit einer Diskussion der Ergebnisse

und einem Ausblick auf zukiinftige Einsatze (Kap. .

3.1 Beschreibungen des Riesenmagnetowiderstands

Der Riesenmagnetowiderstand (im Folgenden kurz GMR fir giant
magnetoresistance) entsteht durch Streuung von Elektronen in ma-
gnetischem Material und seinen Grenzschichten. Die Haufigkeit die-
ser Streuungen ist dabei abhédngig von der Spinorientierung des Elek-
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trons. Wenn dessen Spin und die Magnetisierung des Materials gleich-
gerichtet sind, im Folgenden als Spin-Up Elektronen bezeichnet, ist
die Transmissionswahrscheinlichkeit hoher als im Fall der entgegenge-
setzten Ausrichtung (im Folgenden antiparalleler Zustand genannt).
Durch das magnetische Material kommt es so zu einer Spinpolarisa-
tion des elektrischen Stroms, deren Ausprédgung exponentiell mit der
Spindiffusionslénge Ay abféllt. Folgen in Richtung des Stromflusses
mehrere magnetische Doménen im parallelen Zustand, fithrt dies zu
wenig Streuprozessen und einem niedrigeren Widerstand. Ist hingegen
ein antiparalleler Zustand vorhanden, gibt es viele Streuprozesse und
einen hohen Widerstand. Fiir die Effektgrofle des GMR gibt es zwei
verschiedene Berechnungsarten, im Folgenden wird dafiir

R(H) — R(c0)  R(H)— Rp
R(0) - Rp

GMR(H) = (3.1)

benutzt, wobei R(H) den Widerstand bei einem externen Magnet-
feld H und R(o0) = Rp den Widerstand bei komplett ausgerichteten
magnetischen Momenten bezeichnet. Der maximale Effekt wird bei
entgegengesetzter Magnetisierung aller benachbarten Schichten mit

Rap — Rp

GMR =
Re

(3.2)
erreicht, mit R p dem Widerstand im antiparallelen Zustand.

Im Folgenden soll nun naher auf Mehrschichtsysteme eingegangen
werden, da es sich hier um gut untersuchte und beschriebene Sys-
teme handelt (Kap. [3.1.1). Insbesondere wird dabei das Zwei-Spin-
Kanal-Widerstandsmodell besprochen (Kap. . Anschlielend wer-
den diese Mechanismen auf granulare Systeme angewendet und erwei-
tert (Kap. [3.1.3). Eine tief gehende, umfassende Erklirung und Be-
handlung der Theorien zum GMR sprengt den Rahmen dieser Arbeit
und ist nicht notig um das Modell und Simulationsprogramm nachzu-
vollziehen. Einen umfassenden Uberblick iiber dieses weite Feld bieten
unter anderem Tsymbal u. Zutic| (2011)) und |Ennen u. a.| (2016).

3.1.1 Der GMR in Mehrschichtsystemen

Ein Mehrschichtsystem aus abwechselnd magnetischen (F) und nicht-
magnetischen Schichten (N), wie in Abbildung dargestellt, zeigt
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Abbildung 3.1: Elektrisches Feld E und Stromdichte jin einer einfachen GMR
Doppelschicht. Links in CIP und rechts in CPP Konfiguration.

einen Widerstand, welcher sich durch ein magnetisches Feld beein-
flussen lasst. Wie eingangs erwéahnt, liegt dies an der spinabhangigen
Streuwahrscheinlichkeit in magnetischen Material. Der Schichtstapel
kann in zwei Orientierungen vom Strom durchflossen werden , (siehe
Abb. [3.1)). Die ersten Experimente (Binasch u.a.][1989; Baibich u.a.
1988) wurden mit Stromrichtung parallel zu den Schichten (siehe Abb.
links) durchgefiihrt, kurz als CIP (Current In Plane) bezeichnet.
Wird der Stromfluss senkrecht zu den Schichten angelegt (siehe Abb.
links) wird dies als CPP (Current Perpendicular to Plane) be-
zeichnet. Beide Orientierungen zeigen den GMR Effekt, wobei dieser
im CPP Fall iiblicherweise ausgepragter auftritt.

CIP GMR Beim CIP GMR ist das elektrische Feld makroskopisch
betrachtet homogen, dafiir die Stromdichte jin den Schichten und
an der Grenzschicht unterschiedlich. Die Spininformation der Elek-
tronen muss hier senkrecht zur Stromrichtung ausgetauscht werden.
Daher ist diese Art des GMR empfindlicher von der Schichtdicke ¢y
der nicht-magnetischen Schicht (IN) abhéngig. Genauer, der Trans-
port von Elektronen zwischen den magnetischen Schichten wird durch
Streuung im nicht-magnetischen Medium gehemmt. Daher ist eine
kleine Schichtdicke ¢n im Verhéltnis zur freien Weglédnge A, entschei-
dend fiir grofle Effekte. Die theoretische Beschreibung tiber eine Boltz-
mann Transport Gleichung wird jedoch durch das homogene elektri-

46



sche Feld vereinfacht. Beispiele fiir solche Modelle zur Beschreibung
des CIP GMRs finden sich in den Artikeln von [Camley u. Barna$
(1989)), | Johnson u. Camley (1991)) und [Zhang u. a.| (1992)).

CPP GMR Beim CPP GMR fallt auf, dass die makroskopische Strom-
dichte homogen ist, wogegen das elektrische Feld E sich von Schicht
zu Schicht unterscheidet. Die Spininformation der Elektronen wird
hier entlang der Stromrichtung ausgetauscht, wodurch auch dickere
N Schichten einen GMR Effekt zeigen. Entscheidend ist in diesem
Fall das Verhaltnis von Schichtdicke ¢y zur Spin-Diffusionslinge g,
welche in der Regel deutlich grofler als die freie Weglange ist. Die
Inhomogenitét, genauer die Spriinge des elektrischen Feldes an den
Ubergingen zwischen magnetischen und nicht-magnetischen Schich-
ten erschweren zwar das theoretische Modell, die homogene Strom-
starke erlaubt jedoch eine phidnomenologische Beschreibung mithilfe
eines Widerstandsnetzwerkes. Beispiele fiir solche Berechnungen des
CPP GMRs finden sich in Zhang u. Levy (1991)), Camblong u. a.
(1993) und |Valet u. Fert| (1993)).

3.1.2 Zwei-Spin-Kanal Widerstandsmodell

Fiir den Fall, dass die Schichtdicken deutlich kleiner als die Spin-
Diffusionslange sind ty,tp < Ay (Valet u. Fert|[1993), kann ein GMR
Schichtsystem mithilfe eines Widerstandsmodells beschrieben werden.
Die Abbildung (a) zeigt ein solches Modell, welches eine parallel
Schaltung aus zwei Reihen von Widerstanden ist, je eine fir Spin-Up
und Spin-Down Elektronen. Dabei werden folgende Parameter beno-
tigt: die spezifischen Widerstande der nicht-magnetischen Schicht py,
der magnetischen Schicht fiir Spin-Up Elektronen p; und Spin-Down
Elektronen p;, sowie der Grenzschichtwiderstand fiir Spin-Up ry und
Spin-Down r| Elektronen. Sind nun, wie im linken Fall, alle magneti-
schen Momente in eine Richtung ausgerichtet, reihen sich fiir die Spin-
Up Elektronen die Widerstande p;, 7+ und px aneinander und fir die
Spin-Down Elektronen die Widerstande p,r; und py. Bei alternie-
renden magnetischen Moment, wechseln sich die niedrigen Spin-Up
und hohen Spin-Down Widerstinde jeweils ab. Experimentell konnen
die Widerstandswerte bestimmt werden und so der Grofle des GMR
Effekts fiir verschiedene Schichtdicken und Anzahlen vorhersagen. Des
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Abbildung 3.2: Darstellung des Ersatzschaltbildes fiir ein Doppelschicht GMR
System fiir ein einfaches Schichtsystem mit parallel ausgerich-
teten magnetischen Momenten nach [Valet u. Fert| (1993) in (a).
(b) zeigt ein Modell mit Spinmischung in der nicht-magnetischen
Schicht nach [Ustinov u. Kravtsov| (1995). (c) zeigt die Erweite-
rung fiir beliebige Winkel zwischen den magnetischen Momenten
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Weiteren ergibt sich ein linearer Zusammenhang zwischen den Wider-
standen fiir ausgerichtete Magnetisierungen Rp und entgegengesetzte
Magnetisierungen R4p mit der Anzahl der Schichten n

\/(RAP — Rp)Rap = g (%th +ry = TT) : (3.3)

Unberiicksichtigt bleibt bisher die Spindiffusionslénge. Diese setzt
sich aus zwei Vorgéngen zusammen, der elastischen Streuung an Stor-
stellen, insbesondere schweren Atomen mit hoher Spin-Bahn Kopp-
lung und der nicht-elastischen Streuung an Phononen und Magnonen
(Fert u.a.[1995)). Letzterer ist temperaturabhingig und bei Messun-
gen nah der Raumtemperatur relevant und kann im Zwei-Spin-Kanal-
Widerstandsmodell beriicksichtigt werden (Ustinov u. Kravtsov)|1995)).
Dabei sind die beiden Spinkanéle durch einen Widerstand verbunden
(sieche Abb. (b)). Dieser Widerstand pyix modelliert den Prozess
der Spinmischung (engl. spin-mizing). Die Streuung an Storstellen
und somit der komplette Spindiffusionsprozess lasst sich nicht in ei-
nem einfachen Widerstandsmodell beriicksichtigen, da dieses Modell
nur fiir sehr grofie Spindiffusionsléangen giiltig ist.

Im Gegensatz zu einem Schichtsystem beschrénken sich die magneti-
schen Zustédnde ohne und mit Feld bei einem System aus magnetischen
Nanopartikeln selten auf eine antiparallele und parallele Ausrichtung.
Beim Ubergang von einer magnetischen Doméne zu einer anderen,
deren magnetische Momente unter einem Winkel von 6 zueinander
stehen, ist die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Spin-Up Elektron
eines bleibt cos(6/2)? und umgekehrt dafiir, dass es zum Spin-Down

- T
Elektron wird sin(0/2)%. Die Strome J = (J',J4)", wobei J'/J* die
Stréme im Spin-Up/Spin-Down Kanal reprisentieren, transformieren
hierbei mit

2 Jn cos(6/2)? sin(0/2)%\ (I =
r _ _
1= (Jw) = <sm(9/z)2 cos(9/2)?) \a+) = PO I (3:4)
Im Stromnetzwerk wird diese Transformation mithilfe eines Stromtei-
lers umgesetzt. Dabei sind die Leitungskanéle fiir Spin-Up und Spin-
Down Elektronen verbunden wie in Abbildung (c) gezeigt. Fur die

parallele und antiparallele Ausrichtung benachbarter Doménen fiihrt
dies zu demselben Widerstandsnetzwerk wie zuvor.

49



—~ = /

Spin-Up

Kanal ‘ ‘ ‘
Spin-Down

Kanal ’ ’ ’

Abbildung 3.3: Transformation des Elektronenspins im Ubergang zwischen
Materialien unterschiedlicher Magnetisierung (schwarze Pfeile).
Grun ist der Spin-Up und orange der Spin-Down Kanal.

3.1.3 Der GMR in granularen Systemen

Der Riesenmagnetowiderstand ist nicht auf Schichtsysteme beschrankt.
Ein System aus magnetischen Partikeln PF in einer leitenden nicht-
magnetischen Matrix MIN zeigt ebenfalls einen GMR Effekt. Dieser
Effekt hat sowohl Eigenschaften des CIP wie auch des CPP GMRs
(Rubinstein| 1994)). Die Léngenskala fiir die Partikelabsténde ist so-
wohl durch die Spindiffusionsldnge wie auch durch die freie Weglédnge
bestimmt. Das elektrische Feld wie auch der elektrische Strom sind
nicht trivial und héngen von den Materialeigenschaften sowie der
Partikelanordnung und -konzentration ab. Im Gegensatz zum Schicht
GMR ist der Effekt jedoch nahezu unabhéngig von der Stromfluss-
richtung.

Die theoretische Behandlung wie auch frithe Experimente beschran-
ken sich auf rein metallische Systeme. Diese Arbeit befasst sich mit
einer Beschreibung des granularen GMR fiir diejenigen Systeme, in
welchen die Leitfahigkeit der Matrix MIN deutlich geringer als die der
Partikel PF ist py;nv < ppp. Dadurch beschréankt sich die elektrische
Leitung auf rdumlich begrenzte Pfade (siehe Kap. . Mit dieser
Einschrénkung dhnelt das System einem Widerstandsnetzwerk. Die-
ses Netzwerk in Kombination mit dem erweiterten Zwei-Spin-Kanal-
Widerstandsmodell (Kap. wurde im Rahmen der Arbeit ent-
wickelt und getestet. Die Umsetzung desselben wird in Abschnitt
genauer beschrieben.
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3.2 Landungstragertransport in inhomogenen Festkorpern

Im vorangegangen Kapitel wurde das Zwei-Spin-Kanal Modell ein-
gefiihrt, welches den Riesenmagnetowiderstand in einer CPP Struk-
tur beschreibt. Weiterhin wurde die Ahnlichkeit zwischen einer CPP-
Struktur und einem granularen System mit hohen Matrixwiderstan-
den gezeigt. Die Stromdichteverteilung I(f") in granularen Struktu-
ren gibt eine zusatzliche Motivation fiir die Verwendung eines Wider-
standsnetzwerks. Diese lésst sich fiir die meisten Materialien mit dem
Ohm’schen Gesetz berechnen

j=o(®E®), (3.5)

mit der Leitfahigkeit o(r) und dem elektrischen Feld E. Weiterhin
muss j die Kontinuitatsgleichung

dp

w0+ Ve =0, (36)

mit der Ladungsdichte p(r, t) erfiillt werden. Es wird davon ausgegan-
gen, dass sich alle berechneten Systeme im Gleichgewicht befinden
und somit vereinfacht sich die Kontinuitétsgleichung zu

V- j(F) = 0. (3.7)

Zuletzt kann das elektrische Feld E(f‘) durch den Gradienten des ska-
laren, elektrischen Potentials

E(f) = V() (3.8)

ausgedriickt werden, da das elektrische Feld nach den Maxwell Glei-
chungen rotationsfrei ist

V x E = 0. (3.9)

Wird nun die Gleichung (3.8]) in (3.5)) eingesetzt und die Divergenz
gebildet ergibt sich mit der Gleichungen ({3.7)):

08 v.5® =v-omE® & v . 0@ Ve
Vo(F) - Vo(F) — o(F) Ad(F), (3.10)
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mit der sich der Potentialverlauf in einem Material zwischen zwei
Aquipotentialflichen berechnen lisst (Brandt u. Dahmen|[2005).

3.2.1 Das Knotenpotentialverfahren

Ausgangspunkt fiir das Zwei-Spin-Kanal Modell, siehe Kapitel [3.1.2]
ist das Widerstandsnetzwerk. Im Folgenden wird das Knotenpotenti-
alverfahren erklart. Als Beispiel dazu dient das einfache Widerstands-
netzwerk aus Abbildung [3.4] Das Verfahren wurde gewéhlt, da es sich
einfach verstehen, umsetzen und programmieren lésst. Ndheres zu die-
sem und darauf aufbauenden Verfahren findet sich in (2017).
Der Nachteil des Verfahrens besteht in seiner Beschrankung auf Quel-
len und Widersténde als einzige Bauelemente, was hier jedoch ausrei-
chend ist.

Zuerst wird jedem Knoten, einer Verbindung von 3 oder mehr Lei-
tern, ein Index zugewiesen, im Beispiel sind dies @ — @ Einem der

Knoten, hier @, wird im Verfahren das Null-Potential zugeschrieben

und alle anderen Potentiale sind immer in Relation zum Knoten @
Anschlieend wird die Leitfihigkeitsmatriz C nach folgenden Regeln
aufgestellt:

1. Jedem Element c¢;;, mit ¢ # j, ist die negative Leitfahigkeit zwi-
schen den Knoten (4) und @ zugeordnet.

2O

Abbildung 3.4: Widerstandsnetzwerk mit 3 verschiedenen Widerstdnden
Ryraun =1 Q7 Ryiolett = 49 und Rgrﬁn =2Q.

52



2. Die Diagonalelemente c;; sind jeweils die Summen aller an den
Knoten @ angeschlossenen Leitfahigkeiten.

Des Weiteren muss der Quellstromvektor i aufgestellt werden, in dem

die Strome, welche in den Knoten @ ein- und ausflieflen, eingetragen

sind. Gesucht ist der Spannungsvektor u;, der das Potential am Knoten

in Relation zum Knoten @ enthalt. Zu losen ist somit das lineare
Gleichungssystem .

i=_Cu. (3.11)

Fur das Beispiel aus Abbildung ergibt sich fiir die Eintrage c;;

von C

1 1 1 1 )
0122021=—m=—1 011:I—|—27+2:1
1 1 11 1 7
===l =yt e taty Ty
1 1 11 1 7
BT, T Ty wT Ty Tty
Das Gleichungssystem lautet demnach
u 125 —025 -1\ ' [J 2 2/3  4/3\ [J
us | = —-025 175 —-0.5 0|=12/3 38/45 28/45] |0
us -1 =05 175 0 4/3 28/45 68/45) \0

Der Spannungsabfall iiber das gesamte Netzwerk betragt somit
Uy = 2J
und der Widerstand ist

U
R=—=20Q.
J

Fiir beliebige Widerstande Ryraun, Rviolett Und Rgrin ergibt sich

R — Rgrﬁn(5RbraunRviolett + 7Rgr1"1n(Rbraun + Rviolett))
7R§rfm + 2RbraunRviolett + 3Rgr1"1n(Rbraun + 2Rviolett> ‘
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3.3 Makrospindynamik

In Kapitel wurde bereits die Bewegung von magnetisierten Ob-
jekten in magnetischen Feldern thematisiert. Diese beschréankt sich
jedoch auf die Translationsbewegung von magnetischen Partikeln, de-
ren Momente entweder durch ein duferes Feld fixiert sind oder deren
Momente parallel zum aufleren Feld stehen. Im Folgenden wird nun
die Anderung des magnetischen Moments %—’f‘ fiir fixierte Partikel be-
trachtet. Es wird des Weiteren davon ausgegangen, dass alle Partikel
homogen magnetisierte Kugeln sind, welche eine einzige ferromagne-
tische Doméne ausbilden. Unter diesen Annahmen kénnen diese als
punktformige magnetische Momente behandelt werden und das Dreh-
moment 7, welches auf sie in einem magnetischen Feld H wirkt ist
o ]

rT=mxH= TR (3.12)
Wird die Gleichung gelost, so ergibt sich eine gleichméfige Pra-
zession des magnetischen Moments um die magnetische Feldrichtung.
In der Regel ist diese Bewegung jedoch nur von kurzer Lebensdauer,
da die Rotationsenergie durch Effekte, wie beispielsweise Wirbelstro-

me, in thermische Energie umgewandelt wird. Dieser Vorgang wurde
von Landau, Lifshitz 1992 und spater Gilbert |2004] mithilfe eines phéa-

(a)

0S, = .
ot _Hextxmpart

Abbildung 3.5: Interaktion zwischen Partikeln und magnetischem Feld.
@ Prazession des magnetischen Moments im dufleren Magnet-
feld. @ Ausrichtung des Partikelmoments abhéngig von der
Position zum schwarzen Partikel.
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nomenologischen Dampfungskoeffizienten beschrieben

om S A= -
at:"}/HXm—’ﬂiP<me>Xm, (313)
mit der Dampfungskonstante A und dem gyromagnetischen Verhélt-
nis 7, welche beide materialabhéngige Parameter sind. Im Fall eines
Systems aus N magnetischen Partikeln wird aus der Gleichung ({3.13)
ein System aus N gekoppelten gewohnlichen Differentialgleichungen

om;

= ~H(F, My, My, ..., My) X m;
ot
N (3.14)
+ |If12|2 (H(I’, mi;,mo,... ,l’IlN) X ml> X mgy,
wobei das magnetische Feld H (my, ..., my) aus der Summe der Streu-

felder der einzelnen Momente besteht. Das magnetische Feld einer ho-
mogen magnetisierten Kugel entspricht dem eines Punktdipols

H(F,m;)

1 (3(m; -r)T my s
:M<(Hﬁ)-wm>imM>R, (3.15)
wobei ¥ vom Moment m; zu dem Punkt zeigt, an dem das magnetische
Feld gesucht ist und dem Partikelradius R.

Aus der Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung resultiert die in
Abbildung gezeigte Prizession des magnetischen Moments um
das duBere Feld. Fiir zwei Partikel zeigt Abbildung[3.5(b)] wie sich das
magnetische Moment entlang der Feldlinien des schwarzen Partikels,
mit fixiertem magnetischen Moment, ausrichtet. Die blau markierten
Positionen mit paralleler beziehungsweise antiparalleler Ausrichtung
sind energetisch giinstiger, als die anderen gezeigten Positionen. Fiir
drei und mehr Partikel konnen so sehr komplexe magnetische Zustan-
de entstehen, Beispiele dafiir werden spéater in Abschnitt gezeigt.

Es sei an dieser Stelle noch angemerkt, dass es moglich ist die
Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung um einen temperaturabhin-
gigen Anteil dhnlich der Langevin Gleichung zu erweitern. Des
Weiteren sind neben der Dipol-Dipol Wechselwirkung ebenfalls ferro-
und antiferromagnetische Kopplungen zwischen Momenten moglich,
sowie Anisotropien. Nédheres dazu findet sich beispielsweise in [Schro-
der| (2000)), [Engelhardt u. Schroder (2011]) oder Weddemann! (2009)).

95



3.4 Wegfindung

Wie spéter in der Modellierung (Kap. beschrieben wird, ist es
notwendig jeder Verbindung zwischen zwei Partikeln eine Richtung
zuzuweisen. Dazu wurde im Programmcode ein einfacher Algorith-
mus aus der Graphentheorie implementiert. Diese Herangehensweise
wird im Folgenden beschrieben (Kap. [3.4.1]). AnschlieBend wird er-
klart, wie aus der resultierenden Matrix die ndchsten Nachbarn eines
Objektes gefunden werden kénnen (Kap. . Abgeschlossen wird
dieser Abschnitt mit einer Methode die Richtungen fiir Verbindungen
zwischen zwei Partikeln zu bestimmen.

Zur Illustration wird der einfache Graph in Abbildung verwen-
det. Jeder Knotenpunkt ist ein potenzieller Start- oder Zielpunkt und
diese sind mit einer schwarzen Zahl zwischen 1 und 5 nummeriert.
Die Kanten stehen fiir ungerichtete Verbindungen und sind mit einer
farbig markierten Distanz versehen. Die Distanz ist dabei nur allge-
mein ein Maf fiir die Schwierigkeit eine Verbindung zu benutzen. Die
eingangs erwahnten Aufgaben lassen sich dabei in folgende Fragen
umformulieren:

1. Wie lang ist der kiirzeste Weg zwischen zwei Punkten?
2. Welche sind die zu einem Punkt nachstgelegenen Punkte?

3. In welcher Richtung wird eine bestimmte Verbindung passiert?

Abbildung 3.6: Einfacher Graph mit Kantengewichten
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3.4.1 Graphen und Distanzen

Alle Systeme, die im spéteren Verlauf untersucht werden, fallen in
die Kategorie der einfachen, endlichen, kantengewichteten, zusammen-
hiangenden Graphen. Die folgenden Definitionen sind sinngeméafl aus
Krumke u. Noltemeier| (2009)) entnommen.

Definition (einfache Graphen). Ein einfacher Graph ist ein Tripel
G = (V,&,v) mit den folgenden Eigenschaften

1. V ist eine nicht leere Menge, die Eckmenge des Graphen.
2. & ist eine Menge, die Kantenmenge des Graphen.

3. 7y ist eine Abbildung

v: €= {u,veV}

4. Es gilt VN & = 0.

5. Der Graph hat weder Schlingen, also Kanten, deren Endpunkte
gleich sind, noch Parallelen, also mehrere Kanten zu ein und
demselben Eckpaar.

Ein Graph G heifit endlich, wenn sowohl die Eckmenge V als auch die
Kantenmenge £ endlich sind.

Definition (Weg). Sei G ein einfacher Graph. Ein Weg in G ist
eine endliche Folge P = (vg,e1,v1,...,€k,v;) mit k& > 0, sodass
Vo, V1,...,V € V Ecken von G und ey, es,...,¢, € £ Kanten mit
v(e;) = {vi—1, v;} sind.

Definition (Zusammenhdngender Graph). In einem zusammenhan-
genden Graph G gibt es fiir jeden Startpunkt v € V und Zielpunkt
v € V einen Weg.

Definition (Kantengewichte). In einem kantengewichteten Graph ist
jeder Kante e € &£ zwischen zwei Knotenpunkten y(e) = {u,v} ein
Gewicht d(e) zugeteilt. Dabei erfiillen die Gewichte die Dreiecksun-
gleichung

d(u,v) < d(u,w) + d(w,v) Yu,v,w € V.

Fiir einen ungerichteten Graphen gilt zudem

d(u,v) =d(v,u) Yu,v €V
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Definition (Adjazenzmatrix). Die Adjazenzmatriz eines einfachen,
endlichen Graphen G(V,&,~) mit Kantengewichten d : £ — R ist
eine n x n Matrix A(G) mit

d(e) wenn{i,j} €&
a;; =40 wenni = j (3.16)
o0 sonst

Fiir den einfachen Graphen in Abbildung [3.6] ergibt sich damit fol-
gende Adjazenzmatrix

2 oo oo 2
0 1 oo o©
1 0 3 1 (3.17)
co 3 0 1
oo 1 1 0
Um die kiirzesten Weglédngen im Graphen G zu bestimmen, wird

ein neuer Operator eingefiihrt (Bellman|/1952; Rader|2011]).

Definition (min.+ Operator). Seien A, A quadratische Matrizen,
dann hat die Matrix B

B =Amin.+ A (3.18)

folgende Elemente

Wird der min .4+ Operator auf eine Adjazenzmatrix A angewendet,
erhalt die resultierende Matrix A°? die Linge der kiirzesten Wege aus
maximal zwei Kanten, daher wird die Matrix mit ¢2 iiberschrieben.

Algorithmus. Die Matrix D mit den kiirzesten Entfernungen zwi-
schen allen Eckpunkten eines zusammenhéngenden Graphen G wird
mit folgenden Schritten berechnet:

1. Erstelle die Adjazenzmatriz A des Systems.

2. Berechne das Ergebnis A°?" = A°2=Y min .4+ A°20C~Y mit r = 1
und A0 = A .

3. Wiederhole Schritt [2{ mit 7 = r + 1 solange bis A°?" = A°2(—1),
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4. Setze D = A%

Im Falle der Adjazenzmatrix (3.17)) ergibt sich

023 3 2
2 0 1 4 2
A?=Amin. +A=1(3 10 2 1 (3.20)
34201
2 2110

Die Matrix A°? enthélt nun auch die Lange des Weges von 1 nach
4, obwohl beide Ecken im Graphen nicht durch eine Kante verbunden
sind. Eine weitere Anwendung des min .4 Operators auf die resultie-
rende Matrix ergibt alle Wege aus maximal vier Kanten

023 3 2
2 01 3 2
A =A"min. +A? =13 1 0 2 1 (3.21)
33201
22110

Nach diesem Schritt fallt auf, dass ein kiirzerer Weg zwischen den
Ecken 2 und 4 gefunden wurde. Jede weitere Anwendung des Opera-
tors wiirde die Matrix nicht weiter verindern und somit gilt D = A4,

3.4.2 Nachbarschaften, kiirzeste Wege und Richtungen

Die nachste Nachbarschaft einer Ecke 7 in einem Graphen G lasst
sich mit der Matrix D bestimmen. Daflir werden in Spalte D; der
Matrix D die kleinsten Eintriage groflier Null gesucht. Im Falle des
Beispiels ergibt sich fiir die Ecke 3

Dy=1[3 10 2 1] (3.22)

und somit, dass die Ecken 2 und 5 am nachsten liegen. Ist die Adja-
zenzmatriz mit den Distanzen zwischen Objekten gefiillt, lassen sich
so Nachbarschaften bestimmen, nicht nur néchste Nachbarn, sondern
auch tibernachste und Radien.
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Die kiirzesten Wege konnen ebenfalls aus der Adjazenzmatriz rekon-
struiert werden.

Satz. Sei G = (V,&,7) ein einfacher, zusammenhdingender Graph
mit Kantengewichten d : € — R und D das Ergebnis des Algorithmus
in Abschnitt [3.4.1 Der kiirzeste Weg zwischen zwei Ecken i und j

passiert dabei folgende Ecken
argmin(D; + D),
wobei argmin die Indices der Eintrage mit dem niedrigsten Wert sind.

Beweis. Sei P = (i,ey,v1,€9,0,...,6,7) der kirzeste Weg zwischen
i und j mit einer Linge von d(i,5) = Y, d(e;), so gilt fiir jede Ecke
m auf P

k
d(i,m) = ZZ: d(e) d(m,j) = ZZ d(e) (3.23)
und daher
d(i,7) =d(i,m)+d(m,j) Vm € P. (3.24)

Die Summe zwischen den beiden Spalten D; und D); ist
D+ Dj = [d(i,1) +d(1,§) -+ d(i,m)+d(m,j) -] (3.25)
Ein Element dieser Summe kann folgende Werte haben

d(i,n) +d(n,j) Vn #£1i,j
(Di 4 Dj)n = 4 d(i, j) + d(j,5) = d(i,j) n=] (3.26)
d(i,i) +d(i,j) = d(i,j) n=i

Somit sind nach der Dreiecksungleichung alle Werte von (D; + D;),, >
d(i,7)¥n und alle Eintrage, fiir welche die Gleichheit gilt, liegen auf
dem kiirzesten Weg P. [

Korolla. Sind die Ecken v; auf einem Weg P = (i,e1,v1, €2,vs,. .., €k, J)
bestimmt, kann die Reihenfolge durch Vergleich mit der Matrizspalte
D, bestimmt werden.

Beispiel. Gesucht ist der kiirzeste Weg im Graphen G aus Abbildung
3.6l von Eckpunkt 2 zu Eckpunkt 4. Die drei in Abbildung [3.7] gezeig-
ten Wege sind moglich aber unterschiedlich lang. Die Kiirzeste-Wege-
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Abbildung 3.7: Die drei méglichen Wege im Graphen aus Abbildung von
Punkt 2 nach 4.

Adjazenzmatrix D fiir diesen Graphen ist (3.21)) mit den Spalten 2
und 4

Dy=[2 013 2 (3.27)
Dy=1[3 32 0 1]. (3.28)

Aus D + Dy ergibt sich dann
Dy+Dy=5 3 3 3 3]. (3.29)

Damit sind die Eckpunkte im kiirzesten Weg P eine Teilmenge von
{2,3,4,5}. Ein Blick in die Gleichung zeigt, dass der Weg P =
(2, €93, 3, €35, 5, €54, 4) sein muss. Sollten bei diesem Vergleich mehrere
Wege die gleiche Entfernung zum Startpunkt haben, so handelt es sich
hier um zwei verschiedene Wege mit gleicher Lange.

Richtungen zuweisen Die letzte Frage ist die nach der Richtung einer
Verbindung. Das Programm wird spéter aus einem einfachen Gra-
phen, in dem jede Ecke mit jeder anderen verbunden ist, einen ge-
richteten Graphen erstellen in dem nur néchste Nachbarn verbun-
den sind. Aus diesem Grund stellt sich die Frage danach, in wel-
cher Richtung Verbindungen passiert werden sollten. Gesucht ist auf
dem Weg P, mit dem Startpunkt vy und dem Zielpunkt vy, die Rich-
tung der Verbindung zweier Punkte v;, v;11. Dazu miissen die Lan-
gen der beiden Wege P;; = (vo,e1,...,0;,€5,0;,...,0;) und Pj; =
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(vo, €1, ..., j,€ij, Vi, . .., U) miteinander verglichen werden. Diese er-
geben

k—1 i—1 k—1
Pyl = d(v, vigr) = d(vg, vig) + d(vi, v5) + Y d(vr, vig)
=0 =0 I=j
= | Pyj| = d(vo, v;) + d(vs, vj) + d(vj, ve) (3.30)
= |Pji| = d(vo, v;) + d(vy,v;) + d(vi, v), (3.31)

mit einer Differenz von
| Pyl = [Py = (d(vo, v;) — d(vo, vi)) + (d(vi, v) — d(vj, v)), (3.32)
sodass die Verbindung von ¢ nach j verlauft, solange dieser Ausdruck

positiv ist und andersherum bei negativen Werten.

Beispiel. Der Startpunkt des Pfades P sei vy = 1 und der Zielpunkt

v = 4. In welcher Reihenfolge passiert der Weg die Punkte 3 und 57
Laut der Adjazenzmatrix D aus (3.21)) gilt

~—~ /& —~
ot W W =
=~ B Ot ot W

S— N N
| I

— W o~ NN W

~—

= |Ps3| =2+ 1+3=06.

Daher muss die Verbindung von 3 nach 5 gehen.
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3.5 Modellierung des GMR in granularen Systemen

Dieses Kapitel widmet sich der technischen Umsetzung der Simulati-
on. Die Arbeitsschritte des Programms zur Simulation des granularen
Riesenmagnetowiderstands, kurz GranMR, sollen im Folgenden sche-
matisch beschrieben werden. Die explizite Umsetzung in Python ist
in der Dokumentation einzusehen (Kappe 2019a), ebenso wie einige
Beispiele zum Einstieg.

Eine GranMR Simulation besteht aus folgenden Schritten

1. Erzeugung der Partikelgeometrie entweder als geordnetes Gitter
(mit Fehlstellen) oder als zuféllige Anordnung von Partikeln und
der Platzierung zweier Terminals Spannungsquelle und Erdung.

2. Berechnung des magnetischen Zustands fiir eine Hystereseschlei-
fe mit CINOLA (Schroder| 2000)).

3. Automatisiertes Verbinden der Partikel in Stromrichtung.
4. Erzeugung des Widerstandsnetzwerkes.
5. Berechnung des Gesamtwiderstands fiir alle Magnetfeldwerte.

6. Berechnung des Riesenmagnetowiderstands.

Die wichtigsten Schritte sind in Abbildung dargestellt und sollen
nun im folgenden genauer beschrieben werden.

Die Geometrieerzeugung des granularen Systems ist vollkommen frei.
Dazu wird eine Liste mit Particle Objekten angelegt, welche Position,
Radius und Magnetisierungsdaten enthalt. Es sind ebenfalls Routinen
integriert, welche geordnete hexagonale und quadratische Gitter mit
und ohne Fehlstellen erzeugen kénnen. Des Weiteren miissen zwei Ter-
minal Objekte definiert werden, eine Quelle source und eine Erdung
ground.

Die Berechnung der Hystereseschleife mit CINOLA liefert den zeitli-
chen Verlauf der magnetischen Momente der Partikel. CINOLA (Schro+
der||2000) berechnet fiir ein vorgegebenes System von magnetischen
Momenten deren Ausrichtung unter Beriicksichtigung der Dipol-Dipol
Wechselwirkung und dem angelegten Feld. Zusatzlich ist es moglich
Austauschwechselwirkungen und Anisotropien zu modellieren, dies
wurde allerdings nur fiir die Rechnungen zum Schicht-GMR getan.

63



ground

C‘C‘O Q'
Di -
ie Geometrie AP
erzeugung 00000
00000
source

0ee®
Die Berechnung S QO 0
der Hystereseschleife : b (ﬂ:’ O.“
in CINOLA 10

2 9S00

Magnetisches Feld poH/T

Vernetzung durch
Wegfindung

Das Erstellen
des Widerstands-
netzwerks

GMR

Magnetisches Feld pioH/T

Abbildung 3.8: Schematische Darstellung der Modellierungsschritte.
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Die Vernetzung durch Wegfindung der Partikel ist eine der wichtigs-
ten Aufgaben des Programms. Ohne diese muss jede nicht triviale
Geometrie (einfache Gitter ohne Fehlstellen) von Hand vernetzt wer-
den. Zudem muss jeder Verbindung eine Richtung zugewiesen wer-
den. Zu diesem Zweck wurde der in Kapitel beschriebene Weg-
findungsalgorithmus implementiert. Damit ist es nicht nur moglich,
die zu verbindenden Paare zu ermitteln, je nach gewéhlter Verbin-
dungsart, sondern auch herauszufinden, welcher der Partner naher an
einer Stromquelle positioniert ist, siehe Abschnitt — Richtungen
ZUWeLsen.

Im Programm werden zur Vernetzung alle nachsten Nachbarn direkt
vernetzt. Anschlieend wird fiir jede Verbindung die Richtung festge-
legt. Es wurden auch andere Vernetzungsmoglichenkeiten untersucht,
welche jedoch durchweg schlechtere Ergebnisse geliefert haben (Kap.
3.6.3)).

Das Erstellen des Widerstandsnetzwerks erfolgt nach folgenden Re-
geln:

e Jedes Partikel besteht aus zwei Widerstdnden, je einen fiir den
Spin-Up und den Spin-Down Kanal und somit vier Anschliisse

(siche Abb. [3.9h).

e Die beiden eingehenden Anschliisse eines Partikels sind durch
einen Widerstand verbunden, welcher Spinmischung zulésst (sie-

he Abb. B-9|(b)).

e Sind zwei Partikel verbunden, so sind die Spin-Up und Spin-
Down Kanéle jeweils gerade miteinander verbunden und gekreuzt
mit dem jeweils anderen (siehe Abb. (b)).

e Die Leitfahigkeiten G bei gerader Verbindung sind proportional
zu

G o (cos(6/2)),

bei gekreuzter Verbindung zu
G o (sin(h/2))?,

wobei # fiir den Winkel zwischen den Momenten der beiden Par-
tikel steht. Des Weiteren ist die Leitfahigkeit invers-proportional
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zum Abstand d zwischen den Partikeloberflachen

1
GO(&

Nach diesen Regeln wird die Leitfahigkeitsmatrix C mithilfe des Kno-
tenpotentialverfahrens (Kap. aufgestellt. Der Aufbau dieser Ma-
trix ist in Abbildung [3.9 gezeigt. Auf der Diagonalen reihen sich die
Eintrage der Partikel als 4 x 4 Matrix auf, die Verbindungen zwischen
zwei Partikeln sind 2 x 2 Matrizen. Die erste Reihe und Spalte sind
fiir das Quellenterminal und alle Verbindungen zu diesem reserviert.

Da sich die Winkel 6 zwischen verbundenen Partikeln mit dem an-
gelegten Feld &dndern, miissen diese Schritte fiir jeden magnetischen
Zustand wiederholt werden, womit sich dann schlussendlich eine Wi-
derstandskurve ergibt.
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matrix eines Systems mit drei Partikeln.
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3.6 Ergebnisse zum granularen Riesenmagnetowiderstand

Im Folgenden werden die Ergebnisse der granularen GMR Simulatio-
nen prasentiert, ausgewertet und diskutiert.

3.6.1 Ladungstransport in granularen Systeme

In Abbildung sind die Ergebnisse zweier Finiten Elemente Simu-
lationen (FEM) des Stromflusses durch dreidimensionale granulare
Systeme zu sehen. Die Simulationen wurden mithilfe von COMSOL
Multiphysics® durchgefiihrt. Es wurde ein Leitfahigkeitverhéltnis von
Matrix- zu Partikelmaterial von opa/omar = 1-10% gewdhlt. Dabei
zeigt sich, dass ein grofler Teil der Leitung zwischen den Partikeln
stattfindet, sowohl in der dichten hexagonalen Struktur (a-c), wie
auch bei der dinn besiedelten Kreuzstruktur (d-f). Die Stromdich-
te zwischen den Partikeln ist ein bis zwei Groflenordnungen hoéher als
im umgebenen Matrixmaterial b. Durch die schmalen Leitungskana-
le zwischen den Partikeln zeigt sich der Netzwerkcharakter, welcher
sich bei grofleren Leitfahigkeitsverhaltnissen und kleineren Partikel-
abstdanden weiter vergroflert. Gerade dieser Partikelabstand ist ein li-
mitierender Faktor fiir die FEM in granularen Systemen, da der kleine
Zwischenraum ausreichend kleinteilig diskretisiert werden muss. Zu-
dem sollten die Gitter nicht zu stark verformt sein. Aufgrund dieser
Einschrankungen konnen die Ergebnisse nur benutzt werden, um ein
Gefiihl fiir den Stromfluss im System zu erhalten. In der Kreuzstruk-
tur (siche Abb. (d-f) zeigt sich die Konzentration der Strompfade
noch deutlicher (sieche Abb. (f). Alles in allem lasst sich sagen,
dass der Ansatz eines Widerstandsnetzwerkes moglich ist, so lange
sich Matrix- und Partikelwiderstand um mehrere Groéflenordnungen
unterscheiden und die Partikelabstande im Verhaltnis zur gesamten
Struktur und den Partikeln selber klein sind.
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FEM Simulation des Stromflusses durch eine Partikelanord-
nungen mit opat = 1+ 10%S/m in einer schlecht leitenden Ma-
trix omat = 1S/m. Alle Abbildungen sind Querschnitte durch
die 3D Struktur, mit der gerechnet wurde. Die linke Seite (a),
(c) und (e) zeigen die Ergebnisse fiir eine hexagonalen Partike-
lanordnung mit Fehlstellen, die rechte Seite (b), (d) und (f) fiir
eine Struktur Doppel-X-Struktur. Die Abbildungen (c¢) und (d)
zeigen die normierte Stromdichte in logarithmischer Farbskala,
(e) und (f) die Stromlinien mit derselben Farbskala.
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3.6.2 Makrospindynamik Simulationen

Es folgen nun die Ergebnisse der Makrospin-Dynamik Simulationen
fiir einige ausgewédhlte Systeme. Abbildung zeigt das einfachs-
te Partikelsystem, ein kubisches Gitter. In der Magnetisierungskurve
(siche Abb. (a)) zeigt sich in beiden Richtungen der Hysterese-
schleife ein treppenartiges Profil. Wie in den Abbildungen (b-e) des
magnetischen Zustands zu sehen ist, klappen die Magnetisierungen
hier reihenweise um, wodurch sich die Treppenstufen in der Magne-
tisierungskurve erklaren lassen. Da das kubische Gitter leicht in y-
Richtung gestreckt ist, ergibt sich ein recht ausgepragtes Schaltver-
halten der einzelnen Reihen. Abbildung zeigt, wie leicht sich das
Schaltverhalten durch eine Variation der Gitterparameter manipulie-
ren lésst. Schaltet die Magnetisierung des Systems in Reihen, ist zu
erwarten, dass der GMR des Systems von der Richtung des Strom-
flusses abhéngt. Wird parallel zu den Reihen gemessen, ist ein zu
vernachlassigender GMR zu erwarten, bei Messung senkrecht zu den
Reihen ein besonders hoher GMR.

Eine sehr hdaufige Anordnung fiir Partikel in der Ebene ist das hexa-
gonale Gitter, welches in Abbildung zu sehen ist. Diese Struktur
hat eine deutlich glattere Hysteresekurve als das verzerrte kubische
Gitter, da sich, anstatt der Reihen, Wirbel ausbilden. Die Position
dieser Wirbel ldsst sich hier durch Fehlstellen im Gitter beeinflussen,
wie in Abbildung (f) zu sehen. Auch eine Verzerrung des Gitters
wiirde das Magnetisierungsverhalten éndern, diese wurde im Rahmen
dieser Arbeit jedoch nicht untersucht. Bei einer Messung des GMR ist
im hexagonalen Fall keine Richtungsabhéngigkeit zu erwarten, dafiir
allerdings eine geringere Effektamplitude.

Wie sich das Schaltverhalten von regelméafligen Gittern durch Fehl-
stellen verdndert zeigt das Kagome-Gitter in Abbildung Dieses
zeigt, im Gegensatz zum hexagonalen Gitter, keine groflen Wirbel,
sondern kleine lokale Verdrehungen der Momente gegeneinander. Da-
durch ergeben sich mehr Uberginge zwischen Partikeln bei denen die
magnetischen Momente einen grofien Winkel bilden. Somit ist eine
groflere Effektamplitude zu erwarten als beim hexagonalen Gitter.

Weitere getestete Strukturen finden sich in den Ergebnissen zum
granularen GMR (siehe Abb. . Darunter ein System mit Aus-
tauschwechselwirkung und Anisotropie oder komplexere Strukturen,
wie beispielsweise Kreuze oder verschachtelte Sechsecke.
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Abbildung 3.11: Simulierte Hysteresekurve und Darstellungen des magne-
tischen Zustands eines kubischen Gitters. Simulation mit
CINOLA bei folgenden Parametern:
Zeitschrittlinge At = 1- 10~ s, Zeitschritte n = 10 - 107, Git-
terparameter ¢ = 10nm, b = 11nm, Temperatur T' = 30K,
Magnetisierung Mg = 1.48 - 10° A/m und Partikelradius r =
4.75 nm. 71
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3.6.3 Wegfindung und Vernetzung von Partikelclustern

Ein zentrales Element des hier vorgestellten Modells ist die Vernet-
zung der Partikelsysteme. Abbildung zeigt beispielhaft die Ver-
netzung einiger Anordnungen. In Abbildung (a) zeigt sich, dass
eine einfache Vernetzung senkrecht auf die Vernetzungsrichtung be-
reits im kubischen Gitter nicht moglich ist, solange keine der Rich-
tungen zu bevorzugen ist. Daflir muss eine lokale Inhomogenitat wie
in Abbildung (c) eingefithrt werden. Hier gibt es auch senkrecht
zur Vernetzungsrichtung bevorzugte Verbindungen, welche vom Al-
gorithmus auch erkannt werden. Fiir diese Félle wurde anfangs mit
einem Zufallsverbinder experimentiert, welcher jeder Verbindung, die
nicht eindeutig zugewiesen werden kann, eine zufallige Richtung zu-
weist. Dies fiihrte jedoch besonders bei kleinen Systemen zu sehr star-
ken Schwankungen in der Leitfahigkeit, selbst bei Mittlungen tiber
viele verschiedene Verbindungsmoglichkeiten. Noch problematischer
wird dieses Vorgehen jedoch bei Strukturen, wie in Abbildung
(d) gezeigt, in denen ganze Partikelketten nicht eindeutig verbunden
werden konnen. Hier muss ein Verbindungsalgorithmus alle Partikel
einer zusammenhangenden Kette automatisiert erkennen und in ein
und derselben Richtung verbinden.

Basieren Strukturen auf einem hexagonalen Gitter, wie etwa das
Kagome-Gitter in Abbildung (b), findet der Algorithmus gute
Gitter, solange Fehlstellen nicht fiir zu grofle Liicken sorgen.

Im Laufe der Arbeit wurden verschiedene Vernetzungsalgorithmen
getestet. Der Pfadverbinder verbindet alle Partikel, welche sich auf
dem kiirzesten Weg von der Quelle zum aktuellen Partikel zur Er-
dung befinden. Diese Methode zeigte sehr dhnliche Ergebnisse zum
aktuell verwendeten, gerichteten Nachste-Nachbarn-Verbinder, war je-
doch komplexer in der Implementierung. Der gerichtete Sichtlinien-
Verbinder, welcher alle Partikel miteinander verbindet, zwischen de-
nen sich kein anderes Partikel befindet, wurde ebenfalls getestet. In
diesem Fall konnten zwar auch groflere Fehlstellen iiberwunden wer-
den, allerdings war die Implementation ineffizient. Zuletzt muss noch
angemerkt werden, dass eine gerichtete Verbindung aller Partikel un-
tereinander zwar moglich ist, jedoch zu einem verschwindend kleinen
GMR fithrt. Zudem widerspricht eine Vernetzung aller Partikel unter-
einander auch den Ergebnissen aus der FEM Simulation in Abschnitt
Eine zu umfassende Vernetzung sollte daher vermieden werden.
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Abbildung 3.14: Beispielergebnisse fiir die automatische Vernetzung von Parti-
kelgittern fiir einen Stromfluss von links nach rechts. (a) ein
einfaches kubisches Gitter, (b) ein Kagome Gitter, (c) ein kubi-
sches Gitter mit Fehlstellen und (d) eine komplexere Struktur
auf Basis einer hexagonalen Anordnung.
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3.6.4 Simulation granularer Systeme

Nachdem die einzelnen Komponenten des Modells getestet wurden,
sollen nun einige Systeme analysiert werden.

Simulation eines Schichtsystems Die erste Untersuchung findet an ei-
ner Kette aus Partikeln statt (siche Abb. (c)). In dieser haben
die Partikel eine negative Austauschwechselwirkung J,, = —0.001 und
besitzen eine Anisotropiekonstante von K = 10 bei verschwindender
Temperatur 7' = 10~'*. Die iibrigen Simulationsparameter fiir CINO-
LA entsprechen denen, die in Abbildung[3.11]verwendet wurden. Beim
Durchlauf der Hysteresekurve, mit Feld parallel zur z-Achse, drehen
sich die magnetischen Momente in der z-y-Ebene, wie es auch bei ei-
nem Schichtsystem stattfindet. Es gibt einen komplett ausgerichteten
Zustand in Abbildung (c) und einen antiparallelen Zustand in
Abbildung (f).

In diesen beiden Punkten entspricht das zu losende Widerstands-
netzwerk exakt dem Zwei-Spin-Kanal-Widerstandsmodell (Kap. [3.1.2)).
Wird das Netzwerk korrekt gelost, so muss bei einer Variation der An-
zahl der Schichten die Formel reproduziert werden. Die entspre-
chenden Simulationsergebnisse sind in Abbildung [3.15| (b) zu sehen.
Entsprechend der Formel ist ein y-Achsenabschnitt b = 0 zu erwarten,
sowie eine Steigung von

p¢—p¢ T¢—’f‘¢~ 8.521 — 0.1 0— 0)
= t = — 4 _ 1.
" ( VI ) ( o 0Am
(3.33)

Beide Werte stimmen gut mit den Simulationsdaten tiberein.
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Tetragonale Partikelgitter Eines der einfachsten Gitter ist das kubi-
sche oder allgemeiner tetragonale Gitter (siehe Abb. . Hier lassen
sich die Absténde a der Partikel entlang der z-Achse und die Abstande
b entlang der y-Achse variieren.

Eine einzelne Kette an magnetischen Partikeln richtet ihr gesamtes
magnetisches Moment in eine Richtung entlang der Kette aus. Ist
im tetragonalen Gitter der Abstand b > a so orientieren sich die
magnetischen Momente parallel zur y-Achse, wie in Abbildung
(d) zu sehen. In diesem System ist der Widerstand abhéngig von der
Richtung des Stromflusses.

Im Fall aus Bildung (c/d) flieBt er entlang der y-Achse. In
dieser Richtung gibt es keine ausgeprigten Uberginge zwischen den
Partikeln. Entsprechend ist der GMR in dieser Konfiguration nur sehr
schwach ausgeprégt.

Im umgekehrten Fall in Abbildung [3.16| (e/f) fallen in Stormrich-
tung mehrere Ubergdnge auf, an denen sich das magnetische Moment
umkehrt. Daher ist hier der GMR Effekt um ein vielfaches grofier, ob-
wohl ein vergleichbares System mit denselben Parametern verwendet
wurde.

Néhern sich die beiden Gitterparameter einander an, verschwindet
die Vorzugsrichtung fiir die magnetischen Momente und es bildet sich
ein komplett anderes, an einen Wirbel erinnerndes Muster aus (siehe
Abb. (a/b)). Dadurch geht auch die Anisotropie der Leitfahigkeit
verloren und es léasst sich richtungsunabhéngig ein GMR messen.

Das verwendete Modell beriicksichtigt, im Gegensatz zu den er-
wahnten theoretischen Modellen (Kap. , den magnetischen Zu-
stand des granularen Systems. Das ermoglicht die Untersuchung von
unterschiedlichen Geometrien, wie tetragonalen, hexagonalen und frei-
en Partikelanordnungen. Der Einfluss von Fehlstellen kann ebenso un-
tersucht werden, wie der von Gitterverzerrungen und Partikelgrofien-
verteilungen.

Im Hinblick auf die Anwendung als Partikelsensor ist anzumerken,
dass auch der Einfluss von magnetischen Partikeln untersucht werden
kann, die nicht Teil des Sensors sind. Dafiir muss das Partikel nur Teil
der Makrospin-Dynamik Simulation sein und nicht des Widerstands-
netzwerks.
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Hexagonale Partikelgitter Ein weiteres einfaches Gitter in der Ebe-
ne ist das hexagonale Gitter. Durch die Gittergeometrie bilden sich
hierbei sehr prominente Wirbel aus, welche eine grofie Ausdehnung
besitzen und dadurch zu geringen Anderungen zwischen angrenzen-
den magnetischen Momenten fithren. Durch Fehlstellen konnen diese
Wirbel gebrochen werden. Die Position einer Fehlstelle kann daher
grofle Auswirkungen auf die Hohe des GMR-Effektes haben, was in
Abbildung[3.17 (a/b) und (c/d) zu sehen ist. Die Verschiebung zweier
Partikel lasst die GMR-Effektamplitude auf fast 1/4 sinken.

Fiir sehr kleine Partikelsysteme, wie in den beiden besprochenen,
ist es daher sehr vorteilhaft die Partikel und Fehlstellen wohliiberlegt
zu platzieren. Dadurch lasst das Magnetisierungsverhalten und damit
auch der GMR beeinflussen.

Bei groBeren Partikelsystemen, wie in Abbildung (e/f) mit 210
Partikeln, bilden sich durch den Wirbel groiere Bereiche mit fast fer-
romagnetischer Ausrichtung aus. Es zeigt sich hier zudem, wie sich
die Magnetisierung um grofleren und kleineren Fehlstellen legt. Ei-
ne gute Verteilung dieser kann daher den GMR-Effekt deutlich ver-
bessern. Genauso kann eine ungiinstige Anordnung jedoch den Effekt
verschlechtern. Die ungiinstigsten, untersuchten Systeme hatten grofie
Doménen und einen auf knapp 1/4 reduzierten GMR.

Wird der GMR gegen die Magnetisierung (sieche Abb. betrach-
tet fallt auf, dass unabhangig von der Systemgrofie und dem magne-
tischen Zustand die Kurve immer unterhalb einer Geraden liegt. Dies
wird in Kapitel noch einmal aufgegriffen und genauer unter-
sucht. Im Vergleich der hexagonalen Systeme unterschiedlicher Grofie
fallt auf, dass bei geringen Partikelzahlen die Kriimmung des Verlaufs
grofer ist und die einzelnen Messpunkte starker streuen. Die Streuung
resultiert hauptsachlich aus der geringeren Partikelzahl, da sowohl die
Magnetisierung als auch der Widerstand gemittelte Grofie sind.
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Abbildung 3.17: Simulation des Riesenmagnetowiderstand fiir ein hexagonales
5 x 5 Gitter mit 5 Fehlstellen und einem Gitterparameter von
a = 10nm. (a), (c) und (e) Magnetisierungskurve und GMR als
Funktion des magnetischen Feldes H. (b), (d) und (f) GMR vs.
(M/Mg)?, mit der Ausrichtung der magnetischen Momente im
Zustand des hochsten GMRs im Kasten. Der Gitterparameter
betragt a = 10nm
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Verschiedene Partikelstrukturen Abgesehen von den einfachen Struk-
turen aus den vergangenen Abschnitten, lassen sich auch komplexere
Systeme kreieren. Allgemein lésst sich jede dreidimensionale Struk-
tur realisieren. Diese Arbeit beschrankt sich jedoch auf regelméfige,
ebene Systeme.

Die erste Struktur ist eine Anordnung von Partikeln in gekreuz-
ten Reihen, (sieche Abb. (a/b)). Hier fallt im Schaltverhalten die
sehr glatte und langgezogene Flanke auf, die nach dem Maximum sehr
schnell abfallt. Jede der Kettenabschnitte zwischen den Knotenpunk-
ten verhélt sich beim Schalten wie eine Einheit. Mit sinkendem Feld
richten sich die einzelnen Kettensegmente langsam aus und schlagen
dann bei steigendem Feld in die entgegengesetzte Richtung schlagartig
um. Da die Kettenabschnitte ein einheitliches, magnetisches Moment
aufweisen, féllt der GMR in diesem Fall recht gering aus.

Die zweite Struktur ist das Kagome Gitter in Abbildung (c/d).
Dessen Magnetisierungsverhalten wurde bereits in Kapitel [3.6.2] be-
sprochen und in Abbildung visualisiert. Da in hier in jeder Rei-
he die benachbarten magnetischen Momente stark gegeneinander ver-
dreht sind, ist eine hohe GMR-Effektamplitude zu erwarten. Sie ist
bei gleichen Parametern sogar hoher als die des tetragonalen Gitters
in Abbildung (e/f). Damit ist sie eine vielversprechende Struktur
fiir weitere Untersuchungen.

Die letzte hier vorgestellte Struktur (siehe Abb. (e/f)) besteht
aus ineinander verschachtelten Hexagons, deren Ecken durch Partikel
verbunden sind, um einen Stromfluss zu ermoglichen. Auch hier ver-
halten sich die Kettensegmente, wie zuvor in Abbildung (a/b)
gesehen, wie eine Einheit. Dabei reagieren zuerst jene Segmente lang-
sam auf das duflere Feld, die rechtwinklig zu diesem stehen. Anschlie-
Bend springt der Rest schnell um und die rechtwinkligen Segmente
folgen langsam nach. Der GMR Effekt ist hier wie auch zuvor bei den
gekreuzten Ketten nicht sehr ausgepragt, allerdings zeigt dieses Bei-
spiel, wie unterschiedlich das Schaltverhalten durch die Anordnung
der Partikel beeinflusst werden kann.
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Abbildung 3.18: Simulation des GMR fiir verschiedene Partikelstrukturen mit
einem Gitterparameter von ¢ = 10nm. (a), (c¢) und (e) Ma-
gnetisierungskurve und GMR als Funktion des magnetischen
Feldes H. (b), (d) und (f) zeigen die Struktur und die Aus-
richtung der magnetischen Momente im Zustand des hochsten
GMRs.
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3.6.5 Untersuchung der Magnetisierungs—GMR Kurve

Im vorangegangen Kapitel wurde bei den hexagonalen Gittern be-
reits die GMR Kurve in Abhéangigkeit des Magnetsierungsquadrats
(M/Mg)? angesprochen. Da der GMR alleine durch die Anderung des
magnetischen Moments von benachbarten Partikeln entsteht, ist die-
se Kurve ein Indikator dafiir, ob der Ansatz des verwendeten Modells
reale Prozesse abbilden kann.

Verglichen wurden dafiir die Messungen von Ferrari u. a.| (1997) an
dem granularen metallischen System CugyCoqg. Die Proben A und
B unterscheiden sich dabei nur in der Annealingtemperatur. Fir die
gelbasierten granularen Systeme wurden die Daten von Meyer u.a.
(2013)) verwendet. Das Matrixmaterial war auf Siliziumbasis mit einer
Leitfahigkeit von 0.2Sm~! —1.2Sm™! und mit Kobalt Nanopartikeln
versetzt. Das System wurde zu vier verschiedenen Zeitpunkten gemes-
sen, um die Ubersicht zu gewéhrleisten wurde in Abbildung der
Mittelwert aller vier Kurven verwendet. In der Veroffentlichung wur-
de die Probe nicht komplett geséittigt magnetisiert, in der zugehorigen
Dissertation (Meyer|2013) findet sich jedoch die komplette Hysterese-
kurve, womit die Daten korrekt normiert wurden. Die vergleichende
Simulation wurden bereits im vorangegangenen Kapitel besprochen,
zusétzlich wurde dasselbe System ohne Dipol-Dipol Wechselwirkung
durchgerechnet.

Die metallischen, granularen Systeme haben einen leicht ausgeprég-
ten konkaven Verlauf. Die Systeme auf Gelbasis haben, ebenso wie die
Simulationen, einen konvexen Verlauf. Eine starke Dipol-Dipol Wech-
selwirkung verstarkt die Kriimmung, ein rein paramagnetisches Sys-
tem zeigt zwar ebenfalls die Krimmung, diese ist jedoch schwacher
ausgepragt. Dieser Effekt wurde bereits von |Altbir u. a.| (1996)) fur die
metallischen, granularen Systeme berichtet und untersucht.

Metall- und Gelbasis unterscheiden sich in dieser Darstellung deut-
lich durch ihre Kriimmung. Eine moégliche Erklarung ist, dass die me-
tallischen Systeme sich eher wie CIP und die Gelsysteme wie CPP
Schichten verhalten. Vergleichende Experimente konnten hier Klar-
heit schaffen.
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Abbildung 3.19: Vergleich der GMR Kurven als Funktion der quadratischen
Magnetisierung. Die metallische Matrizen stammen aus der
Veroffentlichung von |[Ferrari u.a. (1997) Abbildungen 5 (b)
und 6(b). Die gelbasierte Matrizen stammen aus der Verdf-
fentlichung von Meyer u.a. (2013) Abbildung 2, hier wird je-
doch eine Mittlung aus allen Messreihen verwendet. Die Si-
mulationsdaten stammen aus der Abbildungen (c/d) die
paramagnetische Simulation verwendet dieselben Parameter,
jedoch ohne Dipol-Dipol Wechselwirkung.
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3.7 Zusammenfassung, Diskussion und Ausblick

Es wurde gezeigt, dass der granulare GMR in Systemen mit geringer
Matrixleitfahigkeit durch ein an den CPP Schicht-GMR angelehntes
Widerstandsnetzwerk beschrieben werden kann. Dabei wurde gezeigt,
dass die Elektronen in diesen granularen Systemen sich auf kleinen
Pfaden von Partikel zu Partikel bewegen. Diese Pfade und ihre Rich-
tung wurden daraufthin mit einem Wegfindungsalgorithmus evaluiert
und ein Widerstandsnetzwerk erzeugt. In dieses Netzwerk flieen nicht
nur Partikelpositionen, sondern auch deren magnetische Momente ein.
Dadurch kann das Modell Effekte wie Doméanenbildung und dhnliches
berticksichtigen. Wo bisher in der Theorie nur das gemittelte magne-
tische Moment eines granularen Systems von Bedeutung war, konnen
jetzt magnetische Zustande mit gleichem, gemittelten magnetischen
Moment unterschiedliche Effekthéhen und -verldufe zeigen.

Zuletzt wurde die Simulation mit experimentellen Daten sowohl fiir
metallische wie auch gelbasierte granulare Systeme verglichen. Dabei
zeigte sich ein deutlicher Unterschied der beiden experimentellen Auf-
bauten. Qualitativ liegen die mit dem Modell berechneten Verlaufe in
guter Ubereinstimmung mit dem Experiment von Meyer u. a.| (2013).

Ausblick Das vorgestellte Modell und das Simulationstool bieten eine
grofle Zahl an neuen Méoglichkeiten, den GMR in granularen Systemen
mit geringer Matrixleitfdhigkeit zu untersuchen. Folgende weiterfiih-
rende Schritte bieten sich an:

e In Verbindung mit Experimenten kénnen die Simulationspara-
meter, wie die Leitfahigkeiten bestimmt werden. Dadurch wird
es moglich, die theoretischen Vorhersagen des Modells quanti-
tativ mit Experimenten zu vergleichen und im Erfolgsfall neue
Anordnungen mit mafigeschneiderten Eigenschaften zu kreieren.

e Die Einfithrung von nicht-kugelférmigen Partikeln. Hier sind be-
sonders solche mit héher Formanisotropie interessant, etwa Stab-
chen, deren magnetisches Moment nur entlang ihrer Rotations-
achse orientiert werden kann. Damit wird der magnetische Zu-
stand des Systems voraussichtlich starker beeinflusst werden als
durch die Anordnung der Partikel allein.

e Die Untersuchung von Groéflenverteilungen. Die notige Funktio-
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nalitit ist bereits implementiert, wurde jedoch noch nicht néher
untersucht. Auch hier koénnen spannende Einfliisse auf den ma-
gnetischen Zustand entstehen.

e Eine Erweiterung auf dreidimensionale Strukturen ist ebenfalls
moglich. Die Simulation kann bereits jetzt mit solchen Anord-
nungen umgehen, wie etwa dem Mébiusband in Abbildung [3.20]
Fir die Anwendung wére hier besonders interessant zu unter-
suchen, wie ein zweidimensionaler Sensor aus Partikeln auf ein
magnetisches Partikel auf dessen Oberfliache reagiert. Mit diesen
Ergebnissen konnten effektive Designs fiir neue Sensoren unter-
sucht werden.

Abbildung 3.20: Magnetischer Zustand eines Mo&biusbands aus magnetischen
Nanopartikeln.
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4 Fazit

Das Ziel der prasentierten Arbeit ist die Simulation der Mikrostruk-
tur nanopartikuldrer Systeme unter dem FEinfluss magnetischer Fel-
der. Die in diesem Rahmen entwickelten Softwarepakete ermoglichen
es, experimentell realisierbare Systeme hinsichtlich verwendeter Mate-
rialien und ihrer Geometrien zu optimieren. Damit konnen zum einen
komplexe Aufbauten getestet werden, bevor sie umgesetzt werden.
Zum anderen konnen durch Parameterstudien und Optimierungsver-
fahren gewiinschte Eigenschaften verstarkt und unerwiinschte unter-
driickt werden.

Die Erkenntnisse der Arbeit, welche aus den einzelnen Paketen ent-
standen sind, werden im Folgenden kurz zusammengefasst.

Die Simulation magnetischer Ratschen mit ParDy ermoglicht die theo-
retische Untersuchung von Partikeln in Fliissigkeiten, welche einem
aufleren zeit- und ortsabhéngigen Kraftfeld unterliegen. Ein besonde-
rer Augenmerk lag hier auf der Abbildung der magnetischen On-Off
Ratsche. Dafiir wurden neben der Partikeldynamik auch die Berech-
nung von magnetischen Feldern aus Leiterbahnen und magnetischen
Schichten implementiert.

Die korrekte Funktionsweise des Programms wurde an einfachen,
analytisch losbaren Prozessen iiberpriift. Sowohl die Diffusion, wie
auch die Einwirkung eines Kraftfeldes wird von dem Modell zuver-
lassig umgesetzt. Ein weiteres Testszenario war die gekippte, pulsie-
rende Temperaturratsche. Hier konnten wichtige Merkmale, wie etwa
die Umkehr des Partikelstroms, reproduziert werden. Qualitativ sind
die Ergebnisse der Simulation in Ubereinstimmung mit den in der
Literatur zu findenden Berechnungen.

Anschlieflend wurde die magnetische On-Off Ratsche nédher unter-
sucht. Es wurde der Einfluss der Partikelgrofle auf den Transport in
dieser Ratsche betrachtet. Dabei zeigt sich ein deutliches Maximum,
dessen Flanken jeweils durch eine einfache logarithmische Funktion
angenahert werden konnen. Somit kdnnen fiir eine bestimmte Ratsche
Bereiche in der Partikelgroflenverteilung festgelegt werden, die hohe
gerichtete Transportraten besitzen und solche in denen kein oder nur
diffusiver Transport stattfinden.

In einer weiteren grofleren Studie wurden die Schaltzeiten 7, und
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T4 untersucht. Dabei zeigt sich ein klarer Korridor, in dem eine hohe
Transportrate erreicht wird, mit einem schwach ausgeprigten Maxi-
mum. Eine Auswertung der mittleren Diffusionskonstante ergibt ein
dhnliches Bild, der Korridor nimmt jedoch einen leicht anderen Ver-
lauf. Dies lasst darauf schlieen, dass sich hohe Transportraten teil-
weise von hoher Diffusivitat trennen lassen.

Die Simulation granularer GMR Systeme mit GranMR erlaubt die Be-
rechnung des GMR eines granularen Partikelsystems. Im Gegensatz
zu den bisher verwendeten Modellen werden dabei jedoch die magneti-
schen Momente der einzelnen Nanopartikel einbezogen. Erreicht wird
dies iiber eine Schnittstelle zu dem Programm CINOLA von [Schroder
(2000), welches die Momente im Durchlauf einer kompletten Hystere-
seschleife berechnet. Ein Wegfindungsalgorithmus wird anschliefend
verwendet, um aus den Eingaben ein Widerstandsnetzwerk aufzustel-
len. Aus der mehrfachen Losung dieses Netzwerkes fiir jede magneti-
sche Konfiguration ergibt sich letztendlich die Widerstandskurve des
Systems.

Vor den Untersuchungen dieses Widerstandsmodells wurde dessen
Verwendung mithilfe einer Finite-Elemente Simulation motiviert. Da-
bei zeigt sich der ausgepréigte Netzwerkcharakter in den granularen
Systemen. Es folgten die Ergebnisse aus CINOLA Simulationen, wel-
che die zeitliche Entwicklung der magnetischen Momente fiir drei klei-
ne, ausgewéahlte Systeme zeigen. Dabei wird deutlich, dass fiir tetrago-
nale Gitter ein stark richtungsabhangiger Widerstand zu erwarten ist.
Die tiblichen Modelle fiir granularen GMR kénnen diesen Umstand je-
doch nicht abbilden. Die Auswertung der Vernetzung durch den Weg-
findungsalgorithmus zeigt daraufhin Limitationen auf, da hochsym-
metrische Systeme nicht eindeutig, gerichtet vernetzbar sind.

Nach den Betrachtungen einzelner Aspekte wurde das Modell an
schichtdhnlichen Systemen getestet. Dieses liefert qualitative und quan-
titativ ibereinstimmende Ergebnisse zu fritheren theoretischen und
experimentellen Beobachtungen, was die Giltigkeit des Modells und
Korrektheit des Losers fiir einfache Systeme zeigt.

Daraufhin wurden verschiedene Gitter und Anordnungen auf ihre
EffektgroBen und Leitungseigenschaften untersucht. Dabei zeigt sich
die erwartete Abhéngigkeit des Widerstands vom magnetischem Zu-
stand des untersuchten Systems. Zudem konnte fiir das bereits er-
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wahnte tetragonale System eine starke Richtungsabhéngigkeit gezeigt
werden. AbschlieBend wurden die Ergebnisse der Simulation mit ver-
schiedenen experimentellen Systemen verglichen. Zum einen gibt es
hier eine qualitative Ubereinstimmung mit dem Experiment, zum an-
deren féllt ein klares Unterscheidungskriterium zwischen metallischen
und gelbasierten GMR Systemen auf.

4.1 Ausblick

Die hier vorgestellten Programme bieten eine Reihe an Ankniipfungs-
punkten fir kiinftige Forschung. Die bisherigen Ergebnisse zeigen be-
reits ein spannendes Bild an neuen Moglichkeiten.

Im Bereich der Ratsche bietet sich die Erweiterung auf neue Rat-
schenkonzepte an, ein interessanter Kandidat hierfiir ist die bidirektio-
nal sortierende Ratsche von Martinez-Pedrero u. a.| (2016). Des Weite-
ren ist die Verkniipfung des Programmes mit einer Parameteroptimie-
rung erstrebenswert. Dadurch wéare die gezielte Anpassung der Eigen-
schaften von Ratschen an ihren jeweiligen Einsatzzweck moglich. Rein
technisch ist letztlich eine Verkiirzung der Programmlaufzeit wiin-
schenswert. Dabei sind sowohl die Berechnung der Kraftfelder, als
auch der Iterationsprozess, von Interesse.

Bei den Simulationen der granularen GMR Systeme bietet sich die
Einfithrung unterschiedlicher Partikelarten an, etwa zylindrischer Par-
tikel oder Mischungen verschiedener Grofien. Dadurch lassen sich ma-
gnetische Zustinde des Systems gezielt manipulieren und damit auch
das elektrische Verhalten. Da sich das wichtigste Anwendungsfeld des
GMR in der Sensorik befindet, ist die Erforschung von Sensorant-
worten auf magnetische Streufelder, mit dem vorgestellten Modell,
ein lohnendes Unterfangen. Zuletzt lassen sich auch dreidimensionale
Strukturen untersuchen, die ginzlich neue Schaltzusténde erlauben.
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