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Abstract

The world we live in is described by physical equations and laws. So let us begin
with a common experience from our daily life. Have you ever tripped before?
Things like this are happening to all of us. The reason is that our assumptions
about the interaction of our feet with the ground do not match with reality.
This bring us directly to the topic of my PhD thesis and that is friction. This
property of our world is a part of the physical field of tribology and describes the
intensity of the resistance of two connecting plains that we try to slide against
each other. In the example above this resistance was much smaller than we ex-
pected and demonstrates, why it is so important to understand how friction can
be manipulated.

Tribological effects were studied for centuries and are essential for the develop-
ment of new products and technologies. Even though the concept behind friction
is very basic, an exact description of the involved processes are hard to grasp.
In general all fundamental properties of friction are set by the involved surfaces,
but a more detailed investigation reveals how complex these relations can be.
Some examples for this complexity are the influence of the surface roughness,
micro fractures in the material, strain in the crystalline structure or the energy
dissipation at the contact area.

The central building block in tribology is the contact between the surfaces of
two bodies. This can transfer mechanical forces, electrical currents and heat.
We will focus on the first of these mechanisms. Also the length scale on which
friction occurs can vary by a large margin. From the tip of an atomic force mi-
croscope, which slides over a surface with sub nanometer resolution, up to the
plate tectonics of our planet that can lead to devastating earthquakes, friction
effects our daily live. Of particular interest to the industry is the aspect of wear
caused by friction. The precise manipulation of this property would allow an
enormous reduction in cost and energy in the production process.

The early beginnings of the field known as tribology can be traced back to the
year 1495, in which Leonardo da Vinci published his Codex-Madrid I. In this
work, da Vinci described two basic laws of friction:

1) The friction force is proportional to the normal load.
2) The friction force is independent from the contact area.

These results of his work were lost from the scientific memory in the coming
decades until Guillaume Amonton rediscovered them in 1699. For this reason
they are commonly called the Amonton Laws. In some cases these laws are al-
so summarized with Coulombs law of friction, which states that the dynamic



friction between two solids is independent of the sliding velocity, as a first or-
der approximation. This is especially true for metallic surfaces, not so much for
those made from rubber or other polymers. This is a first hint, how different
various materials influence the properties of friction. The first mathematical
and fundamental formulation of dry friction was made by Leonard Euler. In his
work friction is the result of the cogging of rough surfaces, which are in the
shape of triangles. This model was extended and refined by Bowden and Ta-
bor. The result was the picture of many irregular indentations and protrusions
in the contact area, so called asperities, which primarily define the properties
of friction. That shifted the view of the scientist from the macroscopic to the
microscopic scale, since the deciding mechanism was dominated by the sheer,
rupture and bonding of these micro contacts. This point of view is relatively
new and was experimentally confirmed at the end of the 20th century. The ex-
amples presented above show a steady advancement in the complexity in the
models and descriptions used in the field of tribology over the course of time.
Anyhow, many elemental contributions to friction are still unknown to us even
today and a deeper exploration is necessary. One step in this direction is the
analysis of a simple model system, which catches the fundamental properties
of friction, but is also sufficiently manageable for an analytical understanding.
Such a model was designed by J. Frenkel und T. Kontorova and is named after
them. This describes an extended system of particles coupled among each other
and interacting with a periodic substrate potential.

In this work we use an experimental realization of a two dimensional Frenkel-
Kontorova (FK) model. With such a setup the influence of topological solitons
on friction was successfully proven, as well as the melting and crystallization of
two dimensional crystals. For this we create crystalline monolayers with charged
colloids in an aqueous suspension. The properties of such a monolayer are defi-
ned by the repulsive interaction between the particles, which can be described
by a Yukawa potential. We fabricate the substrate potential by interference of
three laser beams and those generate an optical light pattern of high intensity
spots. Next the monolayer is driven over the substrate potential by an external
force, induced by the translation of the sample stage. This method enables us
to change the parameters for each measurement easily. The interaction strength
between the particles and the geometry of the light pattern are two examples for
this. In addition we can observe the sample with an optical microscope, which
is not possible for most other friction experiments. The goal of this work is the
extension of the previous experiments, to analyze the influence of modulated
substrate potentials upon a driven colloidal crystal or the mismatch between
the substrate and the monolayer. This thesis is structures as followed:

In chapter 1 we present the basic models and techniques used in this work.
Additionally we demonstrate the results from some other experiments in the
field of nano tribology.

Chapter 2 explains the experimental setup and the implementation of the
theoretical models for our measurements. That way we deduce the interactions
involved in our experiment and calibrate the different devices.

In chapter 3.1 we study the implications of a modulated interaction strength
between the contact of two surfaces in regard to their tribological properties.



For this we pull hexagonal colloidal crystal along an optical potential landscape,
which intensity is change by a sine function. One result is the synchronization
of the motion of the crystal with the oscillation of the substrate potential. This
leads to the appearance of characteristic steps in the slope of the colloidal ve-
locity as a function of the driving force. These are called Shapiro Steps and are
predicted for a nano tribological system under the presents of long wavelength
phonons.

Chapter 3.2 deals with the Aubry Transition, in which the static friction for
two incommensurable contact areas can vanish, if the mismatch between these
is sufficiently large. In its basic form the Aubry Transition describes a system
consisting of a linear chain of particles interacting with a one dimensional peri-
odic potential. In this thesis however we demonstrate that this prediction carries
over to a two dimensional system. For that the type of its transition changes
from a second order to a first order one. This modification emerges from an
additional degree of freedom in the system, which allows the contact areas to
rotate against each other.

Parts of this work have been published elsewhere.

1) T.Brazda, C. July, and C. Bechinger, Experimental Observation of shapiro-
steps in colloidal monolayers driven across time-dependent substrate po-
tentials, Soft matter, vol. 13, no. 22, pp. 4024-4028, 2017.

2) T. Brazda, A. Silva, N. Manini, A. Vanossi, R. Guerra, E. Tosatti, and
C. Bechinger, Experimental observation of the aubry transition in twodi-
mensional colloidal monolayers, Physical Review X, vol. 8, no. 1, p. 011
050, 2018.



Einleitung

Die Physik beschreibt die Welt in der wir leben. Lasst uns also mit einer ein-
fachen Erfahrung aus unserem Alttag beginnen. Sind sie schon einmal ausge-
rutscht? Das ist uns allen schon einmal passiert. Der Grund dafiir ist, dass wir
die Interaktion des Bodens mit unseren Fiiffen falsch eingeschétzt haben. Damit
sind wir bereits mitten im Thema meiner Dissertation und dies ist Reibung. Die-
se Figenschaft unserer Welt wird in dem Bereich der Tribologie untersucht und
beschreibt, wie grofs der Widerstand ist, wenn zwei Kontaktflichen gegeneinan-
der verschoben werden. In dem Oben genannten Beispiel war dieser Widerstand
sehr viel kleiner als wir erwartet hatten. Dieses einfache Beispiel zeigt bereits,
warum es von besonderem Interesse ist zu verstehen, wie und wodurch Reibung
beeinflusst wird.

Die Phanomene der Tribologie werden schon seit Jahrhunderten untersucht und
sind essenziell fiir die Entwicklung neuer Produkte und Technologien. Doch so
grundlegend dieses Konzept ist, so schwierig ist seine exakte Beschreibung. Auch
wenn alle grundlegenden Prozesse der Reibung von der Beschaffenheit der in-
volvierten Oberflaichen abhéngt, so zeigt sich bei genauer Betrachtung, wie viel-
faltig diese Kinfliisse sind. Beispiele sind die Oberflichenrauigkeit, Mikrobriiche
im Material, Verspannungen im Kristallgitter oder die Energiedissipation in der
Grenzfldche.

Das zentrale Konstrukt in der Tribologie ist der Kontakt zwischen zwei Kérpern.
Dieser kann zum Transfer von mechanischen Kréften, elektrischen Strémen und
auch von Wirme genutzt werden und dem ersten Punkt widmen wir unsere
Aufmerksamkeit. Auch die Lingenskalen, auf denen sich tribologische Effek-
te abspielen, erstrecken sich iiber einen weiten Bereich. Von der Spitze eines
Rasterkraftmikroskops die sich {iber eine Anordnung von Atomen bewegt bis
zur Plattentektonik unseres Planeten, die verheerende Erdbeben ausldsen kann,
beeinflusst die Tribologie unseren Alltag. Fiir die Industrie ist der Aspekt des
Verschleiftes von besonderem Interesse, welcher durch Reibung verursacht wird.
Durch die gezielte Manipulation dieser Eigenschaften wiirden sich enorme Ein-
sparungen realisieren lassen.

Die frithen Anfiange der Tribologie lassen sich bis in das Jahr 1495 zurtickverfol-
gen in dem Leonardo da Vinci seinen Codex-Madrid I veroffentlichte. In diesem
Werk beschrieb da Vinci zwei Grundlegende Reibungsgesetze:

1) Die Reibungskraft ist proportional zur Normalkraft.
2) Die Reibungskraft ist unabhangig von der Kontaktflache.

Diese Resultate verschwanden mit der Zeit aus dem Gedéichtnis der Wissen-
schaft und wurde erst 1699 von Guillaume Amonton wieder entdeckt, weswegen



sie heute auch als die Amontonschen Gesetze bekannt sind. Manchmal werden
diese auch mit dem Coulombschen Reibungsgesetz zusammengefasst, welches
besagt, dass die Gleitreibung zwischen zwei Festkorpern in erster Naherung un-
abhéngig von der Gleitgeschwindigkeit ist. Dieses Gesetzt beschreibt besonders
gut das Verhalten von metallischen Kontaktflichen. Fiir Oberflichen aus Poly-
meren gilt es jedoch nicht. Dies zeigt bereits wie unterschiedlich sich verschiedene
Materialien verhalten konnen. Eine erste grundlegende mathematische Beschrei-
bung der trockenen Reibung wurde von Leonard Euler vorgenommen. Hier wird
zum ersten Mal die Reibung auf die Verzahnung von Oberflachenrauigkeiten in
Form von regelméfigen dreieckigen Profilen zuriickgefiihrt. Dieses Modell wur-
de von Bowden und Tabor aufgegriffen und weiterentwickelt. Hier werden die
primédren Eigenschaften des Systems durch etliche unregelméfige Unebenheiten,
so genannter Asperitdten, definiert. Dadurch verlagert sich die Betrachtung der
Reibung von dem makroskopischen Bild auf die mikroskopische Ebene. Denn
die entscheidenden Mechanismen werden nun durch die Scherung und Bildung
von Mikrokontakten bestimmt. Diese Sichtweise ist relativ neu und wurde erst
um die Jahrtausendwende experimentell bestétigt. An diesen Beispielen kénnen
wir sehen, dass die Beschreibung der Reibung und die verwendeten Modelle mit
der Zeit immer komplexer geworden ist. Viele der Ursachen fiir Reibung sind bis
heute ungeklirt und bendtigen eine tiefere Erforschung ihrer Zusammenhange.
Um dies zur erreichen verwenden wir ein einfaches Modell, welches die grund-
legenden Eigenschaften der Reibung enthélt aber hinreichend iiberschaubar ist,
um sich nicht in Details zu verlieren. Ein solches Model wurde von J. Frenkel
und T. Kontorova entworfen und nach ihnen benannt. Dieses beschreibt ein aus-
gedehntes System von miteinander wechselwirkenden Partikeln, die mit einem
periodischen Substratpotenzial interagieren.

Fiir diese Arbeit nutzen wir eine experimentelle Realisierung des zweidimen-
sionalen getriebenen Frenkel-Kontorova (FK) Modells. Mit dieser Anordnung
wurde bereits der Einfluss topologischer Solitonen auf die Reibung nachgewie-
sen [1], sowie das Erstarren und Schmelzen von zweidimensionalen Kristallen
untersucht. Dafiir werden kristalline Monolagen aus geladenen Kolloiden in ei-
ner wissrigen Suspension hergestellt. Die Eigenschaften dieser Monolage werden
durch die repulsive Wechselwirkung der Partikel, die mit einem Yukawa Potenzi-
al beschrieben werden kann, definiert. Das Substratpotenzial erzeugen wir durch
die Interferenz von drei Laserstrahlen, um ein optisches Lichtgitter zu kreieren.
Anschliefend wird die Monolage durch die Translation des Probenhalters iiber
dieses Lichtgitter getrieben. Diese Methode erlaubt uns die Messparameter des
Experiments flexibel anzupassen, zum Beispiel die Stérke der Interaktion von
Substrat zum Kristall oder die Geometrie der verwendeten Strukturen. Zudem
ist die Probe mittels optischer Mikroskopie beobachtbar, was in den meisten
anderen Experimenten nicht der Fall ist.

Das Ziel dieser Arbeit besteht in der Erweiterung des Experiments, zur Un-
tersuchung der Auswirkung von modulierten Substratpotenzialen auf kolloidale
Kristalle oder einer Fehlanpassung des Substrats an die Monolage. Die Arbeit
ist wie folgt aufgebaut:

In Kapitel 1 werden die grundlegenden Modelle und Techniken vorgestellt, die
in dieser Arbeit genutzt werden. Zudem werden hier einige Ergebnisse aus an-



deren Arbeiten zum Thema Nanotribologie présentiert.

Kapitel 2 befasst sich mit dem experimentellen Aufbau und der Umsetzung der
theoretischen Modelle in die Praxis. So werden die im Experiment involvierten
Wechselwirkungen erldutert, und die Kalibration der Messgeridte demonstriert.
In Kapitel 3.1 betrachten wir die Auswirkungen einer modulierten Wechselwir-
kung zwischen zwei Kontaktflichen beziiglich ihrer tribologischen Eigenschaften.
Dafiir ziehen wir einen hexagonalen kolloidalen Kristall iiber eine optische Po-
tenziallandschaft, deren Intensitét zeitlich iber eine Sinusfunktion variiert wird.
Ein Resultat ist die Synchronisation der Bewegung des Kristalls mit der Oszil-
lation des Substratpotenzials. Dies fithrt zu charakteristischen Stufen in dem
Anstieg der Geschwindigkeit des Kristalls als Funktion der treibenden Kraft,
welche als Shapiro Steps bezeichnet werden. Dieses Konzept kann in der Nano-
tribologie auftreten, wenn langwellige Phononen in einer der beiden Kontaktfli-
chen auftreten und an die Bewegung der Partikel in den Fldchen koppeln.
Kapitel 3.2 behandelt den Aubry Ubergang, bei dem die Haftreibung fiir zwei
zueinander inkommensurable Kontaktflichen verschwinden kann, falls die Fehl-
anpassung zwischen diesen hinreichend grof ist. Urspriinglich wurde der Aubry
Ubergang fiir eine Kette von Partikeln auf einem eindimensionalen periodischen
Potenzial vorhergesagt. In dieser Arbeit zeigen wir, dass diese Vorhersage auch
auf ein zweidimensionales System {ibertragen werden kann. Dadurch dndert sich
der Typ dieses Ubergangs von zweiter zur ersten Ordnung. Diese Modifikation
liegt an einem zusétzlichen verfligbaren Freiheitsgrad des Systems, sodass sich
die Kontaktflachen gegeneinander verdrehen kénnen.

Teile dieser Arbeit wurden bereits veroffentlicht:

1) T.Brazda, C. July, and C. Bechinger, Experimental Observation of shapiro-
steps in colloidal monolayers driven across time-dependent substrate po-
tentials, Soft matter, vol. 13, no. 22, pp. 4024-4028, 2017.

2) T. Brazda, A. Silva, N. Manini, A. Vanossi, R. Guerra, E. Tosatti, and
C. Bechinger, Experimental observation of the aubry transition in twodi-
mensional colloidal monolayers, Physical Review X, vol. 8, no. 1, p. 011
050, 2018.



1 Nanotribologie

Reibung spielt eine zentrale Rolle in verschiedenen Systemen, die einen wei-
ten Bereich abdecken. Von Kontaktflichen auf der Nanometerskala, wie wir sie
bei Mikro- und Nanomaschinen [2| finden, oder bei biologischen molekularen
Motoren [3] bis hin zur geophysikalischen Charakteristik von Erdbeben [4]. Auf-
grund ihrer offensichtlichen Tragweite wird bereits seit Jahrhunderten an diesen
Phénomenen geforscht. Doch obwohl die Tribologie von herausragender techni-
scher Bedeutung ist, so wurde ihr und ihren Teilgebieten verhéltnisméfig wenig
Beachtung in der Physik geschenkt, und so blieb uns ein mikroskopisches Ver-
stdndnis der involvierten Prozesse lange Zeit verschlossen. In diesem Kapitel
wird ein Uberblick iiber die wichtigsten theoretischen Modell in der Tribologie
vorgestellt. So wird deutlich, wo die Herausforderungen in der Erforschung der
Reibungsmechanik liegen.

Erst im 20. Jahrhundert wurden ein deutlicher Fortschritt in der mikroskopi-
schen Anschauung der Reibung erzielt [5], denn erst jetzt stehen uns die techni-
schen Mittel zur Verfiigung, um dieses Feld genauer zu untersuchen. Zu diesen
gehoéren unter anderem die Entwicklung von Computern mit immer leistungs-
stirkeren Recheneinheiten. Hierdurch lassen sich zunehmend komplexere Zu-
sammenh#nge simulieren und berechnen. So stehen uns heutzutage Instrumente
wie die numerische Berechnung von Reibungsmodellen und molekulardynami-
schen (MD) Simulationen zur Verfiigung [6]. Aber auch die experimentellen
Entwicklungen mogen nicht unerwdhnt bleiben. Dazu gehoren Werkzeuge wie
das Raster Kraft Mikroskop (Atomic Force Microscope: AFM) [7], mit dem sich
Kréfte im Attonewton Bereich messen und einzelne Atome rédumlich auflésen
lassen, ohne die zu untersuchende Oberfliche zu beschidigen. Die Quarzkris-
tall Mikrowaage (Quartz Crystal Microbalance: QCM) [8] erlaubt uns kleinste
Massenvariationen zu detektieren und gibt Einblicke in die Reibung von adsor-
bierten Monolagen. Mit einem Surface Force Apperatus (SFA) [9] lassen sich me-
soskopische Systeme unter dem Einfluss von Stress untersuchen. Hinzu kommt
die Moglichkeit wohldefinierte saubere Oberflichen auf der atomaren Ebene zu
préparieren [10].

Grundlegende Aspekte in der Tribologie auf sowohl makroskopischer wie mi-
kroskopischer Ebene sind weiterhin schwer mit den géngigen theoretischen Mo-
dellen wie der linear response Theorie oder der Hydrodynamik zu beschreiben.
Dies liegt daran, dass Reibung oft durch spontane und nicht lineare Ereignisse
wie der Stick-Slip Bewegung bestimmt wird. Bei dieser bewegt sich ein Objekt
ruckartig um eine feste Distanz weiter, obwohl es durch eine konstante Kraft an-
getrieben wird. Daraus folgt, dass es in einem lokalen Bereich zu Instabilitéten
kommt, die eine schnelle Anderung des Systems hervorrufen [11]. Hinzu kommt
das Unvermogen, die involvierten Prozesse direkt zu beobachten. So wurden mit
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Hilfe von AFM, QCM und SFA viele Erkenntnisse gesammelt, doch hiufig un-
terliegen diese indirekten Messungen auch Fehlinterpretationen. Um solche zu
vermeiden, benotigen wir mehr Informationen iiber das Ablésen und Verbin-
den von Tausenden von Mikrokontakten in einer reibenden Grenzschicht. Eine
indirekte Messung dieser héchst nicht linearen und nicht stationdren Prozesse
wir immer nur ein unvollstdndiges Bild liefern. Diese Liicke versuchen wir
mit unserem Experiment zu fiillen. Denn mit diesem l&sst sich die Dynamik
tausender Mikrokontakte in Echtzeit und im Realraum betrachten, was bereits
in fritheren Arbeiten bewiesen wurde . Damit dies gelingt, bendtigen wir ein
passendes Modell, mit dem wir unsere Ergebnisse vergleichen kénnen.

1.1 Theoretische Konzepte der Nanotribologie

Die Grofenordnungen auf denen sich die grundlegenden Mechanismen der Rei-
bung abspielen, liegen im atomaren Bereich und werden durch die Interaktion
der Atome untereinander bestimmt. Da diese Léngenskalen nur fiir wenige spezi-
elle Experimente zugénglich sind, deren zeitliche Auflésung unzureichend fiir die
schnellen Abldufe in der Reibung sind, nutzen wir Modellsysteme, um die Pro-
zesse in diesem Bereich zu untersuchen. Dabei ist es wichtig, dass diese Modelle
die Realitdt préazise nachbilden. In diesem Kapitel werden einige der gangigen
theoretischen Modelle vorgestellt, die in der Tribologie verwendet werden. Von
besonderem Interesse fiir diese Arbeit ist das Frenkel-Kontorova (FK) Modell,
da es sich bei unserem Experiment um eine technische Realisierung des zwei-
dimensionalen getriebenen FK Modells handelt. In den folgenden Abschnitten
gehen wir ndher auf die zentralen Fragestellungen der Tribologie ein, wobei wir
sowohl makroskopische sowie mikroskopische Aspekte beriicksichtigen.



Abbildung 1.2: Skizze zur Berechnung der Wechselwirkung zwischen zwei pla-
nen Kontaktflichen A im Abstand h mit der Gitterkonstanten rg.

1.1.1 Kontaktmechanik und Asperitidten

Das wichtigste Konzept der Reibung ist die Kontaktfliche, denn ohne diese
gébe es schlicht keine Reibung. Dies gilt nicht nur bei der trockenen Reibung
zwischen Festkorpern, sonder auch bei der inneren Reibung von Fliissigkeiten
und Gasen oder wenn sich zwischen den Fliachen ein Schmierfilm befindet. Im
Rahmen dieser Arbeit befassen wir uns aber nur mit der trockenen Reibung.
Diese wird iiber die Materialeigenschaften der beteiligten Koérper, wie deren
Oberflachenrauigkeit, Steifigkeit und auftretenden Spannungen zwischen den
reibenden Partnern definiert. Schauen wir uns zuerst einen besonders einfachen
Kontakt an, mit zwei perfekt glatten Platten, die aufeinander liegen und Fragen
uns, wie grok muss die Kraft sein, damit wir diese voneinander trennen kénnen?
Als Beispiel nahmen wir an, dass die Platten aus Eisen bestehen und deren
Kontaktfliche A = 1em? betriigt. Wenn sich die Platten im direkten Kontakt
befinden, mit dem Abstand h = rg und ro = 4 * 1071%n der Gitterkonstanten
von Eisen entspricht [13| wird die Arbeit W zum Trennen der Kérper wie folgt
definiert:

qn - A

W =
27“(2)

(1.1)

Diese wird auch als Oberflichenenergie bezeichnet. Der Faktor ¢, = 7r”12—20 be-
schreibt die Stirke der Wechselwirkung der Flichen, mit der Anzahl der Atome
n in der Grenzschicht und der Konstanten C, die sich aus dem Lennard-Jones-
Potenzial der Atome ergibt. Definieren wir nun noch die potenzielle Energie i,

als eine Verschiebung der Flichen vom Abstand h bis oo entlang der z-Achse

(Abb. [[2),

< n2C mn?C qn
Epot = -
h

— = _ 1.2
6347 T 1212A  h2A (1.2)



Die Haftkraft pro Fliche o wird durch die Van-der-Waals Kraft bestimmt und
wird iiber die Ableitung von E,; nach h berechnet:

. a-Epot _ 2qp

N T

(1.3)

Daraus folgt unter den oben genannten Bedingungen und W/A = 2,4J/m? [13]:

F 2 dhn 4W ~10 2

Ch—z——r—()%——ro—A—QA-lO N/m (1.4)
Somit betrigt die Kraft F' zum Trennen der Platten 2,4 - 10°N, diese wird
auch Adhésionskraft genannt. Das entspricht einem Gewicht von ca. 240 Ton-
nen. Offensichtlich kann dieses Ergebnis nicht stimmen und das hat wie so oft
mehrere Griinde. Zum einen ist der Anfangsabstand h zu gering gewdhlt. Wenn
h in der Gréfsenordnung der Gitterkonstanten der verwendeten Materialien ist,
so sind die beiden Grenzflichen fiir die Atome ununterscheidbar. Realistisch
betrachtet handelt es sich in diesem Fall nicht um zwei sich beriihrende Kor-
per, sondern nur noch einen einzigen. Zudem gibt es keine wirklich sauberen
Oberflachen, sodass wir immer annehmen miissen, dass sich irgendeine Art von
Schmutz zwischen den Materialien befindet, z. B. Wasser. Bei hinreichend saube-
ren Oberflichen vom gleichen Material ist es aber durchaus bekannt, dass diese
bei Beriihrung und leichtem Druck miteinander verschmelzen. Dies wird in der
Technik Kaltverschweifen genannt. Auch trennen sich Oberflichen nicht homo-
gen voneinander, sondern beginnen sich am Rand der Flache abzulésen und es
bilden sich Risse, entlang derer sich die Korper voneinander trennen. Aber auch
die Beriicksichtigung all dieser Effekte reicht nicht aus, um die Adhé#sionskraft
weit genug zu reduzieren. Ein ganz entscheidender Beitrag zur Reduzierung der
Adhiésionskraft liegt darin, dass die Oberflichen nicht eben sind. In Wirklichkeit
beriihren sie sich nur an einigen wenigen Kontaktstellen, den sogenannten As-
peritdaten. Diese Asperititen definieren die reale Kontaktfliche A,..q;, welche im
Vergleich zur scheinbaren Kontaktfliche Agcpein, die wir mit dem bloken Auge
erkennen, sehr viel kleiner ist, siche Abb. Nehmen wir nun an, dass die Rei-
bungskraft dadurch verursacht wird, dass die einzelnen Asperidten voneinander
getrennt werden miissen. So erkennen wir, dass die Reibung stark von der Ad-
hésion dieser Bindungen abhingt. Die Asperititen werden auch Mikrokontakte
oder Schweifsbriicken genant. Besonders letzterer Begriff verkniipft die Idee der
Reibung mit dem Auseinanderbrechen solcher Kontakte.
Diese Erkenntnis konnen wir nutzen um das Coulombsch Reibungsgesetz zu
erkliaren. Diese lautet fiir die Haftreibung Fp,

Fy, = ,UhFN (1.5)
und fiir die Gleitreibung Fj
Fy = pgFn (1.6)

In beiden Féllen ist Fiy die Normalkraft und p, p4 sind die jeweiligen Reibungs-
koeffizienten. Coulomb machte bei seinen Experimenten einige bemerkenswerte
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Abbildung 1.3: Schematische Darstellung einer Kontaktfliche zwischen zwei
Korpern blau und griin. Bei starker Vergroferung erkennen wir, dass die Kérper
sich nur an den Aspherititen (rote Pfeile) beriihren. Die reale Kontaktfliche
Ajeqr ist sehr viel kleiner als die scheinbare Kontaktflache Agcpein, gelber Bereich.

Beobachtungen. Der Haftreibungskoeffizient pp ist immer gréfer oder gleich
dem Gleitreibungskoeffizienten 4, und py héngt nur geringfiigig von der Gleit-
geschwindigkeit ab. Zudem stellte Coulomb fest, dass der Reibungskoeffizient
unabhéngig von der Kontaktfliche und der Rauigkeit ist. Wie oben gezeigt,
stimmt dies nur fiir die makroskopischen Figenschaften, da die reale Kontakt-
fliche durch Mikrokontakte bestimmt wird. Bei konstanter Normalkraft bewirkt
eine Verringerung der scheinbaren Fliche eine Zunahme der Anzahl der Mikro-
kontakte pro Flichenelement. Diese beiden Effekte kompensieren sich gegensei-
tig. Dies lasst sich fiir Metalle abschidtzen mit der Annahme, dass alle Mikro-
kontakte plastisch deformiert sind, und die Spannung gleich der Eindruckhérte
Km ist. Damit konne wir fiir die reale Kontaktfliche Ar annehmen:

Ap = Fx/fim (1.7)

Bendétigen wir zum aufbrechen einer einzelnen Schweiftbriicke die Tangential-
spannung T, so erhalten wir fiir die maximale Haftreibung:

Fy = Fy— (1.8)

Um das Verhiltnis aus 75 und &, genauer zu betrachten, nehmen wir an, dass
der einzelne Mikrokontakt starker Adhision unterliegt. Dann werden gleich viele
Kontakte auf Druck und Zug beansprucht. Definieren wir deren Kontaktflichen
als Apyyck, und Azyg, so konnen wir die Normalkraft schreiben als

Fy = Kmo(BADruck - AZug) (19)
mit der Zugfestigkeit x,, und die Kraft Fp zum Brechen der Mikrokontakte
Fp=Fy,= TS(ADruck + AZug) (110)

Fiir viele isotrope plastische Medien gilt ndherungsweise 75/kmo = 1/ V3 .
Womit wir folgende Gleichung erhalten:

Ts(ADruck + Azug) . 1 ( ADruck + Azug )

B Hmo(sADruck - AZug) B % 3ADruck — AZug

(1.11)
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Unter der Bedingung, dass die Adhésion sehr stark ist konnen wir ferner anneh-
men, dass Apruck = Azug ist und erhalten:

1

IS 5= 0.58 (1.12)
Was recht gut mit dem Literaturwert fiir die Reibung von Stahl auf Stahl p =
0.5 — 0.8 [14] iibereinstimmt. Wir sehen also, dass wir die Reibung auf der
makroskopischen Ebene sehr gut mit diesem Model erklaren kénnen. Wenn wir
aber wissen wollen welche Prozesse sich auf der mikroskopischen Skala abspielen,
kommen wir so nicht viel weiter. Die wichtigsten Modelle fiir die Nanotribologie
werden im néchsten Kapitel vorgestellt.

1.1.2 Modelle in der Reibungstheorie
Prandtl-Tomlinson Modell

Eines der erfolgreichsten Modelle in der Tribologie ist das Prandtl-Tomlinson
(PT) Modell [15]. Dieses gehort zu den minimalistischen Modellen, bei denen
die Komplexitit des Systems so weit wie mdglich reduziert wird, ohne die zu-
grunde liegenden Mechanismen zu verfdlschen. Sind solche Modelle erfolgreich,
kénnen sie oft erweitert werden, um neue Aspekte hinzuzufiigen. Das PT-Modell
erweist sich als besonders niitzlich in der Simulation von AFM Experimenten.
Hierbei wird die Interaktion einer bewegten punktformigen Spitze mit der Masse
m mit einem eindimensionalen periodischen Substratpotenzial simuliert, siehe
Abb. a). Das Substratpotenzial mit der Amplitude V| représentiert dabei
die Oberfliche einer kristallinen Struktur mit einer Periodizitit a. Die Spitze
ist iiber eine Feder mit der Federkonstanten k£ an einen Motor M gekoppelt.
Dieser Motor bewegt sich mit einer konstanten Geschwindigkeit vy, entlang des
Potenzials, wodurch sich die Position x der Spitze &ndert. Daraus setzt sich das
effektive Potenzial V' (x,t) durch die Wechselwirkungsanteile Spitze-Motor und
Spitze-Substrat zusammen.

k 2
V(x,t) = 5(@' — vprt)? + Vi cos (;J;> (1.13)

Dieses Modell beriicksichtigt keine Energieverluste, die durch die Deformati-
on der Spitze aufgrund ihrer Geometrie oder Materialeigenschaften verursacht
werden. Anstelle dessen wird ein einfacher Dédmpfungsterm —v&; mit der Damp-
fungskonstanten v eingefiigt, um diesem Umstand zu beschreiben. Dadurch lisst
sich die Bewegungsgleichung fiir die Spitze wie folgt formulieren:

oV (x,t)
ox
Das PT-Modell fiihrt nun zu unterschiedlichen Resultaten abhingig von den

oben genannten Parametern. Diese lassen sich zu einer dimensionslosen Kon-
stante (pr = 472Vp/(ka?) zusammenfassen, die wir PT Konstante nennen. Fiir

mi = k(zy — ) — — i (1.14)
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Abbildung 1.4: a) Schematische Darstellung des PT Models. b) Energieland-
schaft flir eine Spitze mit kleiner Federkonstanten k. Die Deformation des ef-
fektiven Potenzials ist zu verschiedenen Zeiten dargestellt. ¢) und d) Vergleich
zwischen den Ergebnissen von Experiment und Simulation einer bewegten AFM
Spitze auf einem NaCl Substrat [16].

Cpt < 1 bewegt sich die Spitze kontinuierlich iiber das Potenzial. Dies &ndert
sich, sobald (p; > 1 wird. Nun vollzieht die Spitze eine abrupte Stick-Slip Be-
wegung und spring von einem Minimum zum néchsten, wie in Abb. b) zu
sehen ist. Der Grund fiir dieses Verhalten ist, dass bei der Bewegung des Motors
elastische Energie in die Kopplung zwischen Motor und Spitze iiberfiihrt wird.
Dadurch wird die Potenziallandschaft in der Umgebung der Spitze deformiert,
bis die Potenzialbarriere verschwunden ist und die Spitze sich abrupt zum néchs-
ten Minimum bewegt. Die freigesetzte Energie wird bei diesem Vorgang durch
den Dampfungsterm in Wirme iiberfithrt. In Abbildung ¢) und d) ist die
Ubereinstimmung von Experiment und Simulation gut zu sehen. Abhiingig von
der Stirke der Dampfung ist es sogar moglich, dass die Spitze ein oder mehrere
Minima wéhrend eines Slip-Vorgans iiberspringt [17]. Im allgemeinen wird der
oben verwendete Begriff Spitze durch Partikel ersetzt, da das PT-Modell fiir
ein breites Spektrum an Systemen verwendet werden kann und nicht auf AFM-
Messungen limitiert ist. Mit der gleichen Uberlegung kann das Bild des Motors
ebenfalls verallgemeinert werden durch eine treibende Kraft.

Dieses elementare PT-Modell kann auf verschiedene Weise erweitert werden.
Um ein reales System zu simulieren, miissen thermische Fluktuationen beriick-
sichtigt werden. Dies kann {iber eine zusitzliche sich zeitlich dndernde Kraft
geschehen, die das Fluktuations-Dissipations Theorem erfiillt. Hierdurch kann
die Reibung deutlich reduziert werden, da nun eine thermische Anregung des
Systems zur Uberwindung der Potenzialbarriere beitragen kann [18] [19]. Zudem
kann das PT-Modell auf eine zweite rdumliche Dimension erweitert [20], sowie
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Abbildung 1.5: a) Schematische Darstellung des kommensurablen Frenkel-
Kontorova Modells, in dem die Periodizitdten der Kette ac und des Substrates
ar, identisch sind. b) Inkommensurabler Zustand mit [ # s. ¢) und d) Propa-
gation eines Kinks in Richtung der duferen Kraft F'.

eine Kopplung der horizontalen und vertikalen Bewegung des Motors beriick-
sichtigt werden [21].

Frenkel-Kontorova Modell

Eine etwas aufwendigere Abwandlung des PT-Modells fithrt uns zum Fenkel-
Kontorova (FK) Modell [23]. In diesem Modell wird die einzelne Spitze
durch eine eindimensionale Kette von Partikeln ersetzt, die mit ihren néchsten
Nachbarn iiber ein harmonisches Potenzial, welches als verbindende Federn mit
einer Federkonstanten k gedacht werden kann, interagieren. Diese Kette befindet
sich zudem in einer duferen periodischen Potenziallandschaft, wie in Abb.
veranschaulicht wird. Die Rolle des oben genannten Motors wird hier durch eine
duflere Kraft abgelost, die homogen an alle Partikel der Kette angreift.

Der Hamiltonian dieses Systems kann wie folgt dargestellt werden:

2wy,

N 2
k
H= ;{5—; + §($n+1 — 2 — ac)? — Vo cos( )} (1.15)

ar,
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time/2n

Abbildung 1.6: Partikeltrajektorien also Funktion der Zeit fiir ein kommensu-
rables System beim Einsetzen der Gleitbewegung der Partikel. Die Entstehung
eines Kink Antikink Paares ist durch Pfeile markiert.

Die kinetische Energie des n-ten Partikels wird {iber den Term % = %%ﬁ be-
schrieben, wobei p, der Impuls und m die Masse der Teilchen sind. Der zweite
Term driickt die Wechselwirkung der Partikel mit ihren nichsten Nachbarn im
Gitterabstand ac und der Federkonstanten k aus. Die Periodizitdt des Poten-
zials ist mit ay und die Potenzialstiarke mit V) angegeben und beschreibt die
Wechselwirkung der Partikel mit dem Substrat. Wahrend die Steifigkeit der Fe-
dern eine gleichméfige Verteilung der Partikel favorisiert, zwingt das Substrat
diese in seine Minima. So ldsst sich ein Laingenskalenverhéltnis € = ac/ar zwi-
schen diesen beiden Strukturen definieren.

Im Fall € = 1 bezeichnen wir das System als kommensurabel und im Grund-
zustand sitzt jedes Teilchen genau im Zentrum eines Potenzialminima. Dies ist
in Abb. a) dargestellt. Bei Anregung dieses System konnen sich verschiede-
ne elementare Moden ausbilden. Dazu gehoéren Kinks und Antikinks, die eine
nichtlineare Charakteristik aufweisen und eine besondere Art von topologischen
Solitonen sind, sowie lineare Phononen. Das FK-Modell erhilt seine grofse Be-
deutung dadurch, dass es im Kontinuumslimes exakt losbar ist und sich die
Bewegungsgleichung des Systems auf die Sine-Gordon Gleichung reduziert. Da-
durch eignet sich dieses Modell besonders gut zur Berechnung von Solitonen
4.

Eine anschauliche Art sich diese topologischen Anregungen vorzustellen besteht
darin, ein zusétzliches Partikel der Kette hinzuzufiigen oder eines zu entfernen.
Dadurch wird kiinstlich ein Kink bzw. Antikink erzeugt. Im ersten Fall werden
dadurch zwei Partikel in ein Potenzialminimum gezwungen. Somit wird eine
Verzerrung der Kette verursacht, welche die restlichen Teilchen von deren Ruh-
epositionen verschiebt, sieche Abb. ¢). Im Falle eines Antikinks entsteht eine
Liicke in der Kette, und ein Minimum bleibt unbesetzt. Ist das System kommen-
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surabel, kann eine dufsere treibende Kraft Kinks und Antikinks erzeugen, was
wir als eine Anregung des Systems betrachten. Diese konnen sich dann unter
Einwirkung dieser Kraft leichter bewegen als der Rest der Kette, denn deren
potenzielle Energie ist grofker als die der anderen Partikel. Die Idee hinter der
Bewegung eines Kinks ist in ¢) und d) zu sehen. Wobei ein Kink sich in
Richtung der treibenden Kraft bewegt und von einem Minimum zum n#chsten
springt. Letztendlich wird sich so die gesamte Kette mit der Zeit verschieben.
Das gleiche Konzept tritt auch bei einem Antikink auf, nur das dieser sich in die
entgegengesetzte Richtung der treibenden Kraft bewegt. Dadurch werden diese
topologischen Solitonen zum priméren Mechanismus des Massentransportes im
FK-Modell [26]. Daher nimmt die Mobilitét der Kette mit der Anzahl der to-
pologischen Solitonen zu [27]. Fiir die Initiierung der Bewegung der Kette im
kommensurablen Zustand ist es also giinstig zuerst thermisch induzierte Kink
und Antikink Paare zu erzeugen, um die sonst relative grofe Potenzialbarriere
zu {iberwinden, siehe Abb. [1.6]

Aus Gleichung kénnen wir die Bewegungsgleichung herleiten,

d’x .

ol + sin(xy,) — g(Tpt+1 + Tp—1 — 22,) =0 (1.16)
in der die Abstidnde in der Einheit ac /27 und die Zeit in ac/(27) * \/2m/V, ge-
messen werden. Daraus resultiert die dimensionslose Kopplungskonstante g, =
k(ac/27)?/(Vo/2). Diese driickt aus, dass die physikalischen Eigenschaften die-
ses Systems durch das Verhéltnis zwischen der in den Federn gespeicherten
Energie ka% und der Potenzialstirke Vy bestimmt werden. Durch die Ndherung
des Kontinuumslimes mit z,, — nac — u(z,t), wobei u(x,t) die Verschiebung
der Partikel aus Threr Ruhelage ist, erhalten wir die Sine-Gordon Gleichung:

2 2

%—i—sm(u)—% =0 (1.17)
Zur Vereinfachung wurde die Ortskoordinate x nach x/ (ac\/ﬁ) transformiert.
So ergibt sich als Losung fiir ein Soliton die Gleichung:

Ug (2, t) = tan ™! (e~ 7Ps (W) z=vt)) (1.18)

Hier ist die Breite des Solitons (5(v) eine Funktion seiner Geschwindigkeit v und
o ist die topologische Ladung, mit 0 = +1 fiir einen Kink und ¢ = —1 fiir einen
Antikink. Aufgrund der verwendeten Naherungen ist die Sine-Gordon Gleichung
nicht geeignet, um diskrete Effekte des FK Models vorauszusagen. Ein Beispiel
fiir einen solchen Effekt ist die Peierls-Nabarro (PN) Barriere. Diese Beschreibt
das effektive Potenzial Vpyn(xx) welches von einem Kink an der Position xg
wahrgenommen wird. Definieren wir nun die allgemeine Partikelkoordinate mit
Tn = fr(nac — xx), wobei die Funktion fi die Form des Kinks beschreibt, so
kénnen wir den Schwerpunkt des Kinks yj wie folgt formulieren:

Xk = —alc /d:cf,’g(x - Xk) (1.19)

Die PN Barriere entspricht somit dem Energieunterschied zwischen dem Grund-
zustand eines Kinks, wenn beide Partikel im selben Potenzialtopf sitzen und dem
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Abbildung 1.7: Sequenz des Einsetzens der Bewegung einer 2D Monolage im
FK Modell. Die unterschiedlichen Grauwerte der Partikel stellen die jeweiligen
Geschwindigkeiten dar, je heller desto schneller. [34]

angeregten Zustand, bei dem ein Partikel genau auf einem Maximum des Sub-
stratpotenzials liegt.

Mit der richtigen Wahl fiir die Periodizititen eines unendlich ausgedehnten Sys-
tems ay, und ac ldsst sich ein irrationales € erreichen, wodurch es inkommensu-
rabel wird. Dies ist ein besonders interessanter Zustand, da nun ein Wettstreit
zwischen zwei interagierende Termen in der Energie des Systems auftritt, der
auch als Wettstreit der Léngenskalen beschrieben wird |28]. Sowohl die Wechsel-
wirkung der Partikel untereinander als auch die mit dem Substrat, versucht ein
Optimum fiir sich zu finden. Dies fiihrt zu nicht periodischen modulierten Struk-
turen, welche sich signifikant auf die dynamischen und statischen Figenschaften
des Systems auswirken. Solche Strukturen machen sich durch eine Abfolge von
lokal komprimierten und dekomprimierten Bereichen bemerkbar, und sind ein
Versuch der Kette sich zumindest teilweise an das Potenzial anzupassen. Soli-
tonen mit gleicher topologischer Ladung stoffen sich dabei ab, wodurch sie sich
in einem System mit schwacher Kopplung gleichméfig verteilen.

Fiir das FK-Modell gibt es eine Reihe von Erweiterungen, die sich auf verschie-
dene Aspekte von Experimenten unter realen Bedingungen beziehen. Doch die
wichtigste von ihnen ist der Schritt zum zweidimensionalen (2D) Modell, denn
damit ldsst sich die Kontaktfliche zwischen zwei perfekt ebenen Festkérpern ele-
gant beschreiben [29] [30]. Beispiele fiir die Anwendbarkeit diese Modells unter
experimentellen Bedingungen finden sich hier: [8], [31] und [32].

Im Besonderen lésst sich mit diesem Ansatz, das Einsetzen der Bewegung der rei-
benden Flichen untersuchen [33]. Diesen Zustand bezeichnen wir als den Uber-
gang eines gepinnten zu einem gleitenden System oder kurz, den Depinning
Ubergang. Ein solcher wird durch die Formierung eines Bereichs mobiler Parti-
kel gekennzeichnet, der mit zunehmender treibender Kraft schnell anwéchst. In
Abb. konnen wir diesen Prozess beobachten. Durch die periodischen Rand-
bedingungen in der Simulation bildet sich so ein Band aus, in dem sich die
Partikel bewegen, wahrend die Ridnder im stationdren Zustand verharren.
Doch das FK-Modell lésst sich nicht nur auf tribologische Fragestellungen an-
wenden, sondern auch auf verschiedene Effekte in unterschiedlichen Zweigen der
Physik. Einige Beispiele hierfiir sind der Josephson Kontakt [35] [36], bei dem es
sich um eine Supraleiter-Isolator-Supraleiter Struktur handelt. In einer solchen
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Struktur zeigt die Strom-Spannungskurve einen klaren stufenférmigen Anstieg.
Hinzu kommen z. B. Ladungsdichtewellen (Charge-Density-Waves) 37|, welche
in quasi eindimensionalen Leitern auftreten kdnnen. Die Versetzungsdynamik
in Metallen 29|, wenn eine Schicht aus Fremdatomen in den Festkdrper einge-
bettet wird, oder das Verhalten einer aufgedampften Monolage von Atomen auf
einem Substrat [38].
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1.2 Experimentelle Techniken: Ein Uberblick

Nachdem wir nun die wichtigsten Modelle der Tribologie kennen, mochten wir
uns nun den bedeutendsten Experimenten in diesem Gebiet widmen. Wir be-
ginnen mit dem Experiment von Rubinstein et al. [39] [40] [41]. Mit diesem
wurde zuerst die Theorie von Bowden und Tabor bestétigt, dass die Reibungs-
kraft durch Mikrorauigkeiten in der Kontaktfliche verursacht wird. Dafiir lassen
sie zwel transparente PMMA Quader {ibereinander gleiten und betrachten die
Intensitét eines Laserstrahls, der durch die beiden Quader hindurch tritt. Des-
sen Finfallswinkel ist grofer als der kritische Winkel fiir Totalreflexion an einer
PMMA-Luft Grenzschicht. Aufgrund der Rauigkeit er PMMA Quader wird ein
Teil des Lasers am Luftspalt zwischen den PMMA Schichten reflektiert und
erreicht den Detektor nicht mehr. Dadurch ist die gemessene Intensitit pro-
portional zur echten Kontaktfliche und gibt einen Einblick in die involvierten
Prozesse in der Kontaktfliche.
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Abbildung 1.8: a) Skizze des Experiments von Rubinstein et al. [39]. b) und
¢) Messung der Intensitdt abhéngig von der Normalkraft und der Haftreibungs-
kraft.

Die Messungen zeigen, dass mit zunehmender Normalkraft auf den oberen Qua-
der, sowohl die Reibungskraft als auch die transmittierte Intensitit zunehmen.
Dabei ergibt sich ein linearer Zusammenhang zwischen diesen beiden Gréfen,
siche Abb.[1.§c). Durch die Theorie von Bowden und Tabor war dies bereits an-
zunehmen [5]. Zusétzlich zeigten die Experimente, dass die Ablosung der Reib-
fldchen beim Einsetzen des Gleitens nicht homogen geschieht, sondern mit Span-
nungen und Stress in dieser verbunden ist [42]. Als Resultat daraus wurden drei
unterschiedliche Typen von koh#renten Abldsefronten (detachment fronts) be-
obachtet, die den Ablésevorgang initiieren. Zuerst bildet sich eine Front aus,
die sich mit einer Geschwindigkeit v knapp unterhalb der Schallgeschwindig-
keit (Rayleigh wave speed Vi [43]) des Mediums ausbreitet und wéihrend dessen
beschleunigt. Diese wird auch als sub-Rayleigh Front bezeichnet und startet im-
mer an der hinteren Kante des Quaders, an der die Scherkraft angreift. Kurz
bevor die Geschwindigkeit dieser Front Vg erreicht, spaltet sie sich auf in eine
langsame Front mit sehr geringem v, iiber eine Grofenordnung kleiner als Vg,
und eine schnelle (intersonic) Front mit v > Vg. Eine makroskopische Bewegung
des Quaders setzt aber erst ein, wenn mindestens eine dieser Ablosefronten die
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Abbildung 1.9: Schematischer Aufbau eines AFMs. Die Spitze am Ende des
Cantilevers rastert die Oberflache einer Probe ab. [45|

vordere Kante des Quaders erreicht hat. In einer weiteren Studie wurde ge-
zeigt, dass die Ausbildung von Abldsefronten und die Verteilung der erzeugten
Scherspannung stark von der Verkippung der Quader zueinander abhéngen [44)].
Dieses Ergebnis deutet an, dass die Reibungseigenschaften stérker durch die
Mikrostruktur der Kontaktflichen bestimmt werden, als durch die verwendeten
Materialien an sich. Auch wenn das Experiment von Rubinstein einige wertvolle
Erkenntnisse hervorgebracht hat, so sind seine Moglichkeiten im Bezug auf die
Tribologie weitestgehend erschépft. Uber die mikroskopischen Abldufe, was im
Detail beim Ablésen der Kontaktflichen geschieht, bring uns dieses Experiment
keine neuen Resultate. Im Folgenden werden einige experimentelle Techniken
vorgestellt, die in einer Vielzahl von Untersuchungen angewendet werden.
Fines der am meisten genutzten Messgerite zur Untersuchung tribologischer
Fragestellungen ist das Raster Kraft Mikroskop (Atomic Force Microscope: AFM),
welches aufgrund der Art seiner Anwendung in diesem Gebiet oft auch als Fricti-
on Force Microscop (FFM) bezeichnet wird. Mit einem AFM erreichen wir eine
raumliche Auflésung im atomaren Bereich von wenigen Angstrom. Dies wird er-
reicht, indem eine feine Spitze mit einem typischen Kriimmungsradius von unter
einem nm bis hin zu 100 nm [46] in die N&he einer Oberfliche eines wohl prépa-
rierten Substrates gebracht wird und diese schrittweise abrastert. Anschlieffend
wird die Positionsénderung der Reflexion eines Laserstrahls von der Spitze auf
einem Photodetektor gemessen, siehe Abb. [[.9] Durch die Wechselwirkung der
Spitze mit dem Substrat dndert sich die Position der Spitze und damit auch
die des reflektierten Strahls. Je nach Anwendung kann die Geometrie der Spitze
und die Art ihrer Halterung, die allgemein auch Cantilever genannt wird, stark
variieren [47] [48] [49]. Fiir Messungen die speziell auf die Untersuchung kolloi-
dalen Syseme ausgelegt sind, werden sogar einzelne Mikrometer kleine Kugeln
an die Spitze geklebt [50]. Mit dem AFM kann nicht nur die Auslenkung der
Spitze aus ihrer Ruheposition gemessen werden, sonder auch die Anderung einer
von aufen vorgegebenen Schwingung, oder eine Torsion des Cantilevers [51]. Die

20



a) 60 b)
° 0.6
5 50F I =0.60
£
40+ d . 0.3}
* o 1 =045
g 3
5 30 1
8 g 1 =0.39 £ oo}
E i > 00
E 20+ / i W
. 03}
10+ 1
0 . . . . : y , , . . . .
0 20 40 60 80 100 06 0 1 2 3 4 5

Load, L (mN) x(nm)
Abbildung 1.10: a) Beispiel einer Messung der Haftreibung als Funktion der
Normalkraft mit einem AFM. [52] b) Scherkraft als Funktion des Ortes. [53]

hochste Préazision wird erreicht, wenn die Experimente unter Vakuumbedingung
durchgefiihrt werden. Doch auch Messungen in Fliissigkeiten sind machbar.
Ein typisches Messprotokoll untersucht die Reibung in Abhingigkeit von der
Normalkraft, wie in Abb. a) gezeigt [52]. Diese ist eines von mehreren
Experimenten, in dem die Giiltigkeit von Amontons Gesetz auf der Nanoskala
untersucht wird. Obwohl diese Frage Gegenstand vielen Arbeiten ist, gibt es
bis jetzt noch keine eindeutige Antwort [54] [55] und die Ergebnisse der Unter-
suchungen hingten stark von den exakten Randbedingungen, unter denen das
jeweilige Experiment durchgefiihrt wurde, ab.
Des Weiteren stellt das AFM eine nahezu ideale Verwirklichung des Prandtl-
Tomlinson Modells dar, auch wenn die Spitze oft einen Durchmesser von meh-
reren Atomradien hat. So zeigen Messungen der Scherkraft als Funktion der
Spitzenposition eine klare Stick-Slip Bewegung, siehe Abb. b). In diesem
Experiment wird die Reibung zwischen einer Siliziumspitze und einer NaCl(100)
Oberflache gemessen, um die Geschwindigkeitsabhangigkeit der Reibung auf der
atomaren Skala zu untersuchen [53|. Die Abstdnde zwischen den Spriingen in
der Kraft entsprechen dabei der Gitterkonstanten von NaCl(100). Diese Spriin-
ge werden dadurch ausgeldst, dass durch die Bewegung des Substrats die Kraft
auf die Spitze zunimmt, bis diese so grof wird, dass die Spitze um eine be-
stimmte Distanz hiipft. Auch die Hysterese zwischen positiver und negativer
Verschiebung, die vom PT-Modell hervorgesagt wird, ist in der Messung wieder
zu finden. Interessanterweise zeigt dieses Experiment, das die Reibung logarith-
misch mit der Geschwindigkeit des Substrats verkniipft ist. Dies widerspricht
dem makroskopischen Coulomb Gesetz der Reibung. Die Ergebnisse solcher Ex-
perimente hingen aber stark von der verwendeten Spitze und dem Substrat ab.
So ist auch das Stick-Slip Verhalten nicht immer zu beobachten ist [56].
Als Néchstes beschéftigen wir uns mit dem Surface Force Apparatus (SFA). Die-
ser ist ein hervorragendes Hilfsmittel zur Untersuchung von Einzel- und Vielfach-
Asgperititen. Die erreichte Genauigkeit bei der Messung von Normalkraft, Kon-
taktflache und der Gleitgeschwindigkeit ist uniibertroffen. Zudem lassen sich
leicht die Oberflachen der reibenden Partner wéhrend der eigentlichen Messung
nach Rauigkeit, Grofe und Geometrie der Kontaktfliche sowie die Figenschaf-
ten eines eingebrachten Schmiermittels charakterisieren. Der erste SFA wurde
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Abbildung 1.11: a) Schema eines Surface Force Aperatus [60]. b) Scherkraft
Fg als Funktion der Zeit fiir zwei blanke Glimmerflichen (1) und mit Polysty-
rolbiirsten beschichtet [61].

von Tabor und Winterton entwickelt [57] und wurde von vielen Forschern auf
der ganzen Welt adaptiert.

In einem typischen SFA Experiment werden an zwei atomar glatten Glimmer-
zylinder diinne Filme befestigt, um diese aneinander zu pressen und deren tri-
bologische Eigenschaften zu vermessen. Die zu untersuchenden Filme koénnen
dabei aus sehr verschiedenen Materialien bestehen. Die Langsachsen der Zy-
linderoberflichen werden zueinander gekreuzt montiert (Abb. a)), da es
nahezu unmoglich ist zwei parallele Ebenen ohne Versetzungen aneinander zu
driicken. Zudem ist der Experimentator so flexibler in der Wahl des zu unter-
suchenden Abschnitts der Probe. Der Abstand der Glimmeroberflichen kann
durch Vielstrahlinterferometrie auf ungefihr 1 A genau vermessen werden [58].
Die Normalkraft und Reibungskraft wird entweder iiber Federn mithilfe des
Hookschen Gesetzes AF = kAx bestimmt, oder von kapazitiven Versatzmess-
fithlern aufgenommen. Durch die zweite neuere Methode werden Fehler durch
Instabilitdten bei der Scherung der Feder vermieden [59|. Piezoaktuatoren sor-
gen fiir eine gleichméfige Verschiebung der Oberflachen gegeneinander, so kann
die Normalkraft und Scherkraft prézise eingestellt werden.

In Abb.[1.11]b) sehen wir eine Messung der Scherkraft Fg als Funktion der Zeit
mittels eines SFAs. Hier wird demonstriert, wie sich eine Oberflachenmodifika-
tion mit einer Schicht aus Polystyrolbiirsten auf die Reibungseigenschaften aus-
wirkt. Zusétzlich befindet sich zwischen den Kontaktflichen das Lésungsmittel
Toluol, da dies die Abnutzung der Oberflichen, besonders der Biirsten, redu-
ziert. Kurve (1) zeigt das Verhalten von blanken Glimmeroberflichen. Im Zeit-
intervall zwischen t = 5 — 7s wird die Zugrichtung des Experiments umgedreht.
Sowohl davor als auch danach zeigt die sprunghafte Anderung der Scherkraft ein
Stick-Slip Verhalten wie wir es bereits von verschieden Reibungsexperimenten
her kennen. Hier wird diese Bewegung durch einen Ubergang des Losungsmittels
von der festen in die fliissige Phase hervorgerufen. Dieser Vorgang wird in Abb.
1.12] gezeigt. Zu Beginn befindet sich das Loésungsmittel hervorgerufen durch
den hohen Anpressdruck der Oberflichen in der festen Phase und verhindert
das Gleiten. Erst wenn die Scherspannung zu groft wird, schmilzt das Toluol
und der Gleiter setzt sich ruckartig in Bewegung. Die nun reduzierte Reibung
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Abbildung 1.12: Schematische Darstellung des fest-fliissig Phaseniibergangs
des Stick-Slip Mechanismus bei der Reibung von geschmierten Kontaktflichen in
einem SFA Experiment. Die schwarzen Punkte stellen die reibenden Festkorper
dar, die hellen Punkte den Schmierfilm. |62]

sorgt fiir einen Abbau der Scherspannung, bis letztlich das Toluol wider erstarrt
und die Bewegung unterdriickt [62]. In der zweiten Kurve scheint die Modifi-
zierung der Kontaktflaichen die Reibung fast vollig zu unterdriicken (Fg = 0).

Selbst bei einer Vergrokerung der Darstellung, siehe Inset, ist keine Anderung
der Scherkraft zu beobachten. Das Messsignal wird vollstandig vom Rauschen
iiberdeckt. So wurde gezeigt, dass die Anwesenheit von Polystyrolbiirsten, die
Reibung um mehrere Grofenordnungen verringern kann [61.

Die Quarzkristall Mikrowaage (Quarz crystal microbalance: QCM) dient nicht
nur zur Messung von kleinsten Gewichtsdnderungen, sondern konnen vielfaltig
zur prizisen Bestimmung anderer Messgrofen eingesetzt werden. Der grobe Auf-
bau eines QCM Experiments ist in Abb.[I.13|dargestellt. Die Mikrowaage an sich
ist eine Quarzscheibe, deren beiden Planflichen optisch poliert und mit diinnen
Metallfilmen beschichtet sind. Diese metallischen Fléchen dienen als Elektro-
den, und zugleich als Adsorptionsflichen. Durch eine duftere Wechselspannung
zwischen den Elektroden ist es moglich den Kristall zur Resonanz zu bringen.
Dabei oszillieren die beiden Planflichen in einer transversalen Scherbewegung.
Dieser Mechanismus macht die QCM extrem sensitiv fiir Anderungen in der
Kontaktfliche und resultiert in einem hohen Giitefaktor von ~ 10°. Wird zum
Beispiel ein Material von einer Elektrode adsorbiert, so dndert sich die Trégheit
des Kristalls und die Resonanzfrequenz verschiebt sich. Im Falle der Dissipation
dndert sich die Amplitude der Schwingung. Diese Prozesse lassen sich hervor-
ragend detektieren. Nun kénnen schwach gebundene Atome und Molekiile, die
an den Elektroden haften, leicht durch deren Oszillation verschoben werden.
Aus diesem Grund eignen sich molekulare Filme aus adsorbierten Gold- und
Silberdampf besonders fiir diese Experimente. Doch auch die Kontaktierung der
Elektroden mit einer AFM Spitze oder makroskopischen Kérpern kann fiir tri-
bologische Experimente verwendet werden [63].

Als Beispiel fiir eine typische Messung mit einem QCM wird die Abhéngigkeit
des Reibungskoeffizienten von der Form einer Spitze untersucht. Diese wird mit-
tels eines Piezoaktuators an die schwingende Elektrode herangefiihrt. So dndert
sich die Abklingzeit der Resonanz bei spontanem Aussetzen der Erregerschwin-
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Abbildung 1.13: a) Zeichnung eines experimentellen Aufbaus, die QCM Plat-
te befindet sich im unteren Bereich. Der Piezotisch kontrolliert die Linse zur
Abbildung des Messbereich, welche gleichzeitig die zweite Kontaktfliche in dem
Reibungsexperiment darstellt. b) Beispiel fiir ein typischen Messsignal in einem
QCM Experiment. Schwingung des QCMs ohne (links) und mit (rechts) Kontakt
zur Linse. [63]

gung mit dem eingestellten Abstand, was wir leicht auf einem Oszilloskop beob-
achten konnen. In Abbildung b) sehen wir ein solches Messsignal fiir den
Kontakt eines Glaszylinders und einer planen mit Gold beschichteten Fliche.
Im linken Graphen beriihren sich die Kontaktflichen nicht und die erzwungene
Schwingung des QCMs endet abrupt. Im Rechten fiihrt die Reibung zwischen
den sich beriihrenden Flédchen zu einem abnehmenden Nachschwingen der Pro-
be. Die dabei auftretende charakteristische Frequenzmodulation weist auf einen
nicht linearen Zusammenhang zwischen dem Abstand der Spitze von der Elek-
trodenoberfliche, der Abklingzeit und des Reibungskoeffizientens p hin. Dieses
Verhalten wird dadurch erklért, dass zu Beginn bei kleinen Absténden die Kon-
taktflichen iiber Mikorrauigkeiten miteinander wechselwirken. Diese Interaktion
ist zunéchst rein elastisch, wodurch die Energiedissipation sehr gering ist. Dies
fithrt zu einem nahezu konstantem p. Wird der Abstand weiter reduziert, unter
200 nm, so tritt eine plastische Deformation dieser Mikrokontakte auf und die
Reibung vergrofert sich und g nimmt sprunghaft zu.

Somit wurden einige der wichtigsten Techniken in der experimentellen Nano-
tribologie vorgestellt. Im n#chsten Abschnitt wird eine aktuelle Methode zur
Beobachtung von tribologischen Phianomenen vorgestellt. Bei dieser wird eine
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Abbildung 1.14: Mittlere Geschwindigkeit der Kolloide v als Funktion der
treibenden Kraft F, fiir ein kommensurables (a;, = ac = 5,7 pm, griin) und
inkommensurables (a, = 5,2 um, rot; ar, = 4,8 pm, blau) Substrate. |1]

atomar glatte Kontaktfliche durch einen kolloidalen Kristall iiber eine opti-
sche Potenziallandschaft gezogen. So lassen sich die einzelnen Partikel in dieser
Grenzfliche beobachten und deren Interaktion mit dem Potenzial analysieren.

1.2.1 Kinks: Reibung von getriebenen kolloidalen Monolagen

In diesem Abschnitt beschéftigen wir uns mit einer relative neuen Methode,
mit der sich die dynamischen Prozesse in einer Kontaktfliche eines Reibungsex-
perimentes prizise beobachten lassen. Das Besondere an der hier verwendeten
Technik ist die Moglichkeit, Aussagen iiber nanotribologische Effekte zu ma-
chen, obwohl wir ein mikroskopisches System untersuchen. Dafiir betrachten
wir das Verhalten einer kolloidalen Monolage, die durch eine &uflere Kraft iiber
eine periodische Potenziallandschaft getrieben wird. Dieses ist die elementare
Realisierung des zweidimensionalen (2D) getriebenen FK Modells.

Dieses Experiment wurde von Thomas Bohlein durchgefiihrt und befasst sich
mit einem der grundlegenden Phénomen der Reibung, dem Mechanismus beim
FEinsetzen der Bewegung eines Korpers iiber eine atomar glatte Oberfliche. In
diesem Rahmen wird die Auswirkung einer Fehlanpassung in der Gitterstruktur
zwischen den beiden reibenden Oberflichen untersucht und dabei ein entschei-
dender Mechanismus zur Reduzierung der Haftreibung beobachtet. Bei diesem
handelt es sich um die Anregung topologischer Solitonen, auch Kinks / An-
tikinks genannt, und ist die erste experimentelle Bestatigung dieses Vorganges
in einem 2D kolloidalen Kristalls.

Um den kolloidalen Kristall fiir die Messungen zu erzeugen, werden Partikel aus
Polystyrol mit einem Durchmesser von D = 3,9 um verwendet, die in einer
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Abbildung 1.15: a) bis ¢) Partikelgeschwindigkeiten fiir ein kommensurables
System mit den Kréften F' = 0, 49 und 82 fN. Schnelle Partikel sind in Dun-
kelblau und langsame in Hellblau eingefiarbt. d) bis f) Voronoi Konstruktion
fir die oben dargestellten Bilder. Dunkelgriin entspricht kleinen und hellgriin
grofien Voronoizellen. [1]

wassrigen Losung suspendiert sind. Durch den Einfluss der Gravitation und des
Lichtdrucks, formen diese einen flachen hexagonalen Kristall auf dem Boden der
Probenkammer. Das Substratpotenzial, die zweite Kontaktflache in diesem Rei-
bungsexperiment, wird durch Interferenz mehrerer Laserstrahlen generiert. Die
treibende Kraft fiir den Kristall wird durch die Translation der Probenzelle her-
vorgerufen in Form einer homogenen Stokeschen Kraft F'. Diese ist proportional
zur Geschwindigkeit v, der Probenkammer. Weitere Details zu dem verwende-
ten Aufbau finden sie in Kapitel 2] da der in dieser Arbeit verwendete Aufbau
nahezu identisch mit dem hier beschriebenen ist.

In Abbildung [[.14]ist die mittlere Geschwindigkeit v der Kolloide in einer Mo-
nolage als Funktion der Kraft F' aufgetragen, die in Richtung einer der Haupt-
symmetrieachsen des Substrates (x-Richtung) getrieben wird. Der Kristall hat
fiir alle Messungen eine Gitterkonstante von ac = 5,7 um, die des Substrates
ist variabel mit ar, = 5,7 wm fiir das kommensurable System, dargestellt durch
griine Dreiecke. Im inkommensurablen Fall wird die Periodizitdt des Substrates
auf die Werte ay, = 5,2 (rote Symbole) und ar = 4,8 um (blaue Symbole)
reduziert. Die Stirke des Potenzials wurde {iber die Energiedichte der Laser auf
w = 2,65 uW/um? konstant gehalten. Fiir kommensurable Oberflichen kann
der Kristall sich nicht bewegen, bis die Kraft einen Wert von F' =48 fN tiber-
steigt. Diesen Zustand der Kolloide nennen wir auch den gepinnten Zustand
oder einen gepinnten Kristall. Wird F' iiber diesen Punkt hinaus weiter erhoht,
so fiihrt dies zu einem nichtlinearen Anstieg in der Geschwindigkeit des Kristalls
v. Letztendlich ndhert sich v bei kontinuierlicher Erh6hung von F' immer weiter
der Geschwindigkeit eines freien Partikels ohne Substratpotenzial an, schwarze
gestrichelte Linie. Sind die Kontaktflichen inkommensurabel zueinander, rote
und blaue Symbole, so bleibt diese Charakteristik erhalten, doch der Kristall
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Abbildung 1.16: a) Voronoi Konstruktion einer Monolage fiir F' = 60 fN zu
den Zeiten t; = 0, to = 13 und t3 = 26 s. b) x-Koordinate der Partikel entlang
der Strecke A, B als Funktion der Zeit ¢. ¢) und d) Schematische Darstellung
eines propagierenden Kinks, bzw. Antikinks. [1]

beginnt bei deutlich geringeren Kréften zu depinnen.

Um das Verhalten der Monolage genauer zu studieren, betrachten wir in Ab-
bildung a) bis c¢) eine Geschwindigkeitskarte der Kolloide fiir die oben
genannten Bedingungen zu den Kréften F' = 0, 49 und 82 fN. Diese Karte
zeigt die Positionen der Partikel und firbt diese entsprechend ihrer individuellen
Geschwindigkeit ein. Der Schwellwert betrégt dabei 70% der Maximalgeschwin-
digkeit der Partikel. Wird dieser iiberschritten, wechselt die Farbe von hell nach
dunkelblau. Wie wir sehen, unterscheidet sich der gepinnte Kristall FF =0 fN
a) von dem ungepinnten b) darin, dass sich die schnellen Kolloide in Clustern
formieren, die anschlieffend in Richtung der treibenden Kraft durch den Kris-
tall wandern. Nimmt F' weiter zu, so nimmt auch die Gréfe und Anzahl dieser
schnellen Cluster zu. Vergleichen wir diese Geschwindigkeitskarte mit der lokalen
Deformation des Kristallgitters. Dafiir berechnen wir die Voronoi Konstruktion
aus den Partikelkoordinaten. In dieser Darstellung sitzt genau ein Partikel im
Zentrum jeder Zelle und deren Fliche ist proportional zum mittleren Abstand
dieses Partikels zu seinen nichsten Nachbarn. So folgt, dass eine kleine Voro-
noizelle einer hohen Dichte im Kristall (dunkelgriin eingefarbt) und eine grofe
Zelle einer geringen Dichte (hellgriin eingefiarbt) entspricht. Dies ist in Abbil-
dung d) bis f) fiir die selben Messungen wie in den Bildern a) bis ¢)
dargestellt. Offensichtlich gibt es einen Zusammenhang zwischen schnellen Par-
tikeln und komprimierten Bereichen in der Monolage. Unter dem Einfluss einer
hinreichend hohen Kraft, kénnen diese Kompressionszone verschwinden und die
Partikel bewegen sich mit einer einheitlichen Geschwindigkeit ungehindert iiber
das Substrat.

In Abbildung a) sehen wir die Propagation einer Kompressionszone durch
einen kommensurablen Kristall zu verschiedenen Zeiten ¢t = 0 s, to = 13 s
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Abbildung 1.17: Histogramm der Geschwindigkeitsverteilung einer kommen-
surablen Monolage fiir F' = 60 fN. [1]

und t3 = 26 s, unter dem FKEinfluss einer treibenden Kraft von F' = 60 fN.
Diese Zone bewegt sich mit einer Geschwindigkeit von 3,4 pum/s in die glei-
che Richtung von F', ohne signifikante Anderungen in diesem Verlauf zu zeigen.
In Abbildung b) betrachten wir die Trajektorien der Kolloide fiir die in
a) gezeigte Messung, entlang des eingezeichneten Weges (orangene Punkte) in
Richtung der x-Achse. Hieran sehen wir einen sequenziellen Versatz der einzelnen
Partikel um eine Gitterkonstante, wéren die Kompressionszone diesen Bereich
des Kristall passiert. Ein solches Verhalten entspricht den charakteristischen
Eigenschaften eines Kinks [64]. Diese Art von topologischen Solitonen, zu de-
nen Kinks und Antikinks gehoren, ist schematisch in Abbildung ¢) und d)
fiir ein eindimensionales System dargestellt. In zwei Dimensionen wird ebenfalls
die im Experiment beobachtete Schriglage der Kompressionszonen und deren
asymmetrische Ausdehnung in y-Richtung von Simulationen vorhergesagt. Dies
erlaubt uns dieses Muster mit hoher Sicherheit als Kinks zu identifizieren.
Fine weitere Vorhersage der Theorie ist, dass diese Kinks der primére Propaga-
tionsmechanismus des Kristalls bei kleinen Kréften ist. Wir hatten bereits gese-
hen, dass die Kompressionszonen mit den schnellen Partikeln in der Monolage
koinzidieren. In Abbildung sehen wir ein Histogramm der Partikelgeschwin-
digkeit v fiir dieselbe Messung aus Abb. [I.16] Hieran sehen wir, dass in der Tat
die meisten Kolloide vom Substrat festgehalten werden und nicht zur Bewegung
der Monolage beitragen, sondern nur ein kleiner Anteil mobil ist.

Wie bereits erwéihnt sind Antikinks ebenfalls ein Bestandteil des FK Modells
und treten immer Paarweise mit entsprechenden Kinks auf. Hier weichen die Re-
sultate von der Theorie ab. Dies kénnen wir aber dadurch verstehen, dass unser
Substratpotenzials eine leichte Inhomogenitdt aufgrund der gaufschen Intensi-
tatsverteilung der Laserstrahlen besitzt. Dadurch schwicht sich das Potenzial zu
den Réandern unseres Messbereichs hin ab. Dies fithrt dazu, dass die Kink / An-
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tikink Paare aufserhalb unseres Sichtbereichs generiert werden und nur die Kinks
in diesen hineinlaufen. Die Antikinks hingegen entfernen sich vom Messbereich
und sind somit fiir uns unsichtbar.
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2 Experimentelle Methoden

Auch wenn sich bereits viele Phanomene in der Tribologie durch unsere Modelle
gut beschreiben lassen und von verschiedenen Experimenten bestitigt wurden,
bleibt uns ein mikroskopischer Blick auf die involvierten Prozesse in der Na-
notribologie oft versperrt. Dies liegt vor allem daran, dass wir im gleichen Ex-
periment nicht die notwendige zeitliche und rdumliche Auflésung kombinieren
kénnen, wenn wir die Oberfliche von realen Festkérpern betrachten.

FEinen Ausweg aus diesem Dilemma ermdoglicht uns das weiter oben vorgestellte
Frenkel-Kontorova Modell. Dieses minimalistische Modell hat bereits bewiesen,
dass es hervorragend geeignet ist, um tribologische Fragestellungen zu untersu-
chen. Somit ist die Annahme gerechtfertigt, dass ein geeignetes experimentelles
System, welches das FK Modell hinreichend imitiert auch die realen Prozesse
auf der atomaren Liangenskala widerspiegelt. Eine Méglichkeit besteht darin das
System in seiner Grofse so zu skalieren, dass es durch optische Mikroskopie beob-
achtbar wird. Dies kénnen wir mithilfe kolloidaler Suspensionen erreichen, wie
wir bereits in Kapitel gezeigt haben.

2.1 Kolloidale Monolagen

Unter einer kolloidalen Suspension verstehen wir eine Losung, in der kleine Par-
tikel dispergiert sind. Die Grofe dieser Partikel liegt zwischen wenigen nm und
einigen pm und koénnen sich entweder im festen oder fliissigen Zustand befinden.
Bei dieser Grofe sorgen stéindige Stofse der Partikel mit den umgebenden Mole-
kiilen des Losungsmittels fiir eine schnelle Impulsdnderung, die in eine thermi-
sche Bewegung resultiert. Zudem sind sie groft genug, um das Losungsmittel als
einen homogenen Hintergrund wahrzunehmen. Der Begriff Kolloide bezeichnet
sowohl die Schwebeteilchen im Losungsmittel als auch die gesamte Suspension.
Diese werden in vielen Bereichen der Industrie verwendet und kommen hiufig
in der Natur und unserem Alltag vor. Aus diesem Grund gibt es ein starkes In-
teresse an dieser Stoffklasse aus der Forschung und der Wirtschaft. Sie werden
als Grundlage zur Entwicklung neuer Materialien genutzt, finden Anwendung
in Prézisionsfiltern, der Humanmedizin [65| und in optischen Geréten [66).

Kolloide konnen zudem als effektives Modell fiir verschiedene atomare Syste-
me verwendet werden. Die brownsche Bewegung der Teilchen ist das Analogon
zu den thermischen Fluktuationen der Atome. Abhéngig von der Stérke und
Art der Paarwechselwirkung imitieren sie feste, gasformige oder fliissige Kérper.
Aus diesen Griinden ermdglichen sie einen Einblick in Fragestellungen der Fest-
korperphysik und der statistischen Physik [67]. Durch die mesoskopische Grofe
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(nm — pm) der Partikel und die relative grofe Zeitskala (ms — s) auf denen die
dynamischen Prozesse stattfinden, kénnen einfache optische Mikroskope fiir die
Visualisierung der Probe verwendet werden. So lassen sich die Trajektorien von
jedem einzelnen Kolloid aufzeichnen und geben uns ein umfangreicheres Bild als
die meisten andern Messmethoden.

In den folgenden Abschnitten werden die Grundlagen zur Erzeugung kolloidaler
Monolagen besprochen. Die elementaren Eigenschaften eines in wéssriger Lo-
sung suspendiertes Teilchen, so wie die relevanten Langen und Zeitskalen wer-
den beschrieben. Im Fokus dieser Arbeit steht die Interaktion von kolloidalen
Monolagen mit einem periodischen Lichtpotenzial. Aus diesem Grund erdrtern
wir die Mechanismen, die jener Interaktion zugrunde liegen.

2.2 Brownsche Bewegung

Kolloide sind kleine Partikel, die sich frei in einer Fliissigkeit bewegen kon-
nen. Diese thermischen Fluktuationen werden brownsche Bewegung genannt.
Die Analogie zwischen atomaren Systemen und Kolloiden fuft auf diesem er-
ratischen Verhalten und der damit einhergehenden sprunghaften Anderung der
kinetischen Energie Ey;,. Sie durchdringen den gesamten Phasenraum und fol-
gen somit der Boltzmann Statistik:

Ey;

P(Ekip) x exp[— kBZIT:] (2.1)
kp = 1.38-10723J/K ist die Boltzmann-Konstante, T' die Temperatur des Sys-
tems. Unter Verwendung des Virial Theorems kénnen wir die Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit P(z) eines Partikels am Ort x unter dem Einfluss eines dufseren
Potenzials V(x), wie folgt berechnen:

P(zx) o exp[— ‘];i?] (2.2)

Anstelle wie iiblicherweise die Energie in der Einheit Joule zu messen, wird auf
dieser Skala die Einheit kpT verwendet, da die thermische Energie Er einen
signifikanten Teil der gesamten Energie ausmacht. So wird der Umgang mit den
Zahlen handlicher, denn bei Raumtemperatur T' = 25° C' = 293, 15 K entspricht
Epr=1kpT =4,045-10"2" J.

Fiir ein viskoses System mit der Reibungskonstanten - ldsst sich die Langevinen-
Gleichung eines Partikels mit der Ortskoordinate x und der Masse m wie folgt
definieren:

mi + vyt = F,(t) (2.3)

Wobei F.(t) die stochastische Kraft zum Zeitpunkt ¢ ist und durch zufélligen
Stofse mit den umgebenden Molekiilen verursacht wird. Fiir diese gilt:

(FL(OF.()) = 29kpTo(t ), (F.() =0 (2.4)
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Die Relaxationszeit 7, fiir freie Kolloide betrégt tiblicherweise wenige us bis ns
[68]. Dadurch kénne wir den Trégheitsterm in Gl in den meisten Experi-
menten vernachlissigen und es folgt:

Vi = F,(t) (2.5)

Durch Integration erhalten wir:

z(t) = 2(0) + 1/0 F.(t"at (2.6)

Fiir das mittlere Verschiebungsquadrat (Ax?) = {((z(t) — 2(0))?) ergibt sich
dann:

(Az?) = i </Ot Fz(t’)dt’-/ot Fz(t*)dt*> _ i/ot /Ot<FZ(t’)Fz(t*)>dt’dt* (2.7)

Mit Gleichung [2.4] erhalten wir:

2kpT
v

(Ax?) = t (2.8)

Ist das beobachtete Zeitintervall grof zur Relaxationszeit, so wichst das mittlere
Verschiebungsquadrat linear mit der Zeit [69).

(Az?) = 2d,Dt (2.9)

D ist die Diffusionskonstante und d; ist die Dimension des Systems. Die Stokes-
Einstein Relation erhalten wir durch einsetzen von Gl. 29 in Gl. 2.8

kT
D= 2.10
i (2.10)
Zudem gilt fiir ein freies sphirisches Kolloid mit dem Radius Rg:
v = 6mnRy (2.11)

Damit 14sst sich nun die Selbstdiffusionszeit 7p eines Kolloids in einem Ldsungs-
mittel mit der Viskositét n, dass sich frei in 3 Raumrichtungen bewegen kann,
berechnen:

_ B

= (2.12)

™D

In unserem Experiment betrégt der Kolloiddurchmesser R = 1.95 pum. Die
Viskositat von Wasser bei T = 300K ist laut [14] n = 1.002 mPa - s. Somit
ergibt sich 7p & 22 s. Dies ist im Vergleich zu Selbstdiffusion von Atomen mit
7p ~ 1 ps gigantisch grof und somit leicht im Experiment zu beobachten.
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2.3 Van-der-Waals Wechselwirkung

In kolloidalen Systemen kénnen verschieden Kréfte auf die einzelnen Partikel
wirken. Auf kurzen Lingenskalen von wenigen nm, wenn sich Teilchen fast be-
rithren, spielt die Van-der-Waals (VAW) Wechselwirkung eine grofe Rolle. Die-
ser Kraft liegt ein Synchronisationsprozess zugrunde, bei dem die Dipole einer
Kontaktflache die der anderen beeinflussen. Durch die abstoffende Wirkung glei-
cher Ladungen zwingt die Ladungsverteilung in der einen Fliche die Atome in
der anderen eine synchrone Schwingung auf. In unserem Experiment tritt diese
Wechselwirkung sowohl zwischen den Oberflichen der Kolloide untereinander
als auch zu den Winden des Probenhalters auf. Das daraus resultierende Po-
tenzial hdngt von der Geometrie der beteiligten Oberflichen ab, und kann iiber
die Dipol-Dipol Wechselwirkung integriert werden [70]. Fiir den Fall von zwei
Kugeln erhalten wir:

ApR 2R? 2R? Ap r? + 4rR?
UVdW(r) - — 6 <7”2 —4R2 + T2 ) — ?hfl T (213)

In dieser Gleichung ist r der mittlere Abstand der Schwerpunkte der Kugeln und
Ay ist die Hamaker Konstante. Fiir ein sphérisches Partikel mit dem Radius R
gegeniiber einer Wand im Abstand h ergibt sich eine ganz dhnliche Gleichung:

AgR (1 1 Ag T
=———(=- ——1 2.14
Uvaw (1) 6 (r r+h> 6 . <r—|—h> ( )

Fiir die vom Material abhéngige Hamaker Konstante gilt folgende Gleichung:
3kgT <61 - 63> €3 — €3
Apg =
4 €1+ €3 €2 + €3
3h. (n3 = n3)(n — n3) (2.15)
8v2
V2o )3 ) [T+

mit den Brechungsindices ny, no und ng fiir die Partikel und das Lésungsmittel,
sowie den zugehorigen Dielektrizititskonstanten €1, e und e3. Die Anregungs-
frequenz des Systems wird mit f. bezeichnet. Mit dieser Gleichung kann die
Starke und Art der Wechselwirkung bestimmt werden. Interessant ist, dass die
VAW Kraft fiir den Fall no = ng vollstindig unterdriickt wird und im Falle
ng < ng und n; > ng sogar abstofsend wirkt. In unserem Experiment hingegen
wirkt sie immer attraktiv, da der Brechungsindex von Polystyrol gréfer ist als
der von Wasser. Eine Sammlung von Werten der Hamaker Konstanten fiir typi-
sche Materialien findet man in: 71|

Durch die attraktive Van-der-Waals Wechselwirkung neigen die Kolloide dazu
zu verklumpen, was durch eine zuséatzliche repulsive elektrostatische Wechsel-
wirkung verhindert wird. Partikel mit einer solchen Eigenschaft werden auch
Ladunsstabilisiert genannt. So kénnen sich die Kolloide nicht weiter als bis zu
200 nm anndhern.
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2.4 Geladene Partikel

Oberflachen aus Polystyrol oder Glas entwickeln in einem polaren Losungsmit-
tel immer eine negative Oberflachenladung. Die Ursache fiir dieses Verhalten
liegt in der Dissoziation von Ladungstrigern aus der Oberfliche in das Lésungs-
mittel. Im Falle von Polystyrol (PS) enthélt die Oberflache meistens Sulfona-
te Gruppen, bei denen ein Proton an das wéssrige Losungsmittel abgegeben
wird (X — SO4H — X — SO; 4+ H™). Das Gleiche geschieht auch bei einer
Glasoberflache, nur hier wird das Proton von einer Silanol Gruppe dissoziiert
(x — SiOH — X — SiO~ + H™). Dies verhindert das Aneinanderhaften von
Partikeln.

Uber den pH Wert der Lésung lisst sich der Dissoziationsgrad der Oberfléichen
bestimmen und damit auch die Konzentration der H™ Ionen im Wasser. Zu-
dem wird dariiber auch die Stérke der repulsiven Wechselwirkung festgelegt.
Entsprechend entstehen Gegenionen durch Verunreinigungen und Schwebstoffe
im Wasser in der Nihe dieser geladenen Oberflichen. Diese Ladungszone wird
auch als Doppellage bezeichnet und besteht aus einer an die Oberflichen stark
gebundenen Gegenionen und einer Ladungswolke, die sich um die Partikel her-
um verteilt. Dies wird schematisch in Abbildung a) dargestellt. Diese Wolke
schirmt die geladene Oberfliche ab und reduziert die Reichweite der elektrosta-
tischen Wechselwirkung erheblich. Die Starke der Abschirmung lésst sich wie
folgt herleiten.

b) = nosalt
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Abbildung 2.1: a)Schematische Darstellung von drei Kolloiden in wéssriger
Losung, umgeben von Doppellagen aus Ionen. b) Elektrostatische Paarwech-
selwirkung zwischen Kolloiden fiir unterschiedliche Salzkonzentrationen im Lo-
sungsmittel [72]

Wir nehmen eine gleichméfige und kontinuierliche Verteilung der Oberflichen-
ladung und punktférmige freie Ladungstriger mit der Flementarladung e an.
So kénnen wir die Boltzmannverteilung verwenden, um eine Ladungsverteilung
p(r) mit der Ladungstriagerdichte n; der Sorte i am Ort r, dem elektrischen Po-
tenzial ¢(r), der Anzahl an lonen n;y und der lonenwertigkeit Z; zu bestimmen.

Zie¢(r)> (2.16)

n; = N4 exp <— kBT
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Die Ladungstragerdichte erhalten wir so aus:

p(r) = Z Zien; = Z Zien;o exp <— ijr}r)) (2.17)

Zudem wird das elektrische Potenzial mit der Ladungsdichte iiber die Poisson
Gleichung verkniipft:

p(r)

v? = 2.18
o) = 2 (2.18)
mit €, als spezifische Dielektrizitdtskonstante des Losungsmittels.

Setzen wir nun Gleichung in Gleichung ein, so erhalten wir eine Dif-
ferentialgleichung fiir das Potenzial, auch als Poisson-Boltzmann Gleichung be-
kannt.

V[o(r)] = erklgT Z Zienio exp (— ij;”) (2.19)

Leider gibt es keine analytische Losung fiir diese Gleichung, so dass wir einige
Néaherungen verwenden miissen. Zuerst nehmen wir an, dass die Oberflichen-

ladung klein ist (Z; exp [;f}(;T)} < 1). Dies erlaubt uns die Poisson-Boltzmann

Gleichung zu linearisieren. Die zweite Annahme ist eine symmetrische Vertei-
lung des Elektrolyts. Dieses fiihrt zur Debye-Hiickel Ndherung, bei der Gleichung
in eine Taylorreihe entwickelt wird und wir uns nur noch auf den zweiten
Term konzentrieren.

V2 [p(r)] = w2 ¢(r) (2.20)

2
e
_ 72
K= \/erkBT g ni0 4 (2.21)

k ist die invertierte Debyesche Abschirmldnge Ap. In unserem Experiment be-
tragt Ap ungefdhr 180 bis 300 nm, wie der Vergleich mit Simulationen gezeigt
hat, siche Kapitel Sie ist ein Maf fiir die Reichweite der repulsiven Wech-
selwirkung. Die Losung von Gleichung ergibt das Potenzial eines geladenen
Kolloids:

_ (Z*e)? [exp(kR) 2 exp(—kr)
i) = Aepe, ( 1+ kR > r (222)

Diese Gleichung ist Teil der Derjaguin-Landau-Vervey-Overbeek (DLVO) Theo-
rie 73] und beschreibt den Anteil der ionischen Doppellage an dem stabilisie-
renden Wechselwirkungspotenzial zwischen geladenen Partikeln einer kolloidalen
Losung. Hier ist Z* die effektive Oberflichenladung, €g, €, die Permittivitat des
Vakuums bzw. des Losungsmittels und e ist die Elementarladung. Die Gleichung
ldsst sich in einer vereinfachten Form darstellen, indem wir den Vorfaktor
zusammenfassen in einer Konstanten Q.
Qo Qo r

U(r) = e exp(—kr) = e exp(—g) (2.23)
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Diese Schreibweise wird als das Yukawa-Potenzial bezeichnet, wobei der Vorfak-
tor Qg weiterhin von Ap abhingt.

Im Experiment kénnen wir die debyesche Abschirmlénge tiber die Ionenkonzen-
tration im Wagser kontrollieren, sieche Abbildung b). Diese wird {iber die
Leitfahigkeit des Losungsmittels gemessen. So lésst sich der mittlere Partikel-
abstand entsprechend einstellen. Im Experiment betréigt dieser Abstand typi-
scherweise einige wm und verhindert somit die Koagulation der Partikel durch
die attraktive Van-der-Waals Wechselwirkung. Die elektrostatische Paarwech-
selwirkung U(r) kann iiber die Paarverteilungsfunktion von zwei benachbarten
Kolloiden mithilfe der Videomikroskopie bestimmt werden [74]. Fiir geladene
Kolloide die in einer dichten Packung angeordnet sind miissen Effekte durch die
Vielteilchenphysik berticksichtigt werden [75|. Durch das Zusammenspiel dieser
repulsiven Krifte zwischen den Kolloiden untereinander und mit den Wénden
des Gefifses der Losung, lassen sich bei hinreichend dichter Packung der Teilchen
ausgedehnte periodische Strukturen erschaffen. So lassen sich kolloidale Monola-
gen erstellen, die viele Gemeinsamkeiten mit Kristallen aus der Festkérperphysik
aufweisen.

2.5 Kolloid-Licht Wechselwirkung

Licht ist in der Lage Materie auf vielfidltige Weise zu beeinflussen. Fiir unser
Experiment ist die Anwendung von Licht zur Manipulation und Kontrolle der
Position von festen Korpern besonders interessant. Mithilfe einer optischen Pin-
zette lassen sich kleine Partikel festhalten oder versetzen, ohne die Einschrin-
kungen in kauf nehmen zu miissen, die durch die Nutzung von magnetischen
oder elektrischen Feldern entstehen. Die einzigen Voraussetzungen, die wir bei
dieser Methode bendtigen sind, dass die Brechungsindizes der Kolloide n, und
des Losungsmittels n; unterschiedlich, sowie die Partikel fiir Licht mit der ver-
wendeten Wellenldnge transparent sind. Die erste Realisierung einer optischen
Pinzette geschah 1970 durch Arthur Ashkin [76]. Seit dem haben sie Einzug
in viele Gebiete der Physik und Biologie gefunden, zum Beispiel zum kiihlen
von Atomen [77]. Typische Krifte die mit einer optischen Pinzette auf einzelne
Kolloide ausgeiibt werden konnen liegen im Bereich von einigen Femto- bis Pi-
conewton.

Eine dreidimensionale optische Falle wird durch einen stark fokussierten La-
serstrahl erzeugt, siche Abb. 2.2] Je grofer die numerische Apertur (NA) der
verwendeten Linse, desto stirker sind die erzeugten Krifte. Diese werden durch
den Impulsiibertrag der Photonen, welche an den Grenzflichen zwischen dem
Partikel und dem umgebenden Medium gebrochen werden hervorgerufen. Dabei
miissen wir zwischen zwei verschiedenen Kriften unterscheiden. Den Gradien-
tenkréften, welche das sphirische Objekt in den Strahlfokus ziehen und den
Strahldruck, der immer in die Propagationsrichtung der Photonen wirkt. Im
Folgenden gehen wir nidher auf diese Komponenten ein.

Befindet sich ein polarisierbares Teilchen in einem Lichtfeld mit der Intensi-
tat I, so wird ein Dipolmoment in diesem erzeugt. Ist dieses Feld inhomogen,
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Abbildung 2.2: a) Gaub-Strahl eines Laser mit der Strahltaille wp, auf das
Kolloid wirken die Gradientenkraft f, und der Lichtdruck fr. b) Ursprung der
Gradientenkraft durch die Lichtbrechung. ¢) Bei hinreichend starker Fokussie-
rung kénnen sich Strahldruck und Gradientenkraft kompensieren. Das Teilchen
schwebt im Fokus.

verursacht die Dipol-Wechselwirkung Wy eine Gradientenkraft f, = —VW,
auf das Kolloid, welche in Richtung maximaler Intensitit wirkt. Die Dipol-
Wechselwirkung kann iiber den Maxwellschen Spannungstensor berechnet wer-
den |78]. Daraus ergibt sich unter der Annahme eines schwach polarisierten
Teilchens in einem starken Lichtfeld:

Wy = —a/VI(r)dr (2.24)

mit o = (ne/my)? — 1 und n,y; die Brechungsindizes des Teilchens und des Me-
diums sind |79).

Fiir einen Laser mit gaufsférmiger Intensitétsverteilung I(r) = Tpe=*/20 und
der Strahltaille wq, ldsst sich W berechnen und somit auch die Gradientenkraft
fg- Es ldsst sich zeigen, dass fiir Partikel mit kleinem Radius der Betrag von
| fg] proportional zu —r ist und somit als eine lineare Riickstellkraft betrachtet
werden kann. Die Kraft wird maximal (fj,,), wenn der Schwerpunkt des Par-
tikels sich am Rand des Gaufstrahls befindet (|r| = wp) und hingt mit dem
Teilchenradius und dem Strahldurchmesser ab.

d<wo: fom~8algR?/wy,

) (2.25)
d>wo:  fgm~ alowy

Zusdtzlich zu Gradientenkraft wirkt auf ein Kolloid im Lichtfeld auch noch ein
Strahldruck fr. Dieser verschiebt das Teilchen in Propagationsrichtung des La-
serstrahls und sein Betrag im Fokus héngt von dem Verhéaltnis aus Wellenlédnge
A und R ab.

d<\:  fr~64adgRS /N,

2.26
d>N:  fr ~ algh? (2.26)

37



Eine genauere Abschétzung fiir die Starke des Strahldrucks auf ein sphérisches
Partikel ergibt [79]:

fr = 2ma’ Iow? (2.27)

Nun wissen wir, dass ein Kolloid von einer optischen Pinzette festgehalten wer-
den kann, wenn f, > fr, gilt, siche Abb. ¢). Somit folgt fiir kleine Strahl-
taillen wg ~ A aus den Formeln und die Abschétzung:

d<wo: fi/fg~a(2R/wo)?,

2.28
d>wo:  fi/fg~a (2.28)

Wir sehen, dass kleine Partikel immer in den Fokus gezogen werden, da meistens
(2R/wp)? < a~ ! gilt. Fiir groke Teilchen hingegen miissen die Brechungsindi-
zes so angepasst werden, so dass o < 1 ist. Es kann gezeigt werden, dass die
Dipolndherung als Abschitzung fiir die Gradientenkraft fiir alle Partikelgréfien
verwendet werden kann [79]. Fiir groke Partikel gibt es jedoch eine einfachere Be-
schreibung der Gradientenkraft, in welcher der Impulsiibertrag bei der Brechung
der Lichtstrahlen an den Grenzflachen des Partikels beriicksichtigt wird. Dies
wird in Abb. b) fiir ein dielektrisches Partikel mit n, > n; fiir zwei Strahlen,
die das Kolloid symmetrisch durchsetzen, dargestellt. In einem solchen Szenario
wirkt f, immer in Richtung des Fokus unabhéngig von der Partikelgrofe.

2.6 Das Substratpotenzial

Das Prinzip der optischen Pinzette benutzen wir in unserem Experiment, um
ausgedehnte Potenziallandschaften zu generieren. Dafiir iiberlagern wir mehrere
kohérente und fokussierte Laserstrahlen, um ein zweidimensionales Interferenz-
muster zu erzeugen. Dabei dient jedes Intensitdtsmaximum als eine optische
Pinzette, die ein Kolloid einfangen kann. In diesem Experiment nutzen wir aus-
schliefslich Interferenzmuster mit sechs zdhliger Symmetrie, doch auch andere
Geometrien sind leicht generierbar. Ein solches ist in Abbildung a) darge-
stellt. Um dieses zu erzeugen, iiberlappen wir drei Laserstrahlen miteinander
dabei gilt fiir das elektrische Feld der einzelnen Strahlen mit der Phase ¢:

E(F) = Eycos(G -7+ ¢ + wt) (2.29)

Die Uberlagerung der Einzelstrahlen ergibt dann die ortsabhiingige Potenzial-
starke V' (7) des Lichtfeldes.

V() = =3 30 Y cosl(Gr = Gj) - T i+ 93] (2.30)

Hier ist ék die Projektion des Wellenvektors Ek des k-ten Strahls auf die Ebene,
o die Phase dieses Strahls und n ist die Anzahl der iiberlappenden Laserstrah-
len. Der Wellenvektor ist in unserem System definiert mit

- e, cos(—%j + ap)
— n. 2.31
Gj ar, < sin(—QZ] + ap) (2.31)
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Abbildung 2.3: a) Beispiel fiir ein hexagonales Interferenzmuster. Der oran-
ge Skalenbalken hat eine Linge von 6 pum. b) Schematische Darstellung der
Uberlagerung von zwei Laserstrahlen mit der Wellenléinge ), die sich unter dem
Winkel © iiberschneiden.

fir j = 0,1,2 [80]. Zur Anpassung des Potenzials an unsere symmetrische Geo-
metrie aus 3 Laserstrahlen, wihlen wir die Parameter n = 3, ¢,, = ¢3 = 4/3 und
oy = a3z = 0. Setzen wir nun G; in Gleichung ein, so erhalten wir:

= Ao (2o (32 1o ()

Diese Formel beschreibt die rdumliche Intensitétsverteilung unseres Interferenz-
musters und somit auch die unseres Substratpotenzials, siehe Abb. Die
schwarzen Isopotenziallinien zeigen eine deutliche hexagonale Struktur in der
Nihe der Sattelpunkte. Machen wir einen Schnitt durch diese Landschaft und
schauen uns den Verlauf des Potenzials in x-Richtung an, so erhalten wir:

Vo(2,0) = 7% <5+4cos (2””» (2.33)

ar,

Um die Gitterkonstante aj, unseres Potenzials mit dem Einfallswinkel der Strah-
len 6/2 bei gegebener Wellenldnge A zu verbinden betrachten wir den Betrag
des in die Einfallsebene projizierten Wellenvektors:

4w 4\
M _=A 2.34
LT 3G T 30 (2:34)

So sehen wir sofort, dass wir ay, variieren kénnen indem wir den Einfallswinkel
der Laserstrahlen verdndern. Im Experiment sind so Gitterkonstanten von 5.5
wm bis zu 7.0 pm mdglich.

Eine Methode, um die Potenzialtiefe abschétzen zu kénnen, besteht in der Be-
trachtung der Aufenthaltswahrscheinlichkeit P(7) einzelner Kolloide, die durch
die Boltzmannverteilung beschrieben wird [81].

V(7

1 _
P(F) = e o7 (2.35)
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Abbildung 2.4: Berechnete Potenziallandschaft eines hexagonales Interferenz-
musters. Dieses Substratpotenzial ibernimmt die Funktion einer zweiten Ober-
fliche in unseren Experimenten.

Z ist dabei eine Konstante die iiber eine geeignete Normierung bestimmt werden
muss. Durch Inversion der Boltzmannverteilung folgt:

4G
T In(P (7)) + In(2) (2.36)

Da P(7) eine Wahrscheinlichkeitsverteilung darstellt, muss diese entsprechend
normiert werden:

+o0o

P(F)dr =1 (2.37)

—0o0
Der Vorfaktor Z wird {iber diese Normierung bestimmt. Dies ist im Experiment
oft nicht moglich, da bei hohen Potenzialstirken die Kolloide im Zentrum der
Minima gefangen sind. Durch diese starke Lokalisierung der Partikel wird nur
ein kleiner teil des Potenzials abgefragt, der eine Bestimmung von Z unmoglich
macht. Somit geniigt Gleichung [2.36] nur um relative Potenzialunterschiede zu
berechnen. Eine weitere Moglichkeit wird in 2.7.6] gezeigt und wird zur Bestim-
mung von V(r) in dieser Arbeit verwendet.

2.7 Aufbau des Experiments

In diesem Abschnitt wenden wir uns der technischen Seite des Experiments zu
und beantworten die Fragen, wie das Wissen aus den vorherigen Abschnitten
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Abbildung 2.5: Die Probenhalterung, eine Durchflusskiivette vom Typ 137-QS
der Firma Hellma [1].

angewendet werden kann. So erzeugen wir einen kolloidalen Kristall mit hexago-
naler Struktur und fangen die Partikel in unserer optischen Potenziallandschaft.
Diese stellen die beiden Kontaktflichen in unserem tribologischen Experimen-
ten dar. Zudem benétigen wir eine treibende Kraft, welche die Kontaktflichen
gegeneinander scheren. Um dies zu erzeugen, nutzen wir einen Piezo-Aktuator
und bewegen die Probe auf einer linearen Achse. Durch das Zusammenspiel von
dabei auftretenden Stokeschen Kréften und dem Substratpotenzial wird die Mo-
nolage iiber das Potenzial bewegt. Durch den Strahldruck eines zweiten Laser
wird die vertikale Fluktuation der Kolloide reduziert, damit sich ein zweidimen-
sionaler Kristall ausbilden kann. Die Kolloide werden wihrend des Experiments
iiber ein Mikroskop beobachtet und deren Bewegung von einer CCD-Kamera
aufgezeichnet.

2.7.1 Die Probe

Die Eigenschaften eines kolloidalen Kristalls hdngen mafgeblich von der Paar-
wechselwirkung der Kolloide ab. Diese wird durch die Menge geltster Ionen in
dem L&sungsmittel bestimmt. In dieser Arbeit verwenden wir ladungsstabili-
sierte Polystyrolpartikel (PS), die in hochreinem Wasser dispergiert sind. Ist
die Salzkonzentration zu hoch, so kommen sich die Partikel zu nahe und die
Oberflachen spiiren eine starke Van-der-Waals Wechselwirkung. Dies fiihrt zum
Verklumpen der Probe und muss vermieden werden. Dazu wird das Losungs-
mittel zusétzlich deionisiert. Wie in Gleichung gezeigt, hingt die Debye-
Abschirmlinge Ap = x~! von der Tonenkonzentration ab. Nimmt diese zu, so
nimmt die Reichweite des Yukawa-Potenzials ab. Um eine konstant niedrige lo-
nenkonzentration zu erreichen, befindet sich die Probe wihrend der Messung in
einer Durchflusskiivette aus Quarzglas der Firma Hellma (Abb. 2.5). An die-
ser ist ein Wasserkreislauf angeschlossen, siche Abb. So kann die Ionen-
konzentration iiber einen Ionentauscher in der Zelle reguliert werden [82]. Die
Schichthohe der Zelle betrégt 200 pm, obwohl die Kolloide sehr viel kleiner sind.
Denn in einem noch diinneren Kanal wiirden die auftretenden Kapilarkriaft den
Durchfluss des Wasserkreislaufs beeintréchtigen.
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Abbildung 2.6: Schema des Deionisationskreislaufs

Der Deionisationskreislauf besteht aus mehreren Plexiglasgefifsen, die mit Schliu-
chen aus Teflon und Tygon verbunden werden. Diese Materialien eigen sich
besonders, da sie wenige Ionen ans Wasser abgeben. Die Tygonschlduche sind
weicher und biegsamer als die aus Teflon und dienen hauptsichlich als kurze
Verbindungselemente. Eine peristaltische Pumpe treibt diesen Kreislauf an und
driickt das Wasser durch ein Gefafs, das zu c. a. dreiviertel mit lonentauscher
befiillt ist. Dieser besteht aus einem Gemisch Namens Serdolit von der Fir-
ma Serva. Die beiden Komponenten bestehen aus blauen Partikel und gelben
Partikeln, die jeweils OH~ und H* Ionen aus dem Wasser heraus filtern. Diese
Kiigelchen besitzen einen Durchmesser von 0,3 bis 1,2 mm und werden von zwei
Netzen die im Ionentauschergefifs sitzen eingesperrt. Dadurch befindet sich aber
auch immer eine kleine Luftblase in diesem Gefifs. Diese sollte so klein wie mog-
lich sein, was durch eine von aufen einwirkende Erschiitterung erreicht werden
kann. Zudem ist darauf zu achten, dass die Durchflussrichtung des Wassers so
gewdhlt wird, dass es zuerst durch die Luftblase und anschliefend durch den
lonentauscher stromt. Ansonsten wird die notwendige niedrige Ionenkonzentra-
tion in der Zelle nicht erreicht. Im néchsten Gefaf befindet sich eine Elektrode
zur Messung der Leitfahigkeit o; des Wassers. Diese ist proportional zur Ionen-
konzentration und misst damit die Stérke der Paarwechselwirkung (Upp). Im
Experiment kann unter idealen Bedingungen eine Leitfdhigkeit von o; = 60 n.S
erreicht werden. Die Kolloide bilden einen gleichméfigen Kristall wenn o; < 90
nS ist.

42



0000000000 0000000000000000000¢

00000000 0000000000 (®) (®) ®)
>.o°o°o°o°o°o:o°ooo:o:o°o°o°o°o°o:o:o:o°o°o°oZo°oZo:o°o:o§ ’ OO OO 000000 (@) o (@)

0000
20000000000000000000000000000¢

A o
000000000000000000000000000001
10000000000 0000000000000000000

Abbildung 2.7: a) Aufnahme einer kolloidalen Monolage, der Skalenbalken re-
prisentiert eine Lange von 24 ym. b) Reduzierung des Systems auf zwei Raum-
dimensionen durch den Strahldruck eines Lasers [1]

2.7.2 Probenpriparation

Fiir eine erfolgreiche Messung benétigen wir einen homogenen zweidimensiona-
len Kristall, siehe Abb. [2.7|a). Diesen erzeugen wir aus Polystyrol (PS) Partikel
mit einem Durchmesser von @ = 3,9 um von der Firma MicroParticles (Typ:
PS-COOH-L1707). Deren Oberfliche ist mit einer Carboxylgruppe funktionali-
siert, welche zur Ladungsstabilisierung dient. Zu Beginn der Probenpraparation
wird der Deionisationskreislauf eingeschaltet, da dieser 30 bis 60 Minuten ben6-
tigt, um die Leitfdhigkeit auf 60 nS zu reduzieren. Als Néchstes fiillen wir 150
ul der Stammldsung unserer PS Partikel mit einem Kolloidanteil von 10 Mas-
senprozent in eine Eppendorfphiole. Dieser geben wir 800 ul hochreines Wasser
aus einem weiteren Deionisationskreislauf hinzu und vermischen die verdiinnte
Losung in einem Ultraschallbad, bis die Kolloide gleichmafig in dieser verteilt
sind. Anschliefsend werde die Kolloide in einer Zentrifuge durch Sedimentation
getrennt. Das Wasser kann nun mit einer Pipette abgesaugt werden und wird
nicht weiter bendtigt. Nun fiillen wir die konzentrierte Kolloid Lésung erneut
mit 800 wl hochreinem Wasser auf. Dieser Reinigungsprozess dient zur Reduzie-
rung der Ionenkonzentration in unsrer Probe und wird 3 bis 4 mal wiederholt.
Bei der letzten Spiilung wird nicht das gesamte Wasser aus der Phiole entfernt,
sondern nur 700 bis 750 wl. Die Kolloidkonzentration in der fertigen Probe ist
ein Beitrag zur Regulierung der Gitterkonstanten ag in unserem Kristall.

Von der so préparierten Probe werden nun 50 pl auf den Grund des Wasserreser-
voirs unseres Kreislaufs injiziert. Nun wird die Kolloidlésung in die Hellmazelle
gepumpt. Hier bietet sich uns eine weitere Moglichkeit ag zu manipulieren, denn
die Lsung weist einen sichtbaren Konzentrationsgradienten auf. Haben wir die
gewiinschte Konzentration in der Zelle eingestellt verschliefen wir die Offnun-
gen, indem wir die Schliuche abklemmen. So verhindern wir eine Anderung der
Teilchenzahl in der Zelle und reduzieren die lonenzufuhr in unsere Probe.

In der Zelle sedimentieren die Partikel langsam auf den Grund, da deren Dichte
grofer als die von Wasser ist (px = 1,05 g/em® und pg,o0 = 0,998 g/cm?).
Aufgrund dieses geringen Unterschiedes reichen thermische Fluktuationen aus,
sodass sich keine gleichmiftige Monolage ausbildet. Die Groéfsenordnung dieser
Fluktuationen lédsst sich durch den Auftrieb F4 der Partikel abschatzen. Fir
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diesen gilt:

4
Fa=gVAp=g- 7R px = pi0) (2.38)

mit der Fallbeschleunigung g und dem Partikelvolumen V. Somit ergibt sich fiir
die Fluktuationslinge Lp:

kpT

Lp= -8~
= vap

(2.39)
In unserem Experiment entspricht F4 ungefdhr 16 fN und die Fluktuations-
lange in etwa 15% des Partikelradius (Lp o 260 nm).

Um diese Fluktuation zu unterdriicken, nutzen wir einen Verdi V2 Laser mit ei-
ner Zentralwellenldnge von A = 532 nm. In der Beobachtungsebene betragt der
Strahldurchmesser ungefdhr 1 pm und trifft in einem 0° Winkel auf die Probe,
siehe Abb. b). Dadurch reduziert sich Ly auf unter 2% des Partikelradius,
und die Kolloide sind in allen drei Raumrichtungen eingeschrankt und durch die
elektrostatische Repulsion entsteht ein hexagonaler Kolloidkristall [83]|. Abhén-
gig von der Teilchendichte in der Hellmazelle und der repulsiven Wechselwirkung
kénnen Gitterkonstanten von 5 bis 7 um realisiert werden.

2.7.3 Der Strahlengang

In unserem Experiment erzeugen wir eine optische Potenziallandschaft, indem
wir den Laserstrahl in drei Teilstrahlen aufspalten und diese in der Probenkam-
mer iiberlagern [84]. Durch die geschickte geometrische Anordnung der Teil-
strahlen lassen sich Interferenzmuster mit variabler Periodizitit a; und Struk-
tur erzeugen. Fine Skizze des Aufbaus ist in Abbildung zu sehen.

Der erste Laser in unserem System ist ein Verdi V18 DPSS Laser von Coherent.
Seine hohe Kohérenzlinge von 60 m ergibt sich aus seiner schmalen Linienbrei-
te von 5 M Hz. Zusammen mit einer geringen Beugungsmafzahl (M? = 1,1)
eignet sich dieser Laser fiir die Generierung der benétigten ausgedehnten Inter-
ferenzmuster. Die Strahlstabilitit wird mit unter 2 prad angegeben, doch hier
ist Vorsicht geboten. Bei einem Strahlenweg von {iber 3 m Lénge wie in diesem
Aufbau fiihrt dies zu einer Positionsdnderung von bis zu 6 um in der Probe-
nebene. Dies entspricht der Gitterkonstanten des Substratpotenzials und kann
zu Stérungen im Experiment fiihren. Optische Elemente wie Linsen kénnen bei
préziser Justage zu einer passiven Reduzierung dieser Fluktuationen in der Fo-
kusebene fithren. So kann eine Positionsidnderung des Lasers von unter 3 um
erreicht werden. Aus diesem Grund ist die genaue Ausrichtung des Lasers fiir
dieses Experiment unverzichtbar.

Der Laserstrahl wird nun iiber mehrere Spiegel auf einen akustooptischen Mo-
dulator gelenkt. Dieser kann dazu genutzt werden die Intensitét, Richtung oder
auch die Wellenldnge eines Laserstrahls zu dndern. Dafiir wird eine stehende Ul-
traschallwelle in einem Quarzkristall erzeugt. Durch die Dichtemodulation in der
Kristallstruktur entsteht so ein Gitter, an welchem der Laser gebeugt wird, siehe
Abb. a). Wir verwenden einen AOM der Firma AA Opto-Electronics (Typ:
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Abbildung 2.8: Skizze des optischen Aufbaus bis zum Probenbereich.
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Abbildung 2.9: a) Skizze eines akustooptischen Modulators (AOM) . b)
Kalibrationskurve eines AOMs. Die rote gestrichelte Linie ist ein Fit an die
Datenpunkte.

45



MCQ110-A2-Vis), bei dem die Amplitude der Schallwelle gesteuert werden kann.
Dadurch kénnen wir die Intensitidt der ersten Beugungsordnung variieren. Dies
hat den Vorteil gegeniiber der Anderung der Ausgangsleistung des Verdi-Lasers,
dass keine Positionsdnderung des Strahls aufgrund von thermischen Ausgleich-
sprozessen im Laserkopf auftritt. Die maximale Energiedichte des Lasers im
AOM muss unter 100 W/mm? liegen, da sich sonst eine thermische Linse aus-
bilden kann, die zu einer unkontrollierbaren Divergenz des Lasers fithrt. In Ab-
bildung b) ist eine typische Kalibrationskurve fiir einen AOM dargestellt.
Da die Intensitét der ersten Beugungsordnung (blaue Punkte) nicht linear mit
der Eingangspannung des AOMs zusammenhéngt, verwenden wir ein Polynom
siebter Ordnung (rote gestrichelte Linie) um diesen zu kalibrieren. Die Linsen
L1 (fi = 200 mm) und L2 (fy = 50 mm) bilden das erste konfokale Teleskop
in diesem Aufbau und dienen dazu den Strahldurchmesser @g des Verdi-Lasers
von 2,25 mm auf 0,56 mm zu reduzieren. Das verhindert ein Abschneiden des
Laserstrahls durch die Apertur des AOMs von 222 mm?. Wenn in dieser Arbeit
vom Strahldurchmesser gesprochen wird, ist damit immer die Halbwertsbreite
der Intensititsverteilung des Strahls gemeint. Hinter dem AOM befindet sich
das néchste Teleskop (Linsen L3 und L4), mit dem der Strahl wieder auf seinen
urspriinglichen Durchmesser aufgeweitet wird. Um den Strahldurchmesser kon-
trolliert fiir unser Experiment einzustellen, nutzen wir ein drittes Teleskop. Fiir
die Justage des Strahlenganges liegen die Fokusse der Linsen L5 (f; = 80 mm)
und L6 (f; = 200 mm) aufeinander. Fiir die Messungen wird dieses Teleskop
aber dejustiert, sodass wir unser Interferenzmuster in der Probenebene durch
einen divergenten Strahl verbreitern kénnen.

Der n#chste Teil des Aufbaus besteht aus einer Reihe von polarisierenden Strahl-
teilern (P1 - P3) und A\/2 Platten, mit denen ein abgewandeltes Mach-Zehnder-
Interferometer aufgebaut wird und unseren Laserstrahl in mehrere Teilstrahlen
aufteilt. Die Kombination aus Strahlteilern und A/2 Platten ermdglicht es uns
die Intensitit der einzelnen Teilstrahlen aneinander anzupassen, um ein homoge-
nes Interferenzmuster zu erzeugen. Eine Reihe von Glasscheiben mit einer Starke
von 1 ¢m befinden sich im Strahlengang, um durch eine geeignete Verkippung
dieser die Hohe der Teilstrahlen einstellen zu kénnen. Zusammen mit den Refle-
xionsprismen (RP1 - 3) lasst sich so die Position jedes einzelnen Strahls préizise
ausrichten, um verschiedene Geometrien fiir das Interferenzmuster zu erstellen.
Da die einzelnen Strahlen auf dem Weg zum Probenbereich rdumlich sehr dicht
beieinander liegen, nutzen wir an dieser Stelle Reflexionsprismen anstelle von
Spiegeln, da diese ohne einen Rahmen montiert werden kénnen, der die jeweils
anderen Strahlen blockieren konnte.

Im Probenbereich werden die Teilstrahlen mit einer Linse L7 (f = 160 mm) in
die Ebene der Kolloide fokussiert, siehe Abb. a). Dabei iiberlappen sich die
Strahlen und interferieren miteinander. Durch das Zusammenspiel der Strahl-
aufweitung durch das dritte Teleskop (L5 und L6) zusammen mit der Linse L7
kann das Interferenzmuster auf einen Durchmesser von bis zu 2 mm ausgedehnt
werden. Die Intensitdtsdnderung dieses Interferenzmusters aufgrund der gauf-
schen Intensitétsverteilung der Laserstrahlen in unserem Sichtfeld (400 pm) ist
somit kleiner als 5 %. Aufgrund sogenannter Speckles [86] die in koh#rentem
Laserlicht auftreten entstehen lokale Intensitétsdnderungen von iiber 10 %. Was
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f=160mm, a,=5.0pm

i A=532nm, r,=11.3mm
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Abbildung 2.10: a) Skizze des optischen Aufbaus im Probenbereich. b) Para-
meter fiir die Berechnung des Gitterkonstanten ar. ¢) Schablone zur Ausrich-
tung der Laserstrahlen fiir ein hexagonales Gitter.

sich direkt auf die Stirke der optischen Pinzetten auswirkt.

In Abbildung b) wird schematisch die Geometrie zur Erzeugung des Inter-
ferenzmusters dargestellt. Um die Laserstrahlen entsprechend zu justieren, wird
eine Papierschablone vor die Linse L7 eingesetzt. Ein Beispiel fiir eine solche
Schablone ist in Abb. c¢) zu sehen. Die Laser miissen die Eckpunkte des
Dreiecks priazise treffen. Die Groke des Dreieckes kann mit der Formel aus
dem Abschnitt berechnet werden. Fiir die dargestellte Geometrie ergibt sich
mit dem Radius r; des Aulenkreises vom Dreieck, dem Fokus der Linse L7 f
und dem Winkel zwischen den Teilstrahlen ©:

_ 2

rr =
3ar,

(2.40)
Hinter der Probenhalterung befindet sich das Objektive, mit dem wir die Kol-
loide abbilden. Der Aufnahme einer Messung widmen wir uns im nichsten Ab-
schnitt.

2.7.4 Videomikroskopie

Die verwendeten Kolloide haben eine Gréfe von einigen Mikrometern und le-
gen durch Diffusion innerhalb von wenigen Sekunden eine Strecke die ihrem
Durchmesser entspricht zuriick. Dadurch ist es mdglich, sie mithilfe der digita-
len Videomikroskopie direkt zu beobachten. Wir verwenden zwei CCD-Kameras
von IDS (Typ: USB2.0 uEye 2250 SE), um die Kolloide getrennt von dem Sub-
stratpotenzial betrachten zu konnen. Der CCD-Chip hat eine Auflésung von
1600x1200 Pixel, was in unserem Experiment 364 pum x 272 um entspricht. Zur
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Abbildung der Probe nutzen wir ein Mikroskopobjektiv von Nikon mit einer
20 fachen Vergrofserung, einem Arbeitsabstand von 24 mm und einer numeri-
schen Apertur von 0,4. Als Okular benutzen wir eine Linse mit einer Brennweite
von f = 200 mm. Dies erlaubt uns mehrere Tausend Partikel gleichzeitig zu
beobachten. Zur Beleuchtung der Kolloide benutzen wir rotes Licht aus einer
Photodiode (A = 650 nm) welches von oben auf die Probe gestrahlt wird. Die
Diode befindet sich im Fokus einer Linse, sodass unser Sichtfeld gleichmé&fig
ausgeleuchtet wird. Wir benutzen also ein Durchlichtmikroskop, bei dem der
Strahlengang der Beleuchtung und der Laser auf der gleichen optischen Achse
liegen und in die gleiche Richtung zeigen. Damit beide Lichtquellen die Probe
treffen nutzen wir einen dichroitischen Spiegel, der das griine Licht des Lasers
reflektiert, aber fiir das rote Licht der Diode transparent ist.

Die hohe Intensitat des Lasers (I = 18 W) ist hinreichend um das emp-

ﬁ
|
{
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W

Abbildung 2.11: Darstellung des Mikroskops mit den beiden verwendeten
CCD-Kameras.

findliche Objektive zu beschidigen. Darum befindet sich vor diesem ein weiterer
dichroitischer Spiegel, der tiber 99,9 % der Laserleistung reflektiert. Dieser ist
leicht geneigt, sodass der Strahl auf einen Beamblock trifft, wodurch eine zusétz-
liche Aufheizung der Probe verhindert wird. Ein dritter dichroitischer Spiegel
teilt hinter dem Okular das Licht der Diode und des Lasers auf die beiden
CCD-Kameras. Zusitzliche Absorptionsfilter vor den Kameras filtern Streu-
und Umgebungslicht heraus, sodass nur die Kolloide auf CCD1 und nur das
Interferenzmuster auf CCD 2 detektiert werden. Die Bilder der Kameras wer-
den von einem Labviewprogramm ausgelesen und als eine Sequenz aus JPEG
Dateien gespeichert. Die Positionen der Kolloide kénnen anschliefend iiber ein
Intensititsschwellwertverfahren ermittelt werden. Anschliefend kénnen wir die
Trajektorien jedes einzelnen Partikels analysieren. Die réumliche Auflésung Az
mit dem die Positionen bestimmt werden kénnen, ergibt sich aus der Anzahl
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Abbildung 2.12: a) Photo des Probenbereichs. Die Hellmazelle sowie der Ver-
schiebetisch sind markiert. b) Bestimmung des effektiven Reibungskoeffizienten
Yeff durch das mittlere Verschiebungsquadrat (Ar?) als Funktion der Zeit ¢.

der Pixel pro Kolloid np;; und der Vergroferung B .

Ag = DM (2.41)

v/ Mpiz

So kénnen wir die Ortsauflésung auf c.a. 30 nm abschitzen.

2.7.5 Stokesche Kraft

Fiir Reibungsexperimente bendtigen wir eine treibende Kraft, die auf eine un-
serer Kontaktflichen wirkt. Dies kann dadurch realisiert werden, indem wir den
Probenhalter, in dem unserer Kolloide schwimmen, bewegen. Werden diese nun
von dem Substratpotenzial festgehalten, so stromt das Lésungsmittel an ihnen
vorbei und generiert eine Stokesche Kraft F', welche proportional zum relati-
ven Geschwindigkeitsunterschied Av ist. Diese Kraft erhalten wir, wenn wir die
Navier-Stokes-Gleichung 16sen. Ihre allgemeine Form lautet:

0
g<at+ﬁ-v> -0 = —grad(p) + o+ § + nAv (2.42)

Hier ist n die Viskositdt des Losungsmittels, p der Druck und g die Dichte der
Fliissigkeit. Der Term nAv beschreibt dabei die Reibung, welche an der Kuge-
loberfliche auftritt und erschwert die Losung dieser Gleichung erheblich. Fiir
eine Kugel, die von einer inkompressiblen Fliissigkeit umstromt wird lésst sich
Gleichung fiir kleine Stromungsgeschwindigkeiten deutlich vereinfachen.
Ob in einer Fliissigkeit Wirbel an einer Oberfliche entstehen kann iiber die
Reynoldszahl (Re) bestimmt werden:

_ ovd
n

Re (2.43)

Fiir eine Kugel ist d deren Durchmesser. Fiir unser System bedeutet dies mit
0(H20,20°) = 998 kg/m3, n(H20,20°) = 1,0 mPa - s , d = 3,9 um und
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v = 1 pwm/s eine Reynoldszahl von Re ~ 4 -107%. Dies zeigt uns, dass der
problematische Trigheitsterm in Gleichung[2.42] vernachléssigt werden kann, da
hier das viskose Verhalten des Systems iiberwiegt. Somit folgt mit f als externe
Kraft welche die Fliissigkeit antreibt:

F+nAG—Vo=0 (2.44)
Nutzen wir nun noch die Kontinuitatsgleichung

0

a—f + div(o?) = 0 (2.45)
und bedenken die oben genannten Annahmen, so gilt:

0-div(v) =0 (2.46)

Damit wird die Navier-Stokes-Gleichung analytisch losbar und wir erhalten die
auf eine Kugel ausgeiibte Kraft F":

F = 6mRv = ~yv (2.47)

~ wird als der hydrodynamische Reibungskoeffizient bezeichnet und ist mit der
Diffusionskonstanten D verkniipft, wie in Gleichung gezeigt wurde.

Auf diese Weise konnen wir dieselbe Kraft auf jedes Kolloid in unserer Monolage
wirken lassen und diese {iber das Substratpotenzial treiben. Der Probenhalter
wird mittels eines XY-Piezoverschiebetisches der Firma Physik Instrumente (PI)
GmbH (Typ: P-542.2CD) bewegt, sieche Abb. a). Der maximale Fahrweg
liegt bei 200 pum mit einer Positionsauflésung von 0,7 nm.

Da unsere Kolloide aber nicht frei in Threm Losungsmittel herum schwimmen
sondern sich gegenseitig beeinflussen und sich ebenso die Ndhe zum Boden des
Probenhalters bemerkbar macht, miissen wir diese Einfliisse beriicksichtigen.
Dies fithrt zu einem erhthtem effektivem Reibungskoeffizienten v, > v in
Gleichung [88]. Die Anderung im hydrodynamischen Verhalten eines kleinen
kugelférmigen Objektes in der N&he einer Wand wurde von Brenner beschrieben
in [89).

In unserem Fall bestimmen wir .7y tiber das mittlere Verschiebungsquadrat
(Ar?) der freien Monolage. Dafiir wird das Substratpotenzial ausgeschaltet und
die treibende Kraft auf ' =0 fNN gesetzt. Nun betrachten wir die Trajektorien
der Kolloide und berechnen (Ar?) als Funktion der Zeit wie es in Abbildung
b) dargestellt ist. Der effektive Reibungskoeffizient kann dann durch die
Steigung eines linearen Fits an die ersten 4 bis 7 Datenpunkte berechnet werden.
In diesem Anfangszeitraum von c. a. zwei Sekunden ist die Steigung der Kurve
nahezu linear. Fiir hinreichend groke Zeiten geht (Ar?) in Sittigung. Dies ist ein
Mafs fiir die Stérke der elektrostatischen Wechselwirkung zwischen den Kolloiden
und zeigt deren Lokalisierung im Kristallgitter an.

2.7.6 Kalibration

Zu jeder griindlichen Analyse von Messdaten gehort auch eine exakte Charakte-
risierung der aufgezeichneten Parameter des Experimentes. Da nicht alle Mess-
daten direkt zuginglich sind wie zum Beispiel die Potenzialstarke, miissen wir
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Abbildung 2.13: a) Paarkorrelationsfunktion zur Bestimmung der Gitterkon-
stanten unseres Kristalls und des Substrates. b) Energiedichte w in der Probe-
nebene als Funktion der am gerit eingestellten Intensitét. ¢) Potenzialstirke Uy
als Funktion der Energiedichte w.

diese aus elementaren Messgrofien berechnen.

Beginnen wir mit der Skalierung unseres Systems. Zur Kalibrierung der CCD
Kamera verwenden wir eine sogenannte Ronchislide oder Kalibrationsplatte.
Dies ist eine Strichplatte mit einem exakt normierten Abstand zwischen den
einzelnen Markierungen. Die von uns verwendete Platte besitzt 150 Linien pro
mm. Mit unserer Vergréferung beobachten wir 53 Linien auf der CCD, die sich
iiber 1558 Pixel erstrecken. Dies filhrt zu einem Umrechnungsfaktor von 4,4
Pixel pro pum.

Die Gitterkonstante unseres kolloidalen Kristalls und des Substratpotenzials
erhalten wir aus der Paarkorrelationsfunktion g(r) der jeweiligen hexagonalen
Struktur, siehe Abbildung a). Dafiir ermitteln wir zuerst die Positionen
aller Kolloide in unserem Bild und bestimmen anschliefsend fiir jedes Kolloid
die Absténde zu allen anderen. Diese stellen wir nun in einem Histogramm dar
und bestimmen den Schwerpunkt des ersten Peaks. In unserem Fall nutzen wir
dafiir einen Gauffit.

Werfen wir nun einen Blick auf die Kalibration der Potenzialstérke unseres In-
terferenzmusters. Im ersten Schritt messen wir die Intensitét der Laserstrahlung
direkt vor unserem Probenhalter und erhalten so einen Umrechnungsfaktor von
ungeféhr F.ry = 0,3 bis 0,4 zwischen der eingestellten und gemessenen Leis-
tung. Dies bedeutet, dass iiber 50% der Laserleistung an der Vielzahl von ver-
wendeten optischen Komponenten verloren geht. Einen grofsen Teil davon Macht
der AOM aus, der maximal 70% der Laserleistung in die von uns benutzte erste
Beugungsordnung iiberfiihrt. Im zweiten Schritt bestimmen wir den Durchmes-
ser des Lasers dy in der Probenebene und erhalten je nach Einstellung des
dritten Teleskops einen Wert von d;, = 1 bis 2 mm. So kénnen wir die Ener-
giedichte w berechnen. In Abbildung ist w als Funktion der eingestellten
Laserintensitdt Ise; aufgetragen mit dy, =2 mm und E.rr = 0,4. Die Steigung
betriigt dann my, = 0,078 1.
Die Potenzialstirke Uy erhalten wir nun indem eine verdiinnte Kolloidlésung
iiber unser Substratpotenzial gezogen wird. Diese Messung wiederholen wir fiir
verschiedene Energiedichten. Fiir jedes w erh6hen wir solange die treibende Kraft
F, bis die Kolloide nicht linger vom Substrat festgehalten werden. Diese Kraft
wird mit Fig bezeichnet un zusammen mit der Gitterkonstanten des Substrates
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ay, kénnen wir wie folgt Uy berechnen:

9ar F
Uy = “2L21S (2.48)
8m
Das Ergebnis dieser Kalibrationsmessung ist in Abbildung c¢) zu sehen. Ein

. o . . knTmm?2
linearer Fit liefert eine Steigung von 61 ~E57.
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3 Resultate

3.1 Shapiro Steps

In diesem Kapitel beschéftigen wir uns mit den tribologischen Eigenschaften ei-
ner kolloidalen Monolage, die iiber eine zeitlich variierende Potenziallandschaft
getrieben wird. Ein solches Szenario entspricht einem atomar glatten Kontakt,
dessen Oberflachen durch langwellige Phononen oder Ultraschallschwingungen
eine zeitliche Modulation erfahren und die Wechselwirkung zwischen den Kon-
taktflachen keine Konstante mehr darstellt. Hierbei handelt es sich um ein nicht-
lineares System, welches weit aus seinem Gleichgewichtszustand heraus betrie-
ben wird. Solche Systeme neigen zu unerwarteten und vielfdltigen Phinomenen
und sind daher von hohem Interesse fiir die Forschung. Besonders erstaunlich ist,
dass dieses Modell in seiner allgemeinen Form auch in Bereichen eine Anwendung
findet, die zundchst wenig mit Reibung in Verbindung gebracht werden. Doch
die kollektive Dynamik beschreibt auch Vorgédnge in verschiedenen elektrischen
und Quantenmechanischen Systemen, siehe [3.1.1] Dies ist auf die allgemeine
Natur des Frenkel-Kontorova (FK) Models zuriickzufiihren. Unser Experiment
ist ideal fiir die Untersuchung solcher Phénomene, da wir alles Prozesse die in
der Kontaktfliche ablaufen in Echtzeit beobachten kénnen.

Wird eine Monolage iiber ein Substrat mit periodisch modulierter Starke getrie-
ben, so kann es zu einer Synchronisation zwischen der Bewegung der Partikel
und dieser Modulation kommen [90]. Auf diese Weise kann die Monolage sich
in der Periodendauer T, der Modulation nur um ein ganzzahliges Vielfaches
der Gitterkonstanten aj, propagieren. Dies fiihrt zu einer teilweise von der trei-
benden Kraft F' unabhingigen Geschwindigkeit vy der Monolage, was sich in
einer ausgeprigten Stufenstruktur in der Kraft-Geschwindigkeitskurve dufsert.
Ein Teil der durch F' an den Kristall geleisteten Arbeit fithrt zu einer Defor-
mation des Kristallgitters, die topologische Solitonen erzeugen und zu einem
zusatzlichen Propagationsmechanismus fithren [31]. Diese beiden Mechanismen
konkurrieren miteinander und kénnen sogar zur Unterdriickung des jeweils an-
deren fithren. Dieses Szenario entspricht einem erweiterten FK-Modell, bei dem
die Potenzialtiefe mit der Frequenz w oszilliert, wie wir es in diesem Experiment
umsetzen. Ein etwas anderer Ansatz, der zu einem &hnlichen Resultat fiihrt,
ist die treibende Kraft zu modulieren anstelle von der Potenzialstéirke. Auch
hier kommt es zu einer Synchronisation zwischen der Teilchenbewegung und der
modulierten Kraft [91].
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Abbildung 3.1: a) Schematische Darstellung eines Josephson-Kontaktes (JK).
Hier mit einem Isolator als Trennschicht zwischen den beiden Supraleitern (SL).
b) Typische Strom-Spannungs-Kennlinie eines JKs. [93] ¢) Tunnelstrom I als
Funktion der Spannung U in einem JK unter dem Einfluss eines externen elek-
tromagnetischen Wechselfeldes. |94]

3.1.1 Theorie und Motivation

Wie bereits erwahnt ist das FK-Modell ein hdufig genutztes Modell in der Tribo-
logie, aber auch in anderen Bereichen der Physik. Ein Beispiel fiir die Niitzlich-
keit und Vielfaltigkeit des FK-Models zeigt sich in einer speziellen Anwendung
des Josephson Effekts [92]. Hierbei handelt es sich um das Tunneln von Cooper-
Paaren durch eine wenige nm diinne Trennschicht zwischen zwei Supraleitern
(SL), wie es in der Abbildung a) gezeigt ist. Ein Beispiel fiir eine iibliche
Strom-Spannungs-Kennlinie eines solchen Kontaktes ist in Abbildung b) ge-
zeigt. Markant ist die Sattigung der Spannung U, bei kleine Stromen I, sowie
der zwischen den Grenzwerten —I; und I; alternierende kritische Strom I, fiir
U.=0¢€V.

Fiir einen JK kann der Strom iiber folgende Gleichung berechnet werden [95]:

I.(t) = I.sin(9) (3.1)

Hier ist 0 = ¢1 — ¢o die Phasendifferenz in den Wellenfunktionen des Cooper-
Paares in den beiden Supraleitern. Fiir diese gilt mit dem magnetischen Fluss-

quantum ®g = 2%:
06  2eU,
- = = 27U, /® 2
o = o = 27U/ (32)

Betrachten wir zuerst den DC Josephson-Effekt mit einer konstanten Spannung,
ohne die Einwirkung eines dufseren Feldes, dann oszilliert die Phasendifferenz mit
der Frequenz fo:

2el
Jo= . (3.3)
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Somit folgt fiir Gleichung
I.(t) = I.sin(fot) (3.4)

Hieran sehen wir, dass I.(t) mit einer hohen Frequenz von fy = Up - 483,6
GHz/mV schnell oszilliert. Dies fiihrt zu einer Emission von Elektromagneti-
scher (EM) Strahlung im Mikrowellenbereich, welche leicht zu detektieren ist.
Eine Folge der Dampfung, welche die Cooper-Paare erfahren, wenn sie die Bar-
riere {iberwinden. Mit einer dhnlichen Uberlegung verstehen wir auch, warum
JKs empfindlich auf dufsere Felder reagieren und besonders prizise Detektoren
fiir diese sind.

Der AC Josephson-Effekt unterscheidet sich vom vorherigen Fall dadurch, dass
wir nun eine zusétzliche mit der Frequenz f oszillierende Spannung U, (t) an den
JK anlegen. Dadurch dndert sich Gleichung wie folgt:

Ie(t) =1 Sin(50 + f()t) +

26?6 sin(ft) - cos(dp + ft) (3.5)

h

Der erste Term beschreibt wie zuvor einen oszillierenden Strom, der im zeitli-
chen Mittel verschwindet. Der zweite Term jedoch kann unter der Bedingung
m- f = fo mit m € N einen endlichen Wert grofer Null erreichen. Dies fiihrt zu
einem sprunghaften Anstieg von I.(¢) und wird als Shapiro Spikes bezeichnet.
Ein &hnlicher Effekt tritt auf, wenn ein JK im DC Modus betrieben wird aber
einem duferem elektromagnetischem Wechselfeld ausgesetzt wird. In diesem bil-
det sich eine charakteristische stufenférmige Kennlinie aus, welche als erstes von
Shapiro im Jahr 1962 nachgewiesen wurde. Ein Beispiel fiir eine solche Kurve
ist in Abb. c¢) dargestellt und wird auch als Devils-Staircase bezeichnet. Die
Stufen in dieser Kurve werden nach ihrem Entdecker benannt, Shapiro Steps.
Sowohl die Stufen als auch die Spikes kénnen als eine Art der Synchronisation
betrachtet werden. Bei der sich das System mit einer oszillierenden treibenden
Kraft synchronisiert, wenn dessen Eigenfrequenz ein ganzzahliges Vielfaches von
% entspricht. Solche Phanomene treten oft in Systemen mit zwei konkurrieren-
den Frequenzen auf. Dies ist auch in unserem Experiment der Fall in dem die
Periodizitdt des Substratpotenzials a;, mit der Modulationsfrequenz der Stérke
dieses Potenzials konkurriert. Hier sehen wir die elegante Verkniipfung von zwei
vollig unterschiedlichen Systemen, die mit einem gemeinsamen einfachen Modell
charakterisiert werden kénnen.

Nanotribologie und Ultraschall

Es ist allgemein bekannt, dass die Reibung zwischen zwei Korpern durch Vibra-
tionen und Schwingungen der Kontaktflachen beeinflusst werden kann [96] [97].
Meisten wird die Reibung auf diese Weise reduziert, doch auch der andere Fall
ist bekannt und wird im Falle des Ultraschallschweiffens industriell im Bereich
der Mikroelektronik genutzt.

Fir makroskopische Objekte lassen sich diese Zusammenhinge an einem Stab
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Abbildung 3.2: a) Schematische Darstellung eines oszillierenden Stabes auf
einer rauen Oberfliche. Die treibende Kraft F' fithrt zu einer Bewegung parallel
zur Schwingungsrichtung. b) Relative Reduktion des Haftreibungskoeffizient ppy
als Funktion der Vibrationsamplitude (transducer power) [98]

untersuchen, der an zwei Punkten auf einer Oberfliche aufliegt und dessen Lén-
ge durch eingebaute Piezoelemente oszillieren kann, siehe Abb. a). Eine
erste bemerkenswerte Beobachtung ist, dass sich die Haftreibung durch eine
hinreichend grofse Oszillationsamplitude fiir viele Materialien fast vollstindig
unterdriicken lisst. Eine typische Messung der relativen Anderung des Haftrei-
bungskoeffizient pr hervorgerufen durch eine vibrierende Auflage ist in Abb.
b) gezeigt [98]. Hier ist die Amplitude als Ausgangsleistung des Transducers
A7 aufgetragen, und zeigt, dass ug fiir Apr > 18 Watt bei einer Frequenz von
40 kHz gegen Null geht. Auch fiir den Fall der Gleitreibung ist das Verhalten
von ug bekannt. Die Reibkraft Frs kann aus der Frequenz f der Oszillation
und der daraus resultierenden Geschwindigkeit der Kontaktpunkte vy = %l - f
berechnet werden. Zusétzlich bendtigen wir die Normalkraft Fly, welche auf den
Stab einwirkt, und die Geschwindigkeit dessen Schwerpunktes ©. Da wir hier
zwei Geschwindigkeiten miteinander verglichen werden, nennen wir vg die Os-
zillationsgeschwindigkeit und ¢ die Translationsgeschwindigkeit. Schwingt der
Stab senkrecht zu seiner Bewegungsrichtung und definieren wir ¢ = /vy, so gilt

F
Frs = RGN = pessF (3.6)

V14 (Ceos(f1)?

Wir sehen, dass Frs immer kleiner ist als die Reibkraft ohne Vibration Fg.
Ostzilliert der Stab parallel zu seiner Bewegungsrichtung, so gilt:

o @arcsin((), fir (<1
e paFn, fir ¢>1

(3.7)

Dies zeigt uns, dass wir zwei Félle unterscheiden miissen. Im ersten ist die Trans-
lationsgeschwindigkeit kleiner als die Oszillationsgeschwindigkeit und Fg, wird

o6



Hperpendicular ['] Hparallel [']
a) 12 ; ‘ b) 1.2

1F- B 1
0.8 - 0.8
06/ -, 06
04t fen 0.4
.
0.2 e measurement | 02~ 1 [T measurement
0 ‘ .| = calculation | 0 — calculation
0 05 1 g 15 2 0 05 1 15 2

Abbildung 3.3: Reibungskoeffizient p als Funktion der normierten Geschwin-
digkeit ¢ unter Einwirkung einer Vibration a) senkrecht und b) parallel zur
Bewegungsrichtung (96

von der Vibration reduziert. Ist © aber grofer als vy so erhalten wir das ge-
wohnliche Coulombsche Reibungsgesetz. In Abbildung a) und b) sehen wir
einen Vergleich zwischen den theoretischen Vorhersagen und experimentell be-
stimmten Werten fiir die beiden oben dargestellten Situationen. Auch wenn eine
gewisse Abweichung offensichtlich ist, so stimmen Theorie und Experiment qua-
litativ gut {iberein.

Im oben betrachteten makroskopischen Bereich ist die Gleitreibungskraft nichts
anderes als der zeitliche Mittelwert der zwischen dem Korper und seiner Un-
terlage wirkenden Tangentialkraft. Fiir hinreichend kleine Kontaktfliche sind
die oben gezeigten Gleichungen nicht mehr anwendbar und wir miissen unsere
Betrachtung prézisieren. Dennoch lassen sich auch fiir diese Grofenordnungen
gewisse Vorhersagen formulieren. Zur Vereinfachung betrachten wir in diesem
Fall das Prandtl-Thomlinson-Modell und modifizieren es analog wie im vorhe-
rigen Beispiel. Wir nehmen zwei Massepunkte mit der Gesamtmasse m, deren
Abstand [ sich zeitliche dndert:

I(£) = loAlsin(ft) (3.8)

Hier ist Al die Abstandsénderung der Massen mit einem Gleichgewichtsabstand
von lg. Beide Partikel befinden sich in einem periodischen Potenzial und die
dazugehorige Bewegungsgleichung lautet:

E
mi = F —ni — 70 [sin(k(z — 1(£)/2)) + sin(k(z + 1(t) /2))] (3.9)
Um die Massen zu Bewegen muss eine Kraft Fy o an diese angreifen:
FS70 = F()’ COS(kl0/2)| (310)

Fy kann als die Haftreibungskraft fiir den Fall ohne Vibration angesehen werden
und k = Z—“ ist der reziproke Gittervektor des Potenzials. Wenn wir nun die
Gleichung iiber die Periode T, = 27/ f mitteln erhalten wir:

m(i) = F —n(i) — % (sin(k(z —1(t)/2)) +sin(k(z +1(t)/2)))  (3.11)
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Abbildung 3.4: a)Statische Reibungskraft als Funktion der Amplitude [100]
b) Mittlere Geschwindigkeit einer Kette als Funktion der treibenden Kraft fiir
verschiedenen Oszillationsfrequenzen [101].

Unter der Bedingung das die Massen ihren gemeinsamen Schwerpunkt xg nicht
verlassen, konnen wir annehmen, dass () und (&) gleich Null sind und z(¢) wird
zu . Somit ergibt sich aus Gleichung

Fe % (sin(k(wo — (I + Alsin(f1))/2)) + sin(k(zo + (Io + Alsin(££))/2)))
= Fysin(kxzg) - (cos(k(lp + Alsin(ft))/2))
= Fysin(kxg) - <cos(kl0/2) <cos(k2Al sin(ft))> — sin(kly/2) <Sin(l€2Al sin(ft))>>
(3.12)

Dieses Ergebnis lésst sich weiter vereinfachen, da der Mittelwert des zweiten
Gliedes gleich Null ist und auf das erste Glied folgende Entwicklung angewendet
werden kann:

cos(Csin(p)) = Jo(¢) + 2 Z Jan (C) cos(2nyp) (3.13)
n=1

Wobei J,, die Besselfunktion n-ter Ordnung ist.

10 = 1 [ costGsin(@) ~ no) (3.14)

™

Daraus folgt:

F = Fysin(kxg) cos(kly/2)Jo(kAL/2) (3.15)
Die Haftreibung Fj, ergibt sich aus dem Betrag von F:

Fy, = Fy - | cos(klo/2) Jo(EAL/2)| = F}, o] Jo(kAL/2)| (3.16)

Dieses Ergebnis ist in dem Graph a) dargestellt.
Die statische Reibung nimmt also Ihr erstes Minimum fiir kAl/2 = 2,405 an,
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Abbildung 3.5: a) Schematische Darstellung der Synchronisation in diesem
Experiment zu unterschiedlichen Zeitpunkten der Modulation. b) Ein kolloidaler
Kristall wird durch eine dufiere Kraft iiber eine Potenziallandschaft gezogen.

oder wenn Al = 0,77ay, ist. ar, ist hier die Gitterkonstante des eindimensio-
nalen Potenzials. Ist dieser Wert erreicht, so setzt die Bewegung der Massen
ein und wir kommen in den Bereich der Gleitreibung. Dieser Effekt tritt nicht
nur in diesem einfachen Modell auf, sondern lasst sich in modifizierter Form
auf das FK Modell anwenden und behélt seine Giiltigkeit auch auf ausgedehn-
ten Kontaktflichen. Dieses Szenario wurde unter verschiedenen Bedingungen
durch Computersimulationen untersucht, sowohl fiir das ein- als auch das zwei-
dimensionale FK Modell [101] [90] [102] [103]. Hier wird die Vibration entweder
durch eine oszillierende treibende Kraft oder durch eine zeitliche Modulation der
Potenzialstirke reprisentiert und beide Félle verhalten sich qualitativ &hnlich.
Betrachten wir im Anschluss das Modell eines kolloidalen Kristalls auf einem
modulierten Potenzial.

In diesem Fall kann es zu einer Synchronisation zwischen der Bewegung der
Monolage und der Frequenz der Modulation kommen. Dies zeigt sich in einem
deutlichen stufenfoérmigen Anstieg der mittleren Geschwindigkeit aller Partikel
mit zunehmender Kraft, wie in Abb. b) gezeigt wird. Der Grund hierfiir
liegt darin, dass die Partikel sich nur eine begrenzte Zeit At lang bewegen kon-
nen bevor sie wieder vom Potenzial festgehalten werden. Ist die zuriickgelegte
Distanz Az nach der Periodendauer T' = 27/w kleiner als ein ganzzahliges
Vielfaches n der Gitterperiodizitit Az < n - ap, so werden diese in das vorhe-
rige Potenzialminimum zuriick gezwungen. Dieser Vorgang wird in Abbildung
a) schematisch fiir ein eindimensionales System dargestellt. Zum Zeitpunkt
t = 0 sind alle Kolloide in ihren Potenzialmulden gefangen und kénnen sich
nicht bewegen. Der néchste Schritt zeigt das System bei minimaler Potenzial-
starke (t = 0.5T,,) und die Kolloide erreichen ihre maximale Geschwindigkeit.
Anschliefsend nimmt die Potenzialbarriere wieder zu und stoppt die Bewegung
der Teilchen (t = 0.75T,,), bis diese letztendlich sogar ihre Bewegungsrichtung
umkehren. Nach einer vollen Periode sitzt jedes Kolloid wieder im Zentrum eines
Minimums. Im gezeigten Beispiel fithrt dies zu einer gesamten Positionsénderung
von einer Gitterkonstanten. Dadurch ergibt sich eine mittlere Partikelgeschwin-
digkeit von vg = nx*ar/T,.
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Fiir weiche Kristalle deren Struktur deformiert werden kann, kénnen diese Stu-
fen aufweichen und die Geschwindigkeit steigt eher kontinuierlich zwischen den
Stufen an. Dies kdnnen wir erkldren, indem die benétigte Energie zur Anregung
von Phononen aber auch von Solitonen mit abnehmender Wechselwirkungsener-
gie kleiner wird. Dadurch kénnen thermische Fluktuationen ausreichen, damit
ein unter Stress stehender Kristall topologische Solitonen generiert, die einen
zusétzlichen Transportmechanismus darstellen. So wird die Synchronisation ge-
stort und zum Teil unterdriickt.

3.1.2 Experiment

Kommen wir nun zu der genauen Fragestellung des Experimentes. Welche Aus-
wirkung hat eine zeitlich modulierte Wechselwirkung zwischen zwei Kontakt-
flachen auf die Eigenschaften der Reibung? Um diese Frage zu beantworten,
erstellen wir eine Potenziallandschaft wie in Abschnitt beschrieben und
variieren die Ausgangsleistung des Lasers mit einer Sinusfunktion. Fiir die ver-
schiedenen Experimente verwenden wir Modulationsfrequenzen von f =5 — 25
mH z. Dadurch wird die Amplitude U(z,y,t) des Potenzials wie folgt moduliert:

Uz, y,t) = [Vo + AV cos(2rt /T, )|V () (3.17)

Mit der statischen Potenziallandschaft V (7), wie sie in Gleichung definiert
wurde. Die Modulation besteht aus einem konstantem Offset V) und einem zeit-
lich variablen Teil mit der Modulationsamplitude V. Der absolute raumliche
und zeitliche Maximalwert dieses Potenzials wird mit U,,,, bezeichnet. Die-
se aus Licht geformte Landschaft reprisentiert unsere erste Kontaktfliche. Die
Zweite besteht aus einem zweidimensionalen Kristall arrangiert aus ladungs-
stabilisierten Kolloiden. Diese haben einen Durchmesser von 3,9 pm und eine
Polydispersitiat von 2,7 %. Deren Oberflache ist mit Carboxylgruppen (COOH)
funktionalisiert, sodass wir iiber die lonenkonzentration im Lésungsmittel die
Starke der Paarwechselwirkung einstellen kénnen. So konnen wir Kristalle mit
einer Gitterkonstanten ac zwischen 5,5 und 7 pm untersuchen. Unter dem Ein-
fluss des Potenzials richtet sich der Kristall entsprechend den Hauptsymmetrie-
achsen des Potenzials aus. Vor dem Start einer Messung wird das Substrat fiir
ungefihr 10 Minuten moduliert mit V' = Vp und F = 0 fN, damit der Kris-
tall potenzielle Verspannungen durch die erzwungene Neuausrichtung abbauen
kann, sieche Abb. b). Zudem wird vor jeder Messung ein bis fiinf Minuten
das Substratpotenzial abgeschaltet und gewartet, damit das System in seinen
Gleichgewichtszustand (Steady State) zuriickkehren kann. Die Kraft F' die den
Kristall iiber das Potenzial treibt wird durch die Translation (in x-Richtung)
des Probenhalters generiert. Die durch den Laser fixierten Kolloide erfahren da-
durch eine Stokesche Kraft F' = 7,17 - vzeye in Bewegungsrichtung der Zelle. Im
Verlauf einer Messung wird die Hellmazelle mehrfach vor und zuriick gefahren,
da die maximale Fahrdistanz 100 um betrigt. Bei einer typischen Geschwindig-
keit des Verschiebetisches von 500 nm/s &dndert sich die Richtung von F' alle
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a) Aufnahme eines kolloidalen Kristalls, wie er fiir eine typi-

sche Messung verwendet wird. Das orange Quadrat zeigt den Auswertebereich

Abbildung 3.6

(ROT: region of interest). Der rote Skalenbalken hat eine Lange von 24 um b)
Vergroferte Darstellung des ROI mit teilweiser Uberlappung eines Bildes von

dem Substratpotenzial.

200 Sekunden.

In Abbildung a) ist ein typischer kolloidaler Kristall mit einer Gitterkon-

6 pm abgebildet, wie er fiir die Messungen verwendet wird.

Dies ist der gesamte Messbereich, auch field of view (FOV genannt) und enthélt
um die dreitausend Teilchen. Es sind einige Defekte zu sehen in der Form von

stante von ay,

iiberzihligen Kolloiden (Dublettes und Tripletts) aber auch Leerstellen, in de-

nen ein Partikel im Gitter fehlt. Dies ldsst sich nicht ganz vermeiden, aber fiir
eine erfolgreiche Messung sollten moglichst wenige Defekte im Kristall vorhan-
den sein. Der orange Bereich stellt den Auswertebereich dar (region of interest:

ROI). Dieser kann frei im FOV gewihlt werden, doch gibt es einige sinnvol-

le Kriterien zu bedenken. Zum einen sollte ein Bereich mit moglichst wenigen
Defekten gewahlt werden und mehr als 200 Kolloide enthalten. Zudem sollte die-

ser moglichst mittig im FOV liegen, da so alle Kolloide wihrend der gesamten

Messdauer analysiert werden konnen, ohne das diese den Sichtbereich verlas-
sen. Zudem verringern wir so die Wahrscheinlichkeit, dass grofere Fehlstellen

b) wird die

a) mit dem Substratpotenzial

von aufserhalb des FOV unsere Messung stéren. In Abbildung
gezeigt. Fiir ein kommensurables System sind die Gitterkonstanten von beiden

teilweise Uberlagerung des Kristalls aus Abb.

ar) und jedes Kolloid passt genau in ein Intensitdtsmaximum.

identisch (ac

3.1.3 Ergebnisse

Wir beginnen mit einem vollstindig kommensurablen System, in dem die Git-

6,0 um).

terkonstanten von Kristall und Substrat identisch sind (as = ar,
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Abbildung 3.7: Mittlere Geschwindigkeit vg der Kolloide als Funktion der Zug-
kraft F' auf einem kommensurablen Substrat mit ag = ay = 6,0 pm (griinen
Kreise: statische Messung, blauen Punkte: modulierte Messung). Die gestrichel-
ten Linien zeigen die berechneten Geschwindigkeiten (v 2) fiir die Synchroni-
sation.

Beide Strukturen besitzen eine hexagonale Geometrie. Abbildung zeigt die
mittlere Geschwindigkeit vg = % Zf\i 1 v; der Kolloide im Messbereich als Funk-
tion der treibenden Kraft F'. Die Fehlerbalken fiir vy einsprechen der Grofse der
gezeigten Datenpunkte und werden nicht separat dargestellt. Wir vergleichen
ein System mit zeitlich konstanter Potenzialstérke (griine Kreise: statische Mes-
sung) und eines mit einem modulierten Potenzial (blaue Punkte: modulierte
Messung) und sehen einen markanten Unterschied in den beiden Kurven. Die
statische Messung zeigt eine typische Depinning-Kurve, wie sie auch schon in
fritheren Experimenten [31][104] und Simulationen [105] beobachtet wurde. Fiir
diese Messung wurde eine Potenzialstérke von Vy = 5.6 kT verwendet. Nach
einem anfianglich leichten Anstieg der Geschwindigkeit ab F' = 22 fN in dem
nur wenige Kinks die Monolage in Bewegung setzen, nimmt der Gradient in der
Kurve bei weiter steigendem F' rasant durch die zunehmende Anzahl an Kolloide
in den Kompressionszonen zu. Dies ist der Ubergang von einem immobilen zu
einem gleitenden Kristall. Diese beiden Zonen werden auch das gepinnte Regime
(F < Fg) und das ungepinnte Regime (F' > Fp) genannt, siehe Kapitel

Ein deutlich komplexeres Bild zeigt der Fall des modulierten Systems. In dieser
Messung wurde das Substratpotenzial mit einer Frequenz von f = 11 mH z oder
T, = % = 90,9 s moduliert. Fiir die Amplitude wurden folgende Werte Vy = 23
KpT und AV = 21 kT festgelegt. Die Einstellungen fiir das Potenzial wurden
so gewdhlt, dass wir eine gute Ubereinstimmung mit der statischen Messung er-
halten. Es ist leicht einzusehen, dass im ersten Fall die Monolage deutlich friither
depinnen wird. Denn wie wir im Abschnitt gesehen haben, ist zu erwarten,
dass die Modulation des Potenzials die Haftreibung reduzieren wird. Hier sehen
wir wie der zu Beginn schnelle Anstieg von vy durch eine Stufe unterbrochen
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wird. Diese manifestiert sich in dem Kraftintervall 33 fN < F < 47 fN, dar-
iiber hinaus lassen sich keine weiteren Stufen erkennen und vy steigt nahezu
linear an.

Solche Stufen wurden bereits in &hnlichen Systemen von verschiedenen Gruppen
in MD Simulationen beobachtet und kann wie oben beschrieben durch
eine Synchronisation der Partikelbewegung mit der Oszillation des Potenzials
erklart werden, siehe Abb. a). Diese Stufen ergeben sich aus der von den
Kolloiden zuriickgelegten Distanz Az innerhalb der Periodendauer 7;,. Da sie
bei jeder Oszillation nur ein vielfaches der Gitterkonstanten n-ay wandern kén-
nen. Dadurch erwarten wir, dass die Stufen eine bestimmte Geschwindigkeit v,
erreichen:

nar,

Vd = Usm‘ = T (318)
w

Wenn wir vy, fiir die ersten beiden Stufen mit den Parametern aus unserem
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Abbildung 3.8: a) bis e) Trajektorien der Kolloide (blaue Punkte) fiir ver-
schiedene Zugkréfte F' = 4,4/ 26,2/ 39,6/ 52.8/ 61.6 F'N. Start und Ende
der Trajektorie eines Kolloids wird durch griine und rote Punkte gekennzeich-
net. Der rote Skalenbalken ist 24 pym lang.

Experiment berechnen erhalten wir vs 1 = 66 nm/s und vs 9 = 134 nm/s. Diese
sind in Abbildung [3.7] als gestrichelte horizontale Linien eingezeichnet und die
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Abbildung 3.9: a) bis e) Histogramme der Partikelsprungweite Ax pro Peri-
ode T,, fiir verschiedene Zugkrifte F' = 4,4/ 26,2/ 39,6/ 52.8/ 61.6 FN.

erste Stufe stimmt mit diesem Wert gut iiberein. Im Gegensatz zu den meisten
nummerischen Simulationen sind die Stufen fiir n > 1 aber kaum zu beobachten.
Um diese Beobachtung des Experimentes zu verstehen, betrachten wir die Be-
wegung der Kolloide fiir verschiedene Zugkrifte im Detail. Dafiir schauen wir
uns die Trajektorien der Partikel fiir einige ausgewahlte Krifte in Abbildung
an. Es wird jeweils der Zeitraum einer vollen Periode beginnend mit maximaler
Potenzialstiarke dargestellt. Beginnen wir bei kleinem F' = 4,4 fN. Hier sind
alle Kolloide gepinnt und keine Bewegung aufier thermischen Fluktuationen ist
moglich (Abb. a)). Die griinen und roten Punkte stellen dabei den Start-
und Endpunkt der Trajektorien aller Kolloide dar. Die blauen Punkte stehen
fiir die Positionen, an denen sich das Kolloid zwischen dem Start und Ende ei-
ner Oszillation befindet. Betrachten wird die Trajektorien innerhalb der ersten
Stufe, so sehen wir eine sehr gleichmifige, simultane Propagation der Kolloide
in Richtung von F' (Abb. c)). Wahrend dieses Bild fiir alle Zugkréfte der
ersten Stufe identisch aussieht, so zeigt sich ein vollig anders fiir die Bewegung
der Monolage auferhalb der Stufe. Abbildung b) stellt die Dynamik des
Systems im Ubergang vom gepinnten Zustand zur ersten Stufe dar. Hier ist
keine simultane Bewegung zu beobachten, sondern die Geschwindigkeiten sind
rdumlich sehr unterschiedlich. Im unteren Teil des Kristalls bleiben die Kolloi-
de gepinnt, wihrend im oberen eine unregelmifbige Translation einsetzt. Zudem
beobachten wir sogar einzelne Partikel, die sich nicht gradlinig in x-Richtung
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bewegen, sondern auch eine Geschwindigkeitskomponente in y-Richtung aufwei-
sen. Dieser Effekt 14sst sich als eine Ausweichbewegung verstehen, welche durch
langsamere Kolloide in Propagationsrichtung der mobilen Kolloide imitiert wird.
Ein &hnliches Muster zeigt sich fiir Zugkrifte oberhalb der ersten Stufe, siehe
Abbildung d) und e). Auch wenn hier alle Kolloide mobil sind, so ist die
Geschwindigkeit v, der einzelnen Partikel sehr individuell. Zudem kann es hier
wie auch in Abbildung b) zu einem Ausscheren einzelner Kolloide kommen.
Dieses Ausweichverhalten kann durch mehrere Ursachen ausgelost werden. Zum
einen werden thermische Fluktuationen dazu fiihren, dass einige Kolloide ihre
Potenzialbarriere iiberwinden kénnen, wiahrend andere dadurch zuriickgehalten
werden. Dies allein wiirde aber nur zu einer leichten Dichtevariation innerhalb
des Kristalls fiihren. Bedenken wir aber zusétzlich, dass die Intensitdt des In-
terferenzmusters leichte rdumliche Schwankungen aufweist (bis zu 10%) und
der Kristall iiber einige Fehlstellen verfiigt, so wird dieses Ausweichen einzelner
Kolloide durch das Zusammenspiel verschiedenen Storungen versténdlich. Inter-
essant ist, dass sobald ein Partikel eine solche Ausweichbewegung durchfiihrt,
dies zu einer Kettenreaktion bei benachbarten Partikeln fiihrt.

Da der Kristall offenbar mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten propagieren
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Abbildung 3.10: Trajektorien der Kolloide in x-Richtung als Funktion der
Zeit t. a) Mittig auf der ersten Stufe. b) Kurz nach der ersten Stufe. Die Insets
zeigen eine Vergroferung einer einzelnen Trajektorie begrenzt auf den Zeitraum
einer Periodendauer T,,. ¢) Erweiterung der Abb. b) {iber mehrere Kolloide. Die
schwarzen Pfeile zeigen auf einen Kink.

kann, betrachten wir uns im Folgenden die Verteilung P(Ax) fiir die Sprungweite

Az der Kolloide in x-Richtung innerhalb einer Periode fiir die oben dargestell-
ten Trajektorien an, sieche Abbildung[3.9] Wir betrachten hier Az, da dies eine
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deutlich schmalere Verteilung aufweist als die Partikelgeschwindigkeiten v, Ins-
gesamt bestitigt sich das Bild, welches wir bereits in den Trajektorien gesehen
haben. Abbildung a) und c) zeigen einen sehr schmalen Peak, woran wir
erkennen, dass sich tatsichlich alle Partikel identisch verhalten. Entweder keines
bewegt sich (Az = 0 um) oder alle Springen simultan zum néchsten Gitterplatz
(Az =ar, =6.0£0,1 pum). Bemerkenswert sind die Histogramme aus Abb.
b), d) und e). Diese zeigen nicht nur, dass die Kolloide sich mit unterschied-
lichem v, bewegen, sondere eine Diskretisierung in bestimmte Sprungweiten.
Dies dufsert sich dadurch, dass die Peaks nicht nur breiter werden, sondern sich
mehrere Maxima in P(Ax) zeigen. In Abbildung b) besitzt P(Ax) gleich
drei Maxima, fiir Az = —0,2/ 3,0/ 6,2 +0,2 pum. Die Spriinge bis zur halben
Gitterkonstante korreliert mit der Anzahl an Partikeln, die sich diagonal bewe-
gen. Ein dhnliches Verhalten stellt sich auch fiir Zugkréfte oberhalb der ersten
Stufe ein, nur dass die Kolloide hier insgesamt eine grofere Distanz zuriicklegen,
wodurch dieses Verhalten in den Trajektorien weniger offensichtlich hervortrat.
Diese ungleichméfige Bewegung fiir zu einer Deformation des Kristallgitters und
dem Aufbau von Stress in diesem.

Zur besseren Beschreibung der strukturellen Vorginge im Kristall wihrend der
Bewegung betrachten wir jetzt nur die x-Komponente der Trajektorien in Ab-
hangigkeit von der Messzeit ¢. In Abbildung a) und b) vergleichen wir die
Situation innerhalb der ersten Stufe fiir F' = 43 fN mit derjenigen bei vg = vs 2.
Im ersten Fall sehen wir auch hier, dass die Kolloide alle simultan von einem
Potenzialminimum zum n#chsten springen. Auffillig ist bereit hier der extrem
kurze Zeitraum, in dem die Kolloide beweglich sind. Der Inset zeigt die vergro-
Berte Ansicht einer Trajektorie mit den entscheidenden Parametern, ay und T,,.
Hieraus schliefen wir, dass die Potenzialbarriere U(x,y,t) < 5 kpT sein muss,
damit die Kolloide diese iiberwinden kénnen. Dieses Verhalten ist &hnlich fiir
alle Zugkréfte im Intervall 33 fN < F <47 fN und zeigt das typische Verhal-
ten einer Monolage deren Bewegung mit der Oszillation des Substratpotenzials
synchronisiert ist.

Wenden wir uns nun dem Fall zu, bei dem wir keinen Shapiro-Step beobachten,
obwohl diese in Simulationen typischerweise auftreten. Abbildung b) zeigt
die Daten fiir F' = 57 F'N. Hier betrigt vg = 129 nm/s ~ vs 2 = 132 nm/s und
die Bewegung der Monolage sollte erneut synchronisiert sein. Das Inset in Abb.
b) zeigt auch, dass die Gesamtstrecke Az der doppelten Gitterkonstante
entspricht, das Kolloid dafiir aber zwei separate Spriinge benotigt. Dies zeigt, das
die Bewegung der Kolloide teilweise synchronisiert ist, aber mit einer weiteren
Komponente iiberlagert wird. Um eine bessere Vorstellung dieser zusdtzlichen
Bewegungskomponente zu erhalten, betrachten wir in Abbildung c) einen
rédumlich vergroferten Bereich der vorherigen Abbildung. So sehen wir besonders
deutlich, dass die Stérung der Synchronisation nicht zu einem bestimmten Zeit-
punkt wihrend der Modulation auftritt, sonder kontinuierlich durch den Kristall
wandert. Die schwarzen Pfeile zeigen auf die asynchronen Kolloide. Es ist eben-
falls gut zu erkennen, dass deren Geschwindigkeit nicht konstant ist, sonder
mit zunehmender Potenzialstirke abnimmt, bis sie vollstdndig einfrieren. Wenn
U(xz,y,t) spater wieder schwicher wird, setzt auch die asynchrone Bewegung
wieder ein. Dieser Vorgang kann zu lokalen Kompressionszonen fiihren, welche
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bereit aus fritheren Arbeiten mit kolloidalen Kristallen bekannt sind, und als
Kinks identifiziert wurden [31]. Auf einem statischen Substrat jedoch wurde ge-
zeigt, dass die Geschwindigkeit dieser Kinks bei fester Zugkraft konstant ist und
mit der Anzahl an Kolloiden innerhalb der Kompressionszone korreliert.

Dies ist nicht mehr fiir ein zeitlich moduliertes Potenzial zu erwarten, da sich

F=40fN

Abbildung 3.11: Vergleich der Partikelgeschwindigkeiten mit der Kompressi-
on des Kristallgitters fiir zwei verschieden Zugkréfte F' = 40 fN a) und b) auf
der ersten Stufe und F' = 57 fN c¢) und d) hinter der ersten Stufe. a) und c)
Geschwindigkeitskarte der Monolage fiir verschiedene Zeiten einer Oszillation
(t=0/ 1T,/ 3T,/ 3T,/ T.). b) und d) Voronoi Parkettirrung des Kristalls
fiir die in a) dargestellten Szenen. Der Farbcode unterscheidet zwischen langsa-
men und schnellen Kolloiden (Hell- / Dunkelblau) und Regionen mit niedriger
und hoher Dichte (Hell- / Dunkelgriin)

eine der Voraussetzungen fiir die Entstehung von Kinks stdndig dndert. Eine
Moglichkeit diese Kinks zu beschreiben ist iiber die Dichteverteilung im Kristall,
die durch eine Voronoi-Parkettierung dargestellt werden kann. Hierbei werden
um jedes Partikel Polygone gezogen, deren Kanten senkrecht auf den Mittel-
punkten der Verbindungslinien zu den jeweiligen ndchsten Nachbarn liegen. Dies
bedeutet, dass die vom Polygon eingeschlossene Fléiche kleiner wird, wenn die
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Kolloide dichter beieinanderliegen. So erhalten wir ein Bild tiber die lokale Dich-
te im Kristall. Dafiir teilen wir die Voronoizellen in zwei verschiedene Gréfen
ein. Ist die Flache A einer Zelle kleiner als 90% des Mittelwertes aller Zellen,
so wird sie dunkelgriin ansonsten hellgriin eingefdrbt. Abbildung stellt die
Voronoi-Parketierung der Partikelgeschwindigkeit gegeniiber. Dafiir werden zu
bestimmten Zeiten der Oszillationsperiode Momentaufnahmen des Kristalls ge-
zeigt und die Partikel entsprechend ihrer Geschwindigkeit eingefdrbt. Ist ein
Kolloid schneller als 30% von der Maximalgeschwindigkeit der Kolloide, so wird
es dunkelblau dargestellt, ansonsten in hellblau. Um Schwankungen der Ge-
schwindigkeit durch thermisches Rauschen zu unterdriicken, wird v, mit einem
Savitzky-Golay Filter zeitlich geglédttet. Die hier verwendeten Glattungspara-
meter sind fiir das Polynom SG), = 7 und die Mittelungslinge SG; = 13. Dies
entspricht einem Zeitintervall von vier Sekunden.

In Abbildung a) sehen wir die Geschwindigkeitskarte des Kristalls auf dem
ersten Shapiro-Step. Es ist deutlich zu sehen, dass die Kolloide nur dann mobil
sind, wenn das Substratpotenzial schwach ist. Die meiste Zeit sind alle Partikel
gepinnt. Daneben in Abb. b) ist die Grofe der Voronoizellen homogen und
es gibt keine komprimierten Bereiche in der Monolage. Ein ganz anderes Bild
zeigt sich in Abbildung c) und d. Zu den Zeiten t = %Tw/ %Tw/ %Tw er-
kennen wir eine lokale Kompressionszone, die deckungsgleich mit den mobilen
Kolloiden im Kristall ist und durch diesen hindurch wandert. Diese Kompressi-
onszone bleibt bestehen, selbst wenn die Partikel durch das maximale Potenzial
t = %Tw angehalten werden. Diese ist Sprichwortlich in der Zeit eingefroren
(Frozen Kink). Wir kénnen aber noch eine weitere wichtige Beobachtung in die-
ser Abbildung gewinnen. Wenn die Potenzialstdrke minimal wird, so nimmt die
Anzahl der komprimierten Voronoizellen ab und der Kristall kann sich teilweise
entspannen. Dies verdeutlicht den Zusammenhang zwischen einer synchroni-
sierten Bewegung ohne mechanische Verspannung und der Propagation durch
Kinks, die nur unter Einwirkung von Stress auf den Kristall entstehen konnen.
Um dieses Zusammenspiel aus Verspannung, Synchronisation und Bewegung
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Abbildung 3.12: Histogramm der Voronoiflachenverteilung P(A) fiir minimale
und maximale Potenzialstiarken (rot und blau). a) F' =40 fN und b) F = 57
fN. Die Insets zeigen die entsprechenden Voronoiparkettierungen. ¢) Bimodaler
gaufkscher Fit an die Verteilung aus b), schwarze Linie. Die gepunkteten Linien
bilden die beiden Komponenten der Fitkurve. Die ausgefiillte Fliche reprisen-
tiert die Verspannung des Kristalls.
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Abbildung 3.13: a) Verspannung (Ag)/(A) und Geschwindigkeit vy als Funk-
tion der treibenden Kraft F'. b) Driftgeschwindigkeit vg als Funktion von
F fiir zweil unterschiedliche Modulationen (blau: T,,; = 90,9 s und gelb:
T2 = 62,5 s). Die gestrichelte blaue und gelbe Linie ist der berechnete Verlauf.
Die schwarze gestrichelte Linie entspricht der Bewegung eines freien Kolloids.

des Kristall genauer zu verstehen betrachten wir nun die gesamte Verteilung
der Voronoizellen P(A) fiir unser System. Diese sehen wir in Abbildung
a) fir F = 40 fN und b) fir ' = 57 fN. Im ersten Fall der rein synchro-
nen Bewegung ist kein signifikanter Unterschied in P(A) zwischen starkem (rot
Umae = 44kgT) und schwachem (blau U,,;, = 2kgT) Potenzial zu erkennen.
In beiden Féllen kann die Verteilung durch eine einfache gaufische Funktion be-
schrieben werden. Lediglich die Breite der Verteilung dndert sich, da die Kolloide
bei Uppar stirker lokalisiert sind als bei Upy;p,. Abbildung b) zeigt P(A) fiir
einen Bereich in dem sich die zweite Stufe manifestieren sollte. Fiir U,y;, ergibt
sich die gleiche Situation wie zuvor, doch nimmt die Potenzialstirke zu, so wird
P(A) stark asymmetrisch. Die zuvor bereits identifizierten Kompressionszonen
machen sich durch einen Ausldufer zu kleineren Flachen A hin bemerkbar. Um
die Verspannung durch Kinks zu quantifizieren, fitten wir eine Uberlagerung
von zwel Gaufsfunktionen an P(A) an, durchgezogene schwarze Linie in Abb.
¢). Dafiir méchten wir die anteilige Flache unseres Kristalls bestimmen, in
welcher der Kristall komprimiert ist. So definieren wir zuerst die Gesamtflache
aller Kompressionszonen Ax im ROI (eingeféirbter Bereich in c)). Um Ak
zu erhalten, bestimmen wir zuerst den Schnittpunkt zwischen linker und rechter
Gaufkurve, dabei liegt der Schwerpunkt der ersten bei kleinen Voronoizellen.
Anschliefsend integrieren wir iiber die linke Gaufkurve von —oo bis zu dem er-
mittelten Schnittpunkt der beiden Kurven. Die so erhaltene Fliche ist unser
Ag, und stellt damit ein Mak fiir die Verspannung innerhalb der Kompressi-
onszone dar. Die Verspannung fiir den gesamten Kristall wihrend der Messung
erhalten wir durch die Mittlung der Flachen (Ag) iiber den zeitlichen Verlauf
der Messung und dividieren dies durch die mittlere Fliche aller Voronoizellen
(A). Diese entspricht der gesamten Fliche in unserem ROI und stellt die Flache
unter der schwarzen Kurve (Abb. c)) dar.

Die so ermittelte Verspannung (Ag)/(A) des Kristalls ist in Abbildung
a) als Funktion der Zugkraft F dargestellt (offene Quadrate) und wird mit
der Driftgeschwindigkeit vg aus Abb. verglichen (gefiillte Kreise). Selbst fiir
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kleine Zugkrifte F' < 22 fN fiir die vg = 0 ist, beginnt sich der Stress auf den
Kristall auszuwirken und die Verspannung baut sich auf. Der Grund dafiir liegt
in der zunehmenden Wahrscheinlichkeit der Partikel iiber die Potenzialbarriere
zu springen, wenn die treibende Kraft stirker wird. Als Folge {iberwindet eine
geringe Zahl an Kolloiden, ungefihr 4%, die Barriere und erzeugt so die ersten
Verspannungen in der Monolage. Mit zunehmender Kraft F' nimmt auch die
Verspannung zu, bis diese zum Beginn der ersten Stufe wieder signifikant zu-
riickgeht. Wie bereits gezeigt setzt hier die Synchronisation der Kristalls mit der
Ostzillation des Substrates ein, was den Stress auf diesen reduziert und zu einer
Reduzierung der Verspannungen fiihrt. Nimmt F' weiter zu fithrt dies letztlich
zu einem erneuten Anstieg der Verspannungen. Diese monotone Zunahme von
(AKk)/(A) bleibt auch im erwarteten Bereich der zweiten Stufe erhalten und be-
statigt somit die teilweise asynchrone Bewegung der Partikel aus den vorherigen
Analysen. Die starke Generierung von Kinks an den Flanken, sowie deren Riick-
gang auf den Shapiro Steps wurde fiir ein ungedidmpftes Sine-Gordon System
bereits durch nummerische Simulationen bestatigt [107].

Allgemein gilt, dass mit zunehmender Paarwechselwirkung die einzelnen Shapiro-
Steps deutlicher ausgepréigt sind und dadurch mehr beobachtet werden konnen.
Im Gegensatz zu nummerischen Simulationen, in denen das Verhéltnis aus Git-
terkonstante ay, und der Abschirmlidnge Ap auf den Wert ar, s/Ap s = 2 gesetzt
wurde, betrigt dieser in unserem Experiment ar/Ap = 30. Dies erkldrt, warum
in unserem Experiment Stufen héherer Ordnung nur schwer zu erkennen sind
und oft unterdriickt sind.

Da wir uns nun ausfiihrlich damit befasst haben, auf welche Art die Synchro-
nisation gestort werden kann, wenden wir uns nun der Frage zu, wie kénnen
wir die Stufen vorhersagen und somit in unseren Messungen hervorheben. Da-
fiir kommen wir auf die Betrachtung aus Abschnitt zuriick, in dem wir die
Auswirkung von Ultraschall auf die trockene Reibung behandelt haben. Das Re-
sultat ergab die Gleichung[3.16] mit der sich berechnen lésst, wann die treibende
Kraft die Haftreibung iiberwindet.

Fly = FholJo(kAL/2)|

In dem oben genannten Fall konkurriert die Abstandséinderung der Kontakt-
punkte Al mit der Wellenzahl des Substrates k/2. Die Bewegung setzt ein, wenn
|Jo(kAl/2)| = 0 wird. Diese kénnen wir fiir unser Experiment leicht anpassen,
wenn wir folgende Rahmenbedingungen beriicksichtigen. Das analoge Element
zu k/2 ist in unserem System die Gitterkonstante ay, und kann durch k/2 = 2—7;
beschrieben werden. Da es in unserem Kristall keine Abstandséinderung gibt,
iibertragen wir diese Annahme auf unseren Fall, indem wir uns iiberlegen, dass
die Kolloide nur eine begrenzte Zeit haben die Potenzialbarriere zu iiberwinden.
Wihrend einer Periode t = T, muss die Hilfte der Gitterkonstanten zuriickge-
legt werden, damit die Kolloide das néchste Minimum erreichen. Es gilt also:
'U;;'Tw ’l}p'AT-Tw

ar,
2 2 2 (3.19)

AT beriicksichtigt in diesem Fall, dass die Partikel nur einen kleinen Teil der
Periodendauer mobil sind. Fiigen wir nun unsere Annahmen in Gleichung
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ein und bezeichnen die erste Nullstelle der Funktion als «, so lésst sich die
Partikelgeschwindigkeit v, bestimmen, die zum depinnen notig ist:

Q- ar,

_ 2
T, AT (3.20)

Up

Nun nehmen wir ferner an, dass die weiteren Stufen dann einsetzen, wenn der
Reibungskoeffizient minimal wird. Dies ist dann der Fall, wenn die Besselfunk-
tion |J,(an)| n-ten Grades gleich Null wird. So koénnen wir aus v, mit dem
effektiven stokschen Reibungskoeffizienten p.rs die Kraft Fp, berechnen, bei
der die erste und alle weiteren Stufen beginnen sollten:

Qp - aj,
Fpn = fefs - Up = Heff * — A~ (3.21)
w

Der einzige Parameter, der nicht direkt iiber die Einstellungen fiir die Messung
definiert wird, ist somit A7. Diesen kénnen wir aber leicht aus den Trajektori-
en, wie sie in Abb. gezeigt sind, oder mittels Histogrammen der Partikel-
geschwindigkeit ermitteln. Die angegebene Messunsicherheit ergibt sich aus der
Standartabweichung gemittelt {iber die vielfachen der Periodendauer der Mes-
sungen. Die Nullstellen der Besselfunktionen |.J;,(a,)| kénnen numerisch berech-
net werden und lauten [B.1k

[0 o1 o |
241 3.83 5,14

Tabelle 3.1: Erste Nullstelle der Besselfunktion |J,, ()|, firn=0 /1 /2

Nun koénnen wir alle benttigten Parameter aus unserem Experiment bestimmen
und die Kréfte Fpp, berechnen, die den Beginn einer Stufe markieren und in
der folgenden Tabelle [3.2] aufgelistet sind.

| T[] ap [um] AT Fpo [fN] Fpi[fN] Fpy[fN] |
90.9 6,0 +0,1 017 40,01 321 +£1,7 51,0 £2,9 683 3,5
625 59 40,1 029 40,02 27,0 £1,7 428 2,7 57.4 £3,6
435 60401 025 +0,01 455 £1,8 724 +2.8 971 3,7

Tabelle 3.2: Berechnung von Fp ,, fiir drei verschieden Messungen.

Die Ergebnisse aus dieser Berechnung werden in den Abbildungen b) und
mit den zugehorigen Messungen verglichen. Die Ubereinstimmung ist be-
sonders fiir die erste Stufe und grofe 7, trotz der Stérung durch Kinks hervorra-
gend. Fiir kleine T, oder Stufen htherer Ordnung hingegen gibt es betréichtliche
Abweichungen, woran wir sehen, das dieser Ansatz die Wirklichkeit nur begrenzt
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Abbildung 3.14: Driftgeschwindigkeit vg als Funktion von F' fiir T,, = 43,5
fN. Die gestrichelte rote Linie entspricht dem idealen berechnete Verlauf der
Kurve. Die schwarze gestrichelte Linie zeigt die Bewegung eines freien Kolloids.

gut erfassen kann. Dies sehen wir daran, dass die berechneten Stufen entweder
zu schmal sind oder zu friih einsetzen. Eine Verbesserung kénnte dadurch erzielt
werden, indem wir A7 dynamisch erfassen. So nimmt die Zeit in der die Kolloide
mobil sind mit steigendem F' zu. In diesem Model wird A7 aber nur als Mittel-
wert der Sprungzeiten der ersten Stufe berechnet. Es ist zu bedenken, dass fiir
grofere A7 die berechnete Breite der Stufe abnimmt, was die Ubereinstimmung
eher verschlechtert.

Wihrend eine dhnliche Fragestellung von vielen Wissenschaftlern untersucht
wurde [103] [108] [109][110], so lassen sich diese Arbeiten nur schlecht auf un-
ser Experiment anwenden. In den meisten Féallen handelt es sich entweder um
eindimensionale Systeme oder es wird die treibende Kraft moduliert und nicht
die Potenzialstarke. Im zweiten Fall sind die Ergebnisse nur dann mit unserem
Experiment vergleichbar, wenn die Modulation der Kraft kleiner ist als deren
konstante Komponente ist.

3.1.4 Zusammenfassung und Ausblick

In diesem Kapitel haben wir uns mit der Synchronisation einer getriebenen Mo-
nolage aus Kolloiden {iber ein periodisch moduliertes Substratpotenzial beschéf-
tigt. Dabei konnten wir zum ersten mal erfolgreich die Existenz von Shapiro-
Steps in einem solchen System experimentell nachweisen. Zudem haben wir einen
analytischen Ausdruck hergeleitet, um die Position der Stufen vorherzusagen.
Dieser stimmt teilweise hervorragen mit den Messungen {iberein, zeigt aber in
manchen Fallen noch deutliche Abweichungen. Dies liegt vor allem daran, dass
wir ein sehr simples Modell als Grundlage fiir unsere Herleitung verwendet ha-
ben, welches von nur zwei Kontaktpunkten und einer starren Verbindung zwi-
schen diesen ausgeht.
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Als ein weiteres Resultat dieser Arbeit wird zum ersten Mal der Einfluss von
Kinks auf die Synchronisation der Bewegung von Kolloiden in einer kristallinen
Phase mit einer modulierten Potenziallandschaft experimentell nachgewiesen.
Dies fijhrt zu einem deutlichen Aufweichen der Ubergiinge von einer Stufe zur
nachsten. Wird der Stress auf den Kristall zu grof, so generiert die Verspannung
im Kristall geniigend Kinks um die synchrone Bewegung der Partikel komplett
zu unterdriicken.

Ein erster Schritt zur Verbesserung der Experimente wire den zuginglichen
Kraftbereich fiir die Messungen zu erhohen. Dieser wird primér durch zwei
Komponenten begrenzt. Zum einen ist der Verfahrweg des Verschiebetisches
begrenzt auf 200 pwm. Dies wird weiter eingeschriankt durch die Ausdehnung
des Substratpotenzials, da nur ein Teil der Kolloide in der Probenzelle vom Po-
tenzial festgehalten werden. Je grofer die Translation des Tisches, desto mehr
Kolloide driicken die freien Kolloide auf die gepinnten und verursachen zusétz-
lichen Stress auf den Kristall. Im Experiment hat sich so ein maximaler Versatz
der Probenzelle um 100 bis zu 120 pm als sinnvoll erwiesen. Da die treibende
Kraft durch die Geschwindigkeit des Tisches verursacht wird, folgt das die Zeit
bis der Tisch das Ende des Verfahrweges erreicht immer kiirzer wird. So wird die
Anzahl der vollstdndigen Oszillationen in diesem Zeitintervall mit zunehmender
Kraft immer kleiner. Dieser Punkt lasst sich dadurch beheben, indem wir die
Modulationsfrequenz erhdhen und gleichzeitig die Statistik fiir unsere Messung
verbessern. Die zweite Komponente liegt in der Begrenzung des Substratpoten-
zials selbst. Wird dieses weiter ausgedehnt, so werden mehr Kolloide von diesem
erfasst und der Verfahrweg konnte vergrofsert werden. Die Aufweitung des In-
terferenzmusters fithrt aber zu einer Reduzierung der Potenzialstirke, die sich
jedoch durch eine Erhéhung der Laserleistung in der Probenebene ausgleichen
lassen wiirde.

FEine weitere interessante Fragestellung fiir diesen Aufbau wire die Untersu-
chung von kurzwelligen Phononen auf die tribologischen Eigenschaften eines
getriebenen zweidimensionalen Frenkel-Kontorova Modells. Dafiir wiirden wir
nicht die Intensitit des gesamten Interferenzmusters modulieren, sondern le-
diglich eine lokale Variation erzeugen, die durch das Potenzial wandert. Eine
Moglichkeit dies in unserem Aufbau zu realisieren ist den Strahlengang vor dem
Interferometer aufzuweiten und einen Spalt in diesen einzusetzen. Dieser kann
grofs genug gewihlt werden, damit Beugungseffekte vernachldssigbar sind und
die gaukformige Intensititsverteilung der Laserstrahls fithrt zu einem Abflachen
der Potenzialstirke zu den Riandern hin. Die Verschiebung des Spaltes {ibertrigt
sich auf die Intensitédt des Interferenzmusters im FOV, wodurch ein propagie-
rendes Phonon simuliert wird. Alternativ kann die Blende durch eine Glasplatte
mit einem bedampften Silberstreifen genutzt werden. Abhéngig von der Schicht-
dicke des Silbers kann diese auch teilweise transparent fiir die Laserstrahlung
sein, so dass die Potenzialstérke nicht auf Null reduziert wird. Silber oder ein an-
deres fiir A = 532 nm hoch reflektierendes Metall ist zu empfehlen. Ansonsten
konnte die verwendete Blende durch die hohe Laserintensitéit (18 W) beschidigt
werden. Diese Art der Intensitdtsvariation wurde bereits im Labor getestet.
Als néchstes kénnen wir &hnlich wie oben beschrieben den Strahlengang ein-
schrinken und nur einen Teil der Kolloide im FOV festhalten. Dies wiirde eine
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lokale Druckstelle an einer Oberfliche simulieren und kénnte einen interessan-
ten Einblick in die Deformation einer Monolage durch Reibung erméglichen.
So konnten wir bestimmen bis zu welcher Zugkraft der Kristall noch {iber den
Kontaktpunkt hin weggleitet oder aber zerreifst.

In eine dhnliche Richtung wiirde das folgende Experiment gehen. In diesem wiir-
de der Kristall von dem Substratpotenzial fixiert werden. Anschliefend greifen
wir ein einzelnes Kolloid mit einem zusédtzlichen Laser und ziehen dieses durch
den Kristall. Die dabei entstehende Spur des bewegten Partikels in der Mo-
nolage wire ein geeignetes Modell zur Untersuchung von Abnutzung und das
Zerkratzen einer Oberfliche durch einen Punktkontakt. Eine einfache Erweite-
rung dieses Experimente bestiinde in der Verwendung einer bidispersen Lisung,
mit unterschiedlich grofen Kolloiden. Eine Partikelsorte wire stark verdiinnt,
so dass sich immer nur einige wenige (1 - 3) im Kristall befinden. Auf diese
Art und Weise liefe sich auch der Einfluss der Kontaktgrofe auf die Abnutzung
untersuchen.
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3.2 Aubry Transition

Dieses Kapitel untersucht den Ubergang eines inkommensurablen Systems vom
reibungsfreien in einen reibungsbehafteten Zustand. Dabei wird der trockene
Kontakt zwischen zwei hexagonalen periodischen Oberflichen modelliert und
die strukturelle Antwort des Systems auf diesen Ubergang beobachtet. Dafiir
erzeugen wir einen hexagonalen zweidimensionalen Kristall aus Kolloiden und
treiben diesen iiber ein ebenfalls hexagonales Substratpotenzial. In diesem Fall
sind die Periodizitdten des Kristalls und des Potenzials unterschiedlich. Durch
diese Fehlanpassung der beiden Kontaktflachen entstehen intrinsische Verzer-
rungen in der Kristallstruktur auch ohne eine treibende Kraft. Diese besitzen,
wie schon im vorherigen Kapitel gezeigt, eine erhohte Mobilitdt und erlauben
es dem Kristall schon bei geringen Zugkraften die Potenzialsbarriere zu tiber-
winden |31] [111]. Fiir geeignete Fehlanpassungen kann die Haftreibung dieses
Systems génzlich verschwinden, obwohl die Stirke des Wechselwirkungspoten-
zials groRer Null ist. Dieser Ubergang wurde von Aubry vorhergesagt und wird
deshalb auch als Aubry Ubergang bezeichnet [112].

Durch mehrere vor kurzem verdffentlichte Arbeiten wurde der Aubry Uber-
gang wieder ins Zentrum des physikalischen Interesses zuriick geholt [113] [114]
[115]. In dieser Arbeit erweitern wir das experimentelle Verstdndnis dieser Arbei-
ten auf ein zweidimensionales System und zeigen die dadurch hervorgerufenen
Unterschiede auf. Dazu gehort das Auftreten einer strukturellen Anderung im
Kristall, welche diesen Ubergang begleitet. Zudem stellt diese Arbeit die erste
experimentelle Bestitigung des Aubry-Uberganges in einem zweidimensionalen
System dar.

3.2.1 Theorie und Motivation

Der Aubry Ubergang kann direkt aus dem Frenkel-Kontorova (FK) Modell ge-
wonnen werden, welches wir in Kapitel behandelt haben. Sind die Git-
terstrukturen der Oberflichen inkommensurabel, so zeigt sich dieser Ubergang
als eine Funktion der Wechselwirkungsstérke x und der Substratstérke Uy. Nun

kénnen wir ein kritisches Verhéltnis dieser Grofien definieren ¢, = JTf > q, bei

dem der Aubry Ubergang eintritt und die Potenziallandschaft kein Hindernis
fiir den Kristall darstellt. Dieser Ubergang von F}, = 0 auf einen endlichen Wert
wurde von Aubry auch als “Transition by breaking of analyticity”’bezeichnet.
Auch wenn der Aubry Ubergang eine dynamische Antwort des Systems auf eine
dufsere treibende Kraft darstellt, so ist dieser in gleichem Mafée mit einem struk-
turellen Phaseniibergang im Grundzustand des Kristalls verbunden. In diesem
erreicht das System sein energetisches Minimum und wir kénnen die Hamilton-
funktion wie folgt aufstellen:

2

N
< K U, 27T£L‘Z'
H:; [2]?7;1—%2(@“—@—@0)24—20 <1—cos< ))] (3.22)

ar,
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Abbildung 3.15: Einhiillende f(x) eines inkommensurablen FK-Modells fiir
a) ¢ < ¢ ist sie stetig und b) ¢ > ¢, nicht. [116]
2

p; m dQIBi

Mit der kinetischen Energie 5o = 4 - <5t des i-ten Partikels am Ort ;. Den
Periodizitdten ac und aj fir den Kristall und der Potenziallandschaft. Dann
folgt fiir den Grundzustand:

0H (z;)
=0 3.23
und wir erhalten:
2 .
Us- sin < ”Z> — k(@1 + @it +225) =0 (3.24)
ar, ay,

Als Losung der obigen Gleichung erhalten wir eine einhiillende Funktion f(z)
[116], die den Grundzustand des Systems beschreibt und monoton wéchst. Zu-
dem erfiillt diese Funktion die Eigenschaft: f(x + 1) = 1 + f(z). Der Verlauf
von f(x) ist in Abbildung fiir zwei typische Falle dargestellt. In a) ist sie
stetig iiber den gesamten Definitionsbereich und fiir jeden Wert oo € R wird die
Konfiguration des Grundzustandes definiert durch:

x; = flip+ ) (3.25)

Der kontinuierliche Verlauf von f(x) zeigt, dass auch die Verteilung der Parti-
kel im Grundzustand kontinuierlich iiber die gesamte Energielandschaft erfolgt
und dadurch frei gleiten kann. Diese Losung iibertrigt sich auf beliebig viele
Grundzustandskonfigurationen der Partikel. So sehen wir, dass all diese energe-
tisch gleichberechtigt sind und durch eine Variation des Parameters « erreicht
werden kann. Fiir den Kristall bedeutet dies, dass durch die Verschiebung eines
Kolloids ein anderes darauf reagiert und die Anderung der potenziellen Energie
exakt kompensiert. So kann jedes Partikel iiber die Potenziallandschaft gleiten,
ohne den Energiezustand des Kristalls zu verdndern. Die Folge ist ein Verschwin-
den der statischen Reibung Fj, = 0. In einem sehr anschaulichen Bild ldsst sich
dies wie folgt beschreiben. Immer wenn ein Partikel den Energieberg hinauf-
steigt, steigt ein anderes um genau die gleiche Hohe diesen Berg herab. Ein
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Abbildung 3.16: Schematische Darstellung der Verteilung von Partikeln in ei-
ner eindimensionalen Potenziallandschaft. a) Vollstindig kommensurabler Fall.
b) teilweise inkommensurabler Fall und ¢) vollsténdig inkommensurabler Fall.

dhnliches Bild kann fiir die Peierls-Nabarro Barriere von Kinks und Antikinks
gezeichnet werden.

Betrachten wir nun den Fall ¢ > q., wobei der Wert von g. von der Fehlanpas-
sung € der Periodizitdten im System abhéngt, so ist f(x) nicht linger eine stetige
Funktion, siehe Abbildung b). Sie zeigt nun das Verhalten einer Stufen-
funktion, was der Grund dafiir ist, warum Aubry diesen Ubergang “transition
by breaking of analyticity’genannt hat. In diesem nicht analytischen Zustand
manifestieren sich verbotene Partikelkonfigurationen, da die Kolloide nicht mehr
jeden Energiezustand innerhalb des Potenzials einnehmen kénnen. Diese kénnen
von dem System nicht mehr durch eine kontinuierliche Verschiebung der Kolloi-
de erreicht werden, ohne die Gesamtenergie des Systems zu verdndern. Dadurch
kann die endliche statische Reibungskraft erklirt werden.

Dieser Vorgang kann anschaulicher durch die Einfiihrung eines Ordnungspara-
meters ¥ beschrieben werden [117]. Dafiir projizieren wir die Positionen aller
Kolloide in die Einheitszelle des Substratpotenzials. Damit der Kristall kontinu-
ierlich von einer Konfiguration zur néchsten gleiten kann, miissen alle méglichen
Positionen der Potenziallandschaft in der Einheitszelle eingenommen werden.
Somit befinden sich Partikel auch auf den Maxima der Energielandschaft, so-
lange g < ¢. gilt [118]. Dies wird in Abbildung schematisch fiir eine ein-
dimensionale Potenziallandschaft dargestellt mit verschieden Fehlanpassungen,
a) € = 1 vollstindig kommensurabel und alle Kolloide befinden sich im Zentrum
der Potenzialminima. b) € # 1 und € € Q, die Kolloide nehmen unterschiedliche
Positionen in der Einheitszelle ein, aber keines befindet sich auf den Potenzial-
maxima. b) € # 1 und e ¢ Q jegliche Position ist besetzt. Dieser Zustand kann
auch eintreten wenn 7' > 0 und € hinreichend weit von 1 entfernt ist.

U definiert nun den kleinsten Abstand der Partikel von dem néchstgelegenen
Potenzialmaximum. Somit gilt ¥ = 0 fiir den reibungslosen Zustand des Sys-
tems und ¥ > 0 fiir den reibungsbehafteten. In der Nihe des Uberganges folgt
der Ordnungsparameter einem exponentiellen Abfall mit: U o (g. — q)X, was ty-
pisch fiir einen Phaseniibergang zweiter Ordnung ist [28]. Eine weitere kritische
Grofe fiir die Charakterisierung des Aubry Ubergangs ist die Peierls-Nabarro
Barriere. Fiir diese gilt das Gleiche wie fiir den Ordnungsparameter und es folgt
auch demselben Exponentialgesetz: E,, x (g. — ¢)X*".
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Abbildung 3.17: Beugungsbild einer diinnen aufgedampften Argon Schicht
auf einem Graphitsubstrat (rechts). Schematische Zeichnung des Beugungsbil-
des (links). Die Roten Pfeile zeigen auf die Beugungsmaxima erster Ordnung
des Graphits und die blauen Pfeile auf die des Argons. Die Aufspaltung der Ar-
gonmaxima zeigt die zwei verschieden Orientierungen der Doménen in dessen
Kristallstruktur. [119]

Struktureller Ubergang

In unserem Experiment untersuchen wir eine zweidimensionale (2D) Variante
des normalerweise eindimensionalen (1D) FK Modells. Dadurch erhélt unser
System einen zusétzlichen Freiheitsgrad, der dessen Verhalten signifikant beein-
flusst. Wiahrend im 1D Fall die Kette nur stark begrenzte Moglichkeiten besitzt
auf dufkere Einflisse wie z.B. eine treibende Kraft oder ein Substratpotenzial
zu reagieren. Darunter zdhlen die Translation der Partikel oder eine Variation
der Partikelabstéinde. So kommt in einem 2D System zu diesen beiden Freiheits-
graden noch die Rotation des Kristalls beziiglich der Substratnormalen hinzu.
Dieses Verhalten ist bereits aus anderen Bereichen bekannt, wie der Epitaxie
von atomar diinnen Schichten auf kristallinen Substraten und wurde in diversen
Arbeiten sowohl experimentell als auch theoretisch untersucht [119] [120] [121].
Abbildung zeigt das Beugungsmuster einer auf Graphit aufgedampften Ar-
gonmonolage im LEED Verfahren (Low Energy Electron Diffraction) und links
daneben eine schematische Zeichnung der berechneten Beugungsmaxima erster
Ordnung. Die Aufspaltung der Argonmaxima in sechs Teilpunkte wird durch
die unterschiedliche Orientierung der Argondominen im Kristall verursacht.

Betrachten wir nun sie Situation zweier inkommensurabler Kristallstrukturen.
Die konkurrierenden Wechselwirkungen zwischen den Partikeln im Kristall und
der mit dem Substrat filhrt zu einem frustrierten Gitter. Dies fiithrt zu einer
Storung der Gitterstruktur, welche den Stress des Systems ausdriickt. Dieser
Stress manifestiert sich in Form einer statischen Verzerrungswelle (static dis-
tortion wave: SDW) [120|, welche einen Versatz der Partikel beziiglich deren
Ruhepositionen im gesamten Kristall verursacht. Diese SDWs kénnen sich auf
zwei verschiedene Arten und Weisen dufiern. Zum einen fithrt dies zu lokalen
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Abbildung 3.18: Schematische Darstellung eines Kristalls auf einem Substrat-
potenzial (griine Bereiche) in verschiedenen inkommensurablen Konfigurationen.
a) Steifer Kristall ohne Deformation. b) Weicher Kristall, die Periodizitat des
Gitters ist gestort. ¢) Kristall ist gegeniiber dem Substrat um den Winkel 6
verdreht. Die Periodizitdt des Kristalls bleibt erhalten.

Dichteschwankungen im Gitter, &hnlich wie im 1D Fall. Zum anderen kann die-
ser Versatz zu einer Scherung fiihren, die sich durch eine Rotation des Gitters
bemerkbar macht und somit zu einem Fehlanpassungswinkel 6 zwischen Kris-
tall und Substrat fiihrt. Dieser Zustand ist in Abbildung ¢) schematisch
dargestellt. Der Kristall, symbolisiert durch graue Punkte, ist gegeniiber dem

Substrat (griine Fldchen) um den Winkel 6 verdreht, um die Fehlanpassung der
Gitterkonstanten a. und ay auszugleichen. Dieser Winkel wird auch Novaco-
McTague Winkel genannt, wenn er die Energie des System minimiert. Zum
Vergleich zeigen die Abbildungena) und b) ein System mit # = 0 fiir einen
vollstdndig unelastischen und einen elastischen Kristall. Im zweiten Fall wird
die Periodizitét des Kristalls gestort, und die Partikel werden vom Substrat aus
ihren Ruhepositionen ausgelenkt.

Werfen wir nun einen genaueren Blick auf die Prozesse hinter dieser Erschei-
nung. Dafiir nehmen wir zum einen ein unendlich starres Substrat an und igno-
rieren thermische Fluktuationen (T" = 0). Durch die Rotation des Kristalls ge-
geniiber dem Substrat kann das System, wie weiter oben Beschrieben, seine
Energie minimieren. Die Energiedifferenz gegeniiber dem unrotierten System

betriagt pro Partikel [120]:

) 2
E=—_-S y, Lt _lol) (3.26)

Summiert wird iiber die longitudinalen und transversalen Polarisationen [ der
SDW und e(f,) ist deren Polarisationsvektor. Die Amplitude wird mit u, be-
zeichnet und die Frequenz mit w?(ﬁg). n ist die Dimension der Rotationssymme-
trie von Kristall und Substrat mit den Gittervektoren G¢ und Gj,. Aus diesen
Berechnet sich auch der Vektor 3, = G¢ — G 1. Da eine Erhohung der Frequenz
zu einer Energieminimierung fiihrt und somit 6 gegen Null geht, neigt das Sys-
tem dazu langwellige Deformationen auszubilden. Die auch als Phononen mit
geringer Frequenz betrachtet werden konnen. Beriicksichtigen wir jetzt, dass die
Phononen des System mit verschiedenen Gewichten versehen sind G - e(3,), die
wiederum von 6 abhingen. So konnen wir annehmen, dass ein kleiner Fehlan-
passungswinkel im System verbleibt, da 9p|5,| = 0 gilt und somit in bestimmten
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Bereichen von wlz die Energie reduziert werden kann ohne eine signifikante Aus-
wirkung auf 3, zu haben. Auf diesem Weg wird die Symmetrie des Systems
gebrochen und fiir die Energie gilt nun:

2 2 2 2
nu a aza 1 1
EF=-——92|-¢ CLgin?f(— — — 3.27
2m c%ﬁg + ﬁ;l S (C2T C%) (3:27)

Die Abhéngigkeit von 6 ist in g enthalten und die longitudinale und transversale
Schallgeschwindigkeit wird mit ¢y, und ¢ bezeichnet. Wenn wir diese zu einem
Parameter 6, = (¢ /er)? — 1 zusammenfassen und wie gewohnt die Fehlanpas-
sung als € = ac/ay, definieren, so erhalten wir aus Gleichung

1+ €2(1+24,)
€[2 + 84 (1 + €2)]

cosf = (3.28)

Der so berechnete Winkel geniigt der Bedingung minimaler Energie und ist der
theoretische Wert fiir den Novaco-McTague Winkel 0% ,. Diese Annahme bleibt
so lange giiltig, bis die transversale Schallgeschwindigkeit grofer ist, als die lon-
gitudinale. Zudem muss folgende Bedingung erfiillt sein [120] [118]: 6, < 1.
Das Zusammenspiel aus Rotation und Verzerrung des Gitters ist in der Lage
den Anstieg der elastischen Energie durch die Translation des Kristalls auszu-
gleichen oder sogar zu iiberkompensieren [122].

In den meisten Fillen ist der Winkel, welcher aus der Fehlanpassung resultiert,
gering. Doch er ldsst sich verstdrken durch den Moiré-Effekt. Dieser entsteht,
wenn zwei periodische Strukturen mit einer leichten Abweichung iiberlagert wer-
den. Fiir zwei gegeneinander verdrehte Punktgitter lasst sich zeigen, dass sich
eindeutig identifizierbare Doménen in diesem Muster bilden [123]. Diese Domé-
nen sind ebenfalls gegeniiber dem Substrat verdreht mit einem Winkel ¢ fiir
den gilt:

(2 2
cos AEe — S j)N +cospny/1— 511162(;5]\7 (3.29)

In Abbildung sind einige Moiré-Muster fiir verschiedenen Fehlanpassungs-
winkel = 0/ 2,54/ 5/ 10° zur Veranschaulichung dargestellt. Jedes Partikel
wird durch einen Punkt reprisentiert und ist dunkel eingefarbt, wenn es sich
im Zentrum eines Potenzialminimums befindet. Je heller der Punkt wird, desto
grofer ist seine Entfernung zum néchstgelegenen Minimum. In dieser Simulation
betrigt die Fehlanpassung € = 0.927 und der optimale Fehlanpassungswinkel ist
05{}‘]’\/[ = 2,54°. Es ist gut zu beobachten, wie stark das Moiré-Muster auf eine
Anderung von 6 reagiert. Dies ist aber auch eine Schwachstelle dieser Analyse,
denn geringe Verzerrungen in der Aufnahme von Kristall oder Substrat wirken
sich in ebenso starkem Verhdltnis auf dieses Muster aus, wie die Verdrehung.
Fiir ein Experiment bedeutet dies einen immensen Aufwand etwaige optische
Fehler in dem bildgebenden Verfahren auszugleichen.

Wir werden sehen, dass diese Verdrehung des Kristalls direkt mit dem Au-
bry Ubergang in einem zweidimensionalen System verkniipft ist. Oberhalb einer
kritischen Potenzialstirke U, orientiert sich der Kristall an dem Substrat und
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Abbildung 3.19: Vier Moiré Bilder fiir einen beziiglich seines Substrat rotier-
ten Kristalls, die Fehlanpassung betriigt ¢ = 0.927. a) 6 = 0°, b) 6! = 2 54°
c) 0 = 5° und ¢) 6 = 10° Jeder Punkt steht fiir ein Partikel und ist beziig-
lich seines Abstandes zum Potenzialminimum eingefdrbt. Das griine Sechseck
veranschaulicht die Ausrichtung des Musters. [11§]

richtet sich ginzlich daran aus und wir beobachten einen stark gepinnten Zu-
stand. Unterhalb von U, verschwindet die Haftreibung und der Kristall zeigt
seine Fehlanpassung durch 6 > 0. Simulationen zeigen, dass die Anpassung bei
hohen Potenzialstirken aber nur lokal erfolgt. Global betrachtet bleibt die Ver-
drehung des Kristalls gegeniiber dem Substrat erhalten [124].

3.2.2 Experiment

Der Aufbau dieses Experimentes entspricht im wesentlichen dem aus Kapitel
[B.1.2] Dies gilt auch fiir die verwendete Probe. Die zwei wichtigsten Unterschie-
de zu den vorherigen Messungen, bestehen in der Kommensurabilitét des System
und dem zeitlichen Verhalten des Substratpotenzials. Hier beobachten wir einen
Kristall dessen Gitterkonstante ac inkommensurabel zu der des Substrats ay,
ist. Das Substratpotenzial fiir diese Messungen wird nur rdumlich moduliert
aber bleibt zeitlich konstant.

Ein wichtiger Aspekt dieses Experimentes, welcher in den vorherigen Messun-
gen vernachldssigt werden konnte, besteht in der detaillierten Betrachtung der
Ereignisse bei kleinen Zugkréiften F'. Aus diesem Grund ist es von besonderer Be-
deutung F' in diesem Bereich so genau wie moglich zu bestimmen. Da dies iiber
die Geschwindigkeit v des Probentisches geschieht, betrachten wir in Abbildung
[3:20] eine Kalibrationsmessung fiir v. In dieser messen wir die Geschwindigkeit
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Abbildung 3.20: a) Gemessene Geschwindigkeit veg, des Probenhalter als
Funktion der eingestellten Geschwindigkeit vger. Die gestrichelte Linie zeigt den
idealen theoretischen Verlauf der Kurve. b) Vergroferter Ausschnitt aus a).

von Partikeln, die an dem Probenhalter festkleben, typisch sind fiinf bis zehn
Kolloide im FOV. Da diese Kolloide keinen thermischen Fluktuationen unter-
worfen sind, l&sst sich mit dieser Methode vey), sehr prézise bestimmen. Diese
experimentell bestimme Geschwindigkeit vez, wird dann als Funktion der ein-
gestellten Geschwindigkeit vge; aufgetragen, Abb. a). Die schwarze gestri-
chelte Linie zeigt dabei die Identitdt von veyp, und vge, also dem theoretischen
idealen Verlauf der Kurve. Fiir grofse Werte von wvge; stimmen die Datenpunkte
sehr gut mit dieser Erwartung iiber ein, und ein linearer Fit liefert als Ergebnis
Vezp = 0,994 - vger = 0,03. Die Fehlerbalken sind im Allgemeinen kleiner als die
Datenpunkte. Doch gerade in dem fiir uns interessantem Bereich von kleinen Ge-
schwindigkeiten bemerken wir eine signifikante Abweichung. In Abbildung
b) sehen wir einen vergroferten Ausschnitt dieser Messung. Die Fehlerbalken be-
rechnen sich aus der Standartabweichung mehrere Einzelmessungen. In Tabelle
sind die Abweichung fiir die 5 kleinsten Geschwindigkeiten in der Kalibration
aufgetragen. So erhalten wir einen Korrekturfaktor Y = (vegp — Vser) /Vser fiir die
tatséchliche an die Kolloide angreifende Kraft. Relevant fiir eine Korrektur sind

vset/(nm/s) | 0 10 20 30 40
Veap/(nm/s) | 0,47 15,84 2593 31,29 39,83
T 00 0.58 0,30 0,04 -0,004

Tabelle 3.3: Abweichung der eingestellten Geschwindigkeit gegeniiber der re-
ellen.

nur die Einstellungen fiir vse; = 10, 20 und 30 nm/s. Dariiber ist T geringer als
die Messgenauigkeit. Ebenso lisst sich die Abweichung fiir vge; = 0 ignorieren,
da der Tisch sich hier nicht bewegt und diese somit durch die begrenzte Aufls-
sung unseres Mikroskops entsteht. Deshalb kénnen wir die Varianz der Messung
dieses Wertes als Genauigkeit fiir die Geschwindigkeitsmessung verstehen.
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Vergleich mit Simulationen

Zur Unterstiitzung in diesem Projekt haben wir eng mit der Gruppe von Erio
Tosatti und Nicola Manini zusammen gearbeitet. Deren Expertise in theoreti-
scher Physik und numerischen Simulationen hilft uns die Ergebnisse des Expe-
riments besser zu verstehen und in einen allgemeineren Kontext zu {iberfiihren.
Damit dies gelingt, miissen die Parameter des Experiments so genau wie mog-
lich auf die molekulardynamischen (MD) Simulationen iibertragen werden. Da
die Gitterkonstante unseres Kristalls bereits durch das g(r) bekannt ist, was wir
in Kapitel behandelt haben, sieche Abb. a), stehen uns diese Daten
als Ausgangspunkt fiir die MD Simulationen zur Verfiigung. Um den Kristall
vollstdndig zu charakterisieren fehlen uns noch die Abschirmlénge Ap und der
Potenzialparameter @, siche Abschnitt [2.4] Diese erhalten wir aus dem Vergleich
des g(r) von den Experimenten und den Simulationen.

Fir T = 0 K wiirde das g(r) eine Reihe von Deltapeaks zeigen, da es keine
thermischen Fluktuationen in den Positionen der Partikel geben wiirde. In un-
serem Fall sind diese Peaks aber aufgeweitet und wir kénnen annehmen, dass
potentielle und thermische Energie im Gleichgewicht sind. Definieren wir nun
die potentielle Energie (U, = Sks(2?)) des Kristalls in Form einer Feder mit er
Steifigkeit oder Federkonstanten ks so folgt:

1 9 1
Zudem gilt fiir die Steifigkeit des Kristall: ks = %. Setzen wir hier das

Yukawa-Potenzial, wie wir es in Gleichung definiert haben ein, so folgt fiir
die Gleichgewichtsposition r¢, der Kolloide:

_r (2 2 2
_ ) il =
Qe *» <7“3 + 2 \p + r)\D>

Hiermit kénnen wir nun anfangen unsere Parameter () und Ap zu optimieren.
Dazu mitteln wir die Ergebnisse aus mehreren hundert Einzelmessungen zur
Gléattung des Graphen und bestimmen die Absténde {iber alle Paarung im FOV.
Das Histogramm tiber die Partikel-Partikel Absténde 7; ; ergibt dann das g(r).
Die so gewonnenen g(r) aus dem Experiment und der Simulation werden an-
schlieffend iibereinander gelegt und die Abweichungen in diesen Kurven stellen
ein Maf fiir die Ubereinstimmung der Systeme dar. Dabei wird der erste Peak
wahrend der Optimierung stérker gewichtet als die {ibrigen, da sich das stark
abfallende Yukawa Potenzial auf diesen am meisten Auswirkt. Abbildung
zeigt den Vergleich zwischen den Paarkorrelationsfunktionen g(r) des Experi-
ments und der Simulation. In a) sind die beiden Systeme noch nicht aufeinander
Abgestimmt und die Simulation nutzt die Startwerte fiir die Optimierung Qo
und Ap o. Der untere Graph zeigt die Differenz zwischen Experiment und Simu-
lation. Eine deutlich verbesserte Ubereinstimmdung zeigt Abbildung b).
Dies ist besonders deutlich in der Differenzdarstellung (unterer Graph) zu be-
obachten.

Die so gewonnenen Parameter fiir unser Experiment sind in Tabelle fiir

_9%U(r)

b= oo (3.31)

Teq Teq
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H ac/pm N, QJ(kgT-um) Ap/um ks/(kgT/um) E!% [ kpT H

7,2 2588  9,90-10% 0,29 4,05 1.54
6,7 3003  1,67-10" 0,20 6,37 1,23
6,6 3065  2,95-10"° 0,18 3,95 0,61

Tabelle 3.4: Parameter fiir die Partikel-Partikel Wechselwirkung (U,,) im Ex-
periment fiir drei unterschiedliche kolloidale Kristalle. Die Gitterkonstante fiir
das System betragt in allen Féllen ap, = 6,0 um

@ s (®) | s

)

9

o -

.5 o -
alaoaaa ™
T

Fexp(") = Isimui(n)

. . . .
0 5 10 15 20 25 5 10 15 20 25
1 [um] r [um]

Abbildung 3.21: Paarverteilungsfunktionen g(r) fiir aus dem Experiment und
der Simulation im Vergleich (oben), zusammen mit der Differenzfunktion (un-
ten). a) Mit den Startwerten fiir die Optimierung. b) Angepasste Werte mit
bester Ubereinstimmung [124].

drei unterschiedliche Konfigurationen des Kristalls aufgelistet. Die angegebene
potentielle Energie des Kristalls Efgf“l wird unter der Annahme eines perfek-
ten (idealen) Kristalls berechnet und berticksichtigt nur die Wechselwirkung der
néchsten Nachbarn:

1 N, 4
By =5 3 Visllri = r4l) ~ 26V (ac) = N, Effs (3.32)
i#]
Im folgenden Abschnitt werden die Ergebnisse der Messungen présentiert und
mit den oben genannten MD Simulationen vergleichen. In diesen werden die
Kolloide als punktférmige Objekte behandelt. Die Dynamik des Systems wird

durch eine entsprechende Langevin Gleichung beschrieben unter periodischen
Randbedingungen betrachtet [124].

3.2.3 Ergebnisse

In diesem Abschnitt werfen wir einen Blick auf die experimentelle Untersuchung
des Aubry Uberganges und Vergleichen die Ergebnisse mit den oben beschrie-
benen MD Simulationen. Da dieser Ubergang den Punkt markiert, an dem die
Haftreibung F}, vollstindig verschwindet, ist diese die entscheidende Grofe fiir
unsere Beobachtung. Auch wenn Fj, eine statische Grofe ist, wird sie doch iiber
das Einsetzen der Bewegung eines Korper beschrieben. Aus diesem Grund un-
tersuchen wir zuerst, unter welchen Bedingungen das Gleiten eines kolloidalen
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Abbildung 3.22: v, als Funktion der Kraft F', a) iiber einen groken Kraft-
bereich mit € = 0.84, b) Fokussierung auf kleine Zugkréfte mit ¢ = 0.87. Die
schwarze gestrichelte Linie zeigt die Geschwindigkeit der Kolloide ohne Substrat-
potenzial dar. Die bunten Linien sind eine optische Fiihrung fiir den Betrachter.

Kristalls einsetzt. Im Folgenden definieren wir den Zustand eines Systems mit
Fj, = 0 als den superlubric Zustand, und fiir den Fall F}, > 0 als den haftenden
Zustand. Wie im vorherigen Abschnitt erklért, konnen wir einen kritischen Para-
meter einfiihren g, = U"‘OCC, iiber den der Ubergang vom ruhenden zum bewegten
System definiert wird. Dies gibt uns nun zwei Moglichkeiten unser System zu
manipulieren, die Partikel-Partikel Wechselwirkung (U,,) iiber k. oder die Po-
tenzialstiarke Up .. Wir entscheiden uns fiir Uy, da dieser Parameter leicht im
Experiment variiert werden kann, wohingegen «. fiir eine einmal generierte Mo-
nolage konstant ist.

Im ersten Schritt betrachten wir dabei das Verhalten des kolloidalen Kristalls
unter dem Einfluss einer homogenen treibenden Kraft F. Unter dieser Bedin-
gung verldsst das System seinen Gleichgewichtszustand. Fiir uns ist entschei-
dend, dass wir dem System geniigend Zeit geben einen stationfdren Zustand zu
erreichen, in dem die von uns betrachteten Gréfen im Mittel zeitlich konstant
bleiben. Dies ist in unserem Fall die mittlere Geschwindigkeit vy der Kolloide
in der Monolage, die in Abbildung als Funktion von F gezeigt wird. Als
Erstes fallt uns in a) auf, dass mit sinkendem Uy = 19 — 102 kT die Mono-
lage sich frither in Bewegung setzt, was wir offensichtlich erwartet haben. Hier
wird ein groffer Kraftbereich bis zu F' = 28 fN abgefragt, um dieses funda-
mentale Verhalten der Monolage zu bestitigen. Dennoch sehen wir bereits hier,
dass zwischen Uy = 38 kpT und Uy = 46 kpT ein gewisser Sprung in der Ge-
schwindigkeit auftritt. Fiir hohe Uy ist der Kristall recht lange gepinnt, bis zu
F =18 fN. Wohingegen bei kleinen Potenzialstdrken nicht genau gesagt wer-
den kann an welchem Punkt sich die Kolloide von dem Substrat 16sen. Zudem
néhert sich hier vg rasant der Bewegung eines freien Kristalls ohne Potenzial
an, die durch eine schwarze gestrichelte Linie dargestellt wird. Da wir uns hier
aber besonders fiir den Bereich kleiner Zugkréfte interessieren, betrachten wir
diese Situation in Abbildung b) im Detail. Damit wir mehr unterschied-
liche Potenzialstirken abfragen kénnen, zeigt diese Messung immer nur zwei
verschiedene Einstellungen fiir F' pro Uy. Wenn wir uns hier im besonderen die
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Abbildung 3.23: Die Mobilitit &, als Funktion der Kraft F' fiir verschiedene
Werte von Uy. Die schwarze gestrichelte Linie zeigt die Beweglichkeit der Kol-
loide ohne Substratpotenzial. Die bunten Linien sind eine optische Fithrung fiir
den Betrachter.

kleinste im FExperiment realisierbare Zugkraft Fi,;, = 1,05 fN anschauen, fallt
uns erneut ein Sprung in vg auf. In dieser Darstellung ist er besonders deutlich
zu sehen und liegt zwischen Uy = 12 und 9,8 kpT'. Die einzelnen vy fiir diese
Messung sind in Tabelle [3.5] aufgelistet. Die Geschwindigkeit eines freien Parti-
kels betrigt vg f = 20 nm/s. Damit liegen alle vg mit Uy < 10 kT im Rahmen
der Messgenauigkeit (o, = 2 nm/s) auf der eines Kolloids ohne Potenzial. Die
Fehlerbalken sind nur unwesentlich gréfer als die Symbole in dem Graphen. Der
Unterschied in der Potenzialstirke, bei der dieser Sprung auftritt, liegt an der
schwicheren Fehlanpassung mit € = 0.87 in dieser Messung gegeniiber der in a)
von € = 0.84. Um die Anderung der Beweglichkeit des Kristalls hervorzuheben

Uo / ksT |12 3,7 61 98 12 18 24 36 110
ve [ (nm/s) | 20 22 18 20 1,7 14 0,7 08 04

Tabelle 3.5: Geschwindigkeit vy fiir die kleinste Zugkraft F,;, bei verschieden
Potenzialstirken mit e = 0.87.

betrachten wir im folgenden die Mobilitdt &. der Kolloide. Diese ist fiir unser
System definiert als:

_ U
fe=T1 (3.33)

Somit wird sie in den Einheiten s/kg gemessen, oder in unserem Fall zur besse-
ren Skalierung der Messdaten in s/mg. In Abbildung sehen wir die Mobili-
tat als Funktion der treibenden Kraft fiir verschiedenen Werte von Uy = 17 bis
102 kpT. Die Aussage aus den vorherigen Abbildungen bleibt auch hier giiltig.
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Abbildung 3.24: a) Haftreibung Fj, als Funktion der Potenzialstérke Wy. Die
schwarze gestrichelte Linie zeigt die Kraft Fig, bei der ein einzelnes Kolloid
depinnt. b) Mobilitit &. als Funktion der Potenzialstarke Up, zur Bestimmung
von Up .. Die gestrichelte lila Linie zeigt die kritische Potenzialstérke U, . fiir
den Aubry Ubergangs an.

Ist die Potenzialstirke grofs genug, in diesem Fall Uy > 45 kpT, so ist der Kris-
tall zundchst stark gepinnt und die Beweglichkeit ist nahe Null. Erst wenn die
Zugkraft I’ die Haftreibung des Substrats F}, iberwindet, setzt die Bewegung
der Monolage ein. Bei kleineren Potenzialstdrken Uy = 17 und 19 kpT liegt
& selbst fiir F,;, nahe der eines freien Teilchens, was fiir unser System einen
Wert von &0 = 18,8 s/mg entspricht. Dies wird durch eine schwarze gestri-
chelte Linie dargestellt. Dadurch wird gezeigt, dass unser Substrat nicht mehr
in der Lage ist, den Kristall festzuhalten und dadurch mit einer Haftreibung
von Null {ibereinstimmt. Somit sind diese Datenpunkte ein deutliches Anzei-
chen dafiir, dass wir hier den Aubry Ubergang erreicht haben. Dennoch miissen
wir hier unser Augenmerk auf eine weitere Eigenschaft des Systems richten. Fiir
Uop = 33 und 38 kpT ist die Frage, in welchem Zustand sich das System be-
findet, nicht eindeutig zu beantworten. In diesem Bereich der Potenzialstirke
scheint der Kristall weder vollstdndig gepinnt noch vollstandig frei zu sein. Das
deutet darauf hin, dass wir es hier mit einem Mischzustand zu tun haben, der
entweder beide Eigenschaften des Aubry Ubergangs besitzt oder keines. Es soll-
te zudem gesagt werden, das in Abbildung die Anzahl der Messungen in
diesem Mischzustand iiberreprisentiert sind. Fiir diese Abbildung wurden Gra-
phen aus verschiedenen Messungen zusammengestellt, um diese miteinander zu
vergleichen. Es ist dabei duferst selten, dass die Mobilitat bei F,;, zwischen
& = 12 und 2 s/mg liegt. Was darauf hindeutet, dass dieses Ereignis nur in
einem sehr kleinen Intervall von Uy auftritt.

Eine weitere Erkenntnis aus Abbildung ist, dass die Mobilitat fiir kleine
Zugkrifte nie den Wert der freien Mobilitdt .o erreicht. Diese Tatsache kon-
nen wir dadurch erkliren, dass der Aubry Ubergang ein statisches Phiinomen
ist. Im Grunde genommen gelten dessen Rahmenbedingungen hier nicht mehr,
da das System sich nun bewegt. So sind wir hier im Bereich der dynamischen
Reibung, die einen Teil ihrer Energie durch die Bewegung iiber das Substrat dis-
sipiert. Interessanterweise bedeutet dies, dass unterhalb des Aubry Ubergangs
die statische Reibung Fj, kleiner als die dynamische F; ist. Zum Schluss sollte

87



noch erwéhnt werden, dass in dieser Abbildung Messungen mit verschiedenem
€ = 0,84 und 0, 85 zusammen aufgetragen wurden, was die unterschiedliche Mo-
bilitdt im reibungsfreiem Zustand erklart.

Im ndchsten Schritt werten wir die dynamischen Daten aus und bestimmen

d ) 600 b) *
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Abbildung 3.25: a) Partikelgeschwindigkeit vy als Funktion der treibenden
Kraft F mit Uy = 9,1 kT und ay = 6,5 pum. Die schwarze gestrichelte Linie
entspricht der Bewegung eines freien Kolloids. b) vy als Funktion von Uy mit
F =17 fN und ar, = 6,0 um. Die gestrichelte Linie zeigt die Potenzialstarke
an, mit der Fjg berechnet wird.

die Haftreibung Fj, unserer Monolage. Dafiir legen wir einen Schwellwert fiir
die Geschwindigkeit vy der Monolage fest. Wenn vg 10% des Wertes eines frei-
en Kolloids vgq s zum ersten Mal iibersteigt, dann definieren wir diese Kraft als
Fy,. Sollte vg auch fiir Fi,;, = 1,05 fN iiber diesen Schwellwert liegen, so de-
finieren wir F, = 0 fN. Das Resultat sehen wir in Abbildung a), in der
Fy, als Funktion der Potenzialstirke Uy aufgetragen wird. Wie wir bereits ver-
mutet haben, verschwindet die Haftreibung vollstindig fiir Uy < 34 kp7. Um
unsere Daten besser mit denen aus den Simulationen vergleichen zu konnen,
ist es sinnvoll die Achsen zu normieren. Fiir die Abszisse eignet sich die kriti-
sche Potenzialstarke Uy ., die den Aubry Ubergang charakterisiert. Um diese so
genau wie moglich zu bestimmen, tragen wir in Abbildung b) die Mobili-
tit & als Funktion der Potenzialstérke auf. Hier sehen wir einen sehr abrupten
Ubergang von einer beweglichen zu einer immobilen Phase, und erhalten einen
hinreichend exakten Wert fiir Up,. = 33,8 £ 1,2 k7. Fiir die Ordinate nut-
zen wir zur Normierung die Kraft Fig, bei der ein einzelnes Kolloid sich vom
Substrat 16st. Diese erhalten wir, wenn wir eine verdiinnte Losung nehmen, in
der die Partikel-Partikel Wechselwirkung aufgrund der grofsen Entfernung der
Kolloide zueinander vernachldssigt werden kann. In Abbildung sind zwel
unterschiedliche Messungen dargestellt, um Fjg zu gewinnen. Dafiir wird in a)
die mittlere Geschwindigkeit vy der Kolloide als Funktion der treibenden Kraft
dargestellt. vy wir iiber fiinf Kolloide gemittelt, die sich an verschiedenen Positio-
nen des Substratpotenzials befinden, um eventuelle Inhomogenititen in diesem
auszugleichen. Nun schauen wir, bei welcher Kraft die Kolloide sich zum ersten
mal vom Substrat l6sen. I ¢ erhalten wir aus dem Mittelwert dieser Kraft und
derjenigen, bei der die Kolloide als letztes noch gepinnt waren. So erhalten wir
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fir Fig = 16,2+ 5,4 fN. Aufgrund der wenigen Datenpunkte in dieser Mes-
sung ist die Genauigkeit dieses Wertes sehr gering.

Eine weiter Methode zur Bestimmung von F}g sehen wir in Abbildung b).
Hier variieren wir die Potenzialstirke und ziehen mit einer konstanten Kraft
von F' =27 fN an den Kolloiden. Auch in dieser Messung wird die Geschwin-
digkeit vy iiber fiinf Partikel gemittelt und {iber Uy aufgetragen. Die schwarze
gestrichelte Linie markiert die Potenzialstirke, an welcher die Kolloide depin-
nen. Somit ist Fig = 27 fN fiir Uy = 13,9 &= 2 kpgT. Die unterschiedlichen
Ergebnisse fiir g aus den beiden Methoden zeigen nur, dass der Wert fiir Fig
von Uy abhangt.

Die Kraft Fig ldsst sich leicht berechnen aus der Gleichung Diese ergibt
sich aus dem Verlauf des Substratpotenzials projiziert auf die x-Richtung un-
seres Koordinatensystems. Denn die treibende Kraft F' zeigt in x-Richtung. In
dieser Projektion V(z,0) liegt das Maximum des Potentials auf dem Sattel-
punkt von U(z,y). Das Maximum der Steigung von V,(z,0), liefert uns den
Ausdruck zur Berechnung von Fig.
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Hier haben wir zusétzlich beriicksichtigt, dass die Potenzialstirke im Sattel-
punkt Vp um einen Faktor 8/9 kleiner ist als im Maximum Uy von U(z,y). Nun
konnen wir Fig in Abhéngigkeit von Uy und ay, berechnen und so unsere Mess-
werte normieren. Die schwarze gestrichelte Linie in Abbildung a) wurde
mit Formel [3.34] berechnet.

In Abbildung werden nun die Ergebnisse aus den Experimenten mit denen
aus den MD Simulationen vergleichen. Wie wir sehen liegen die Daten fiir die
Haftkraft als Funktion der Potenzialstirke nahezu perfekt aufeinander. Selbst
das Abflachen des Anstiegs der Haftreibung stimmt fir Uy /U, > 1,5 in beiden
Datensétzen iiberein. Der abrupte Anstieg der Haftreibung oberhalb von Up .
ist zudem ein erstes Indiz dafiir, dass der Aubry Ubergang in einem zweidi-
mensionalem System ein Phaseniibergang erster Ordnung ist. Ein weiteres Indiz
fiir diese These hatten wir bereits weiter oben gesehen in Abb. da die
Geschwindigkeit der Monolage in der Ndhe von U, weder eindeutig der rei-
bungslosen noch der reibungsbehafteten Phase zugeordnet werden konnte.

Wie schon weiter oben beschrieben, ist der Aubry Ubergang ebenfalls mit einem
strukturellen Ubergang verkniipft und vielleicht kénnen wir in diesem eindeutig
klaren, um was fiir einen Phasentiibergang es sich hier handelt. Es sollte erwéihnt
werden, dass der Aubry Ubergang in einem eindimensionalen System ein Pha-
seniibergang zweiter Ordnung ist. Um diese Eigenschaft besser untersuchen zu
kénnen, betrachten wir nun unser System ohne eine treibende Kraft. Auf diese
Art befindet sich unser Kristall in seinem Grundzustand, was die Ermittlung
struktureller Parameter deutlich vereinfacht.

Um die strukturelle Anderung des Kristalls bei zunehmendem Uy quantifizieren
zu kénnen, bestimmen wir den lokalen Winkel der Monolage gegeniiber des Sub-
strats. Dafiir miissen wir diesen Winkel 6 verniinftig definieren. Dies geschieht
tiber die Verbindungslinie des Partikels ¢ mit den Koordinaten (x;,y;) zu seinen
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Abbildung 3.26: (a)) Haftreibung F}, als Funktion der Potenzialstirke Up in
normierten Einheiten. Die roten Quadrate zeigen die Daten aus dem Experi-
ment, die blauen Kreise die der MD Simulation. b) Schema zur Berechnung
des lokalen Fehlanpassungswinkels 607, zwischen Kolloiden (grau) und Potenzial

(griin).

jeweiligen nichsten Nachbarn j. So kénnen wir fiir jedes Kolloid einen Winkel
05; beziiglich der Abszisse berechnen:

c 1 (Y —Yi

l“j—l‘i

Berticksichtigen wir zudem, dass die so ermittelten Winkel eine sechszéhlige
Rotationssymmetrie besitzen und projizieren wir diese alle auf das Intervall
(—30°,430°]. So resultiert fiir den mittleren Winkel 6¢ eines Kolloids mit V;
néchsten Nachbarn:

1 &
0f = A > 65 (3.36)
Jj=1

In einem perfektem Kristall gibe is exakt sechs néchste Nachbarn fiir jedes
Kolloid. Da wir aber sowohl thermische Fluktuationen als auch verschiedene
Defektstrukturen in unserem Kristall beriicksichtigen miissen, bendtigen wir ein
Auswahlkriterium, damit wir nicht aus versehen zu viele Kolloide in unsere Be-
rechnung integrieren. Dafiir legen wir einen maximalen Abstand d,,q, fest, den
die Kolloide zueinander haben diirfen d;; < dpqz, damit diese noch fiir unsere
Auswertung beriicksichtigt werden. Da der mittlere Abstand der Kolloide der
Gitterkonstanten ac entspricht und der zu den iibernédchsten Nachbarn in einem
hexagonalem Kristall V3 ac, legen wir fiir dp,q, den Wert 1,35 - ac¢ fest.
Zudem kann unser Substrat ebenfalls gegeniiber der x-Achse verdreht sein, so
miissen wir auch diesen Winkel 05 bestimmen und von 6§ abziehen. Dies ge-
schieht mit derselben Methode wie fiir die Kolloide und wir erhalten den Korri-
gierten Winkel 6 fiir die lokale Orientierung unseres Kristalls am Ort des i-ten
Kolloids beziiglich des Substrats.

Nun miissen wir noch ein Kriterium festlegen, wodurch wir die verschiedenen
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Abbildung 3.27: (a) bis c¢)) Partikelpositionen des kolloidalen Kristalls fiir
verschiedene Werte von Uy. Die Partikel sind entsprechend des lokalen Winkels
0 des Kristalls beziiglich der Orientierung des Substratpotenzials eingefdrbt mit
rot / blau | < | > 2,5° und grau | < 6| < 2,5°. a) Reibungsfreie Phase mit
Up = 0,63 - Uy, b) Koexistenzbereich mit Uy = 1,25 - Uy ¢) gepinnte Phase
mit Uy = 11,3 Up . (d) bis f)) Verteilung des lokalen Winkels fiir die in a) bis
c¢) dargestellten Partikelkonfigurationen.

Phasen des Kristalls unterscheiden kénnen. Dafiir betrachten wir zunéichst einen
unendlich steifen Kristall. Nach der Theorie von Novaco und McTague [120]
sollte der ideale Winkel, fiir ein System mit dem in unserem Experiment ver-
wendeten Parameter € = 0,84, nach Gleichung [3.28] berechnet werden knnen.
Dies ergibt dann den Winkel 6;4.4; = 5,5°. Im Fall eines schwachen Potenzials
mit Uy < Upy sollte unser Kristall einen dhnlichen Wert fiir 6 annehmen. Da die
Winkelverteilung im Experiment recht breit ist, entscheiden wir uns fiir einen
Schwellwert von 6y, = 2,5°, der etwas kleiner ist als die Halfte von 60;4eq;. S0
vermeiden wir eine Fehlzuordnung von Partikeln zu den verschiedenen Phasen
des Kristalls.

Da der Kristall nun sowohl eine positive als auch negative Drehrichtung besit-
zen kann, wahlen wir zur Unterscheidung der verschiedenen Domé&nen in unserer
Monolage 6 > 6, und 0 < —0;,, wenn dieser verdreht ist. Partikel in diesem
Zustand werden der reibungsfreien Phase zugeordnet und in rot oder blau ein-
gefarbt. Ist der Winkel |8| <= 6y, so werden die Kolloide der gepinnten Phase
zugeteilt und in grau dargestellt.

Betrachten wir nun die Situation in Abbildunga)7 in der die Potenzialstéar-
ke Up unterhalb von Uy liegt. Aus den Resultaten der dynamischen Messungen
wissen wir, dass sich hier unser System in der reibungsfreien Phase befindet.
Nahezu alle Bereiche des Kristalls sind entweder in positive (rot) oder negati-
ve Richtung (blau) gegeniiber dem Substrat verdreht. Interessant ist hier, dass
beide Drehrichtungen ungefihr in gleichem Mafke vertreten sind. Dies variiert je
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Abbildung 3.28: a) Anteil der Partikel im reibungsfreiem Zustand fy;;; als
Funktion der normierten Potenzialstirke Uy/Up .. Die gestrichelten Linien zei-
gen den Koexistenzbereich an. b) Anteil der Partikel in der Néhe des Potenzi-
alsattelpunktes ¥ als Funktion der normierten Potenzialstarke Up/Up .

nach Messung, da unser FOV nur einen kleinen Bereich des gesamten Kristalls
abbildet. So gibt es ebenso Messungen, bei denen im FOV fast ausschlieflich
eine Orientierung vorherrscht. Abbildung f) zeigt die entsprechende Win-
kelverteilung der Monolage und bestétigt den optischen Eindruck aus Bild a).
In den Abbildungen b) und c¢) wird die Potenzialstarke nun schrittweise
erhoht und e) und f) zeigen die passenden Winkelverteilungen zu den Parti-
kelkonfigurationen. Hier sehen wir, wie die Verdrehung des Kristalls zuriickgeht
und dieser sich immer stirker an dem Substrat ausrichtet. Somit betrachten wir
hier direkt den Aubry Ubergang. Zudem wird an dieser Darstellung klar, um
welche Art von Phaseniibergang es sich in diesem Fall handelt. Ist Uy ~ Up
so wird deutlich, dass beide Phasen in gleichem Mafle koexistieren. Ein solcher
Zustand ist mit einem Phaseniibergang erster Ordnung verkniipft. Schauen wir
uns nun an, ob wir dies noch ein wenig hervorheben kénnen.

In Abbildung a) sehen wir den Anteil der Kolloide die beziiglich des Sub-
strats verdreht sind (fy¢) als Funktion der normierten Potenzialstérke Uy /Up,c.
Es werden die Daten aus MD Simulationen (rote und blaue offene Symbole) mit
denen aus dem Experiment (schwarze Punkte) verglichen. Bis zur kritischen Po-
tenzialstdrke Up . bleibt f;;; nahezu konstant bei 100%. Anschliefend beobach-
ten wir einen schnellen Abfall in f;;; bis fiir Uy > Up . fast der gesamte Kristall
an dem Substrat ausgerichtet ist. An den Daten aus der Simulation erkennen
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Abbildung 3.29: Faltung der Partikelpositionen in die Wigner-Seitz Zelle des
Substrates fiir verschiedenen Wj.

wir eine Hysterese, je nachdem in welcher Richtung der Ubergang durchlaufen
wird. Dies ist ein weiterer Hinweis dafiir, dass wir hier einen Phaseniibergang
erster Ordnung beobachten. Diese Hysterese lisst sich in den experimentellen
Daten leider nicht beobachten. Der Grund dafiir liegt zum einen in den deutlich
groferen Schwankungen der Messdaten. Zum Anderen aber auch darin, dass
wir im Experiment nach einer Anderung von Uy zu lange gewartet haben, bis
das System in seinen Gleichgewichtszustand relaxiert ist. Dadurch verschwindet
die Charakteristik dieser Hysterese im Experiment. Der Koexistenzbereich wird
durch die gelben gestrichelten Linien angezeigt. Diese werden bestimmt, indem
wir das Uy suchen, bei dem die Fehlerbalken in den Daten der Simulation sich
zum ersten Mal nicht mehr iiberlappen.

Die Orientierung der Monolage wollen wir nun mit der Energielandschaft der
Kolloide vergleichen. Im eindimensionalen Fall hatte Aubry diesen Ubergang
mit einem Wandel in der energetischen Landschaft der Partikel verbunden, dem
sogenannten “breaking of analyticity ”. Um diese Eigenschaft zu iiberpriifen miis-
sen wir einen geeigneten Ordnungsparameter W definieren. Dieser ist die Anzahl
der Kolloide in der Nihe der Potenzialmaxima und wurde in Abschnitt B.2.1]
bereits ausfiihrlich beschrieben. In Abbildung b) ist ¥ als Funktion von
Uo/Up,. aufgetragen. Auch dieses mal vergleichen wir die Daten aus dem Ex-
periment (schwarze Punkte) mit denen der Simulation (rote und blaue offene
Symbole). In der direkten Gegeniiberstellung mit Abb. a) werden die Ge-
meinsamkeiten und Unterschiede zwischen W und fi;;; hervorgehoben. In beiden
Parametern beobachten wir eine Hysterese und beide gehen gegen Null fiir hin-
reichend starke Substratpotenziale. Zudem stimmen die experimentellen Daten
unter Beriicksichtigung der Messgenauigkeit hervorragend mit denen aus der Si-
mulation tiberein. Dies gilt auch fiir den Koexistenzbereich. Ein deutlicher Un-
terschied zeichnet sich aber im Verhalten der beiden Parameter fiir Uy < Up
ab. Hier fillt W signifikant ab im Vergleich zu fy;;. Dies zeigt, dass W beson-
ders sensibel auf eine Anderung von Up reagiert. Dies ist aber nicht sonderlich
iiberraschend, da W eine sehr lokale Eigenschaft des Kristalls ist und bereit eine
geringe Anderung die Kolloide von den energetisch ungiinstigen Positionen in
der Energielandschaft vertreibt. Wohingegen der Winkel 6 einen Flichenpara-
meter darstellt. Nur weil einige wenige Partikel ihre Position gedndert haben,
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bleibt die insgesamt sehr breite Winkelverteilung der Monolage fast vollstdndig
erhalten. Dies Macht sich auch fiir hohere Potenzialstirken bemerkbar. Selbst
nach verlassen des Koexistenzbereichs bei Uy ~ 1,2 - Uy bleiben einige lokale
Fehlausrichtungen bestehen. Diese reichen aber nicht mehr aus, um den rei-
bungsfreien Zustand aufrecht zu erhalten, da hier keine Kolloide mehr auf den
Sattelpunkten des Substrats sitzen.

Beide Parameter zusammen eigenen sich aber hervorragend zur Charakterisie-

100 oo

1 Jaaz

-1 05

o 0s 1
Gy lom™)

Abbildung 3.30: Vergleich des Strukturfaktors unseres Kristalls (a), c), e))
mit der Konfiguration der Partikel (b), d), f)) fiir verschiedene Uy. Die Kolloide
sind entsprechend ihres lokalen Drehwinkels eingefiirbt, sieh Abb. a), b)
Up=0-Upe, ¢), d) Uy = 0,9 Up und e), £) Upl,2- Up..

rung der einzelnen Phasen des Ubergang. Das Ende der reibungsfreien Phase
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und der Ubergang in den Koexistenzbereich wird deutlich durch fi;;; gekenn-
zeichnet. Wohingegen der Ubergang vom Koexistenzbereich zur gepinnten Phase
préazise durch W eingeleitet wird.

Das Verdringen der Kolloide von den Potenzialmaxima wird in Abbildung
besonders anschaulich dargestellt. Hier sehen wir eine Projektion der Partikelpo-
sitionen in die Wigner-Seitz Zelle des Substrates. Diese wird durch ein schwarzes
Hexagon dargestellt. Das kleinere griine Hexagon stellt die Aquipotentiallinie
des Substrates dar, welche als Abfragekriterium fiir unser ¥ verwendet wurde.
Mit zunehmendem Uy vermeiden die Kolloide immer stérker die Positionen nahe
dem schwarzen Hexagon. Dies bedeutet, dass diese Energiezustinde nicht mehr
besetzt sind und nun durch anlegen einer duferen Kraft iiberwunden werden
miissen, damit eine Bewegung des Kristalls initiiert werden kann.

Die einzelnen Phasen kénnen auch durch den Strukturfaktor dargestellt werden,
was in Abbildung geschieht. Mit zunehmender Potenzialstirke verblassen
die Intensitdtsmaxima der ersten Ordnung des Kristalls und die Struktur des
Substrat wird immer deutlicher. Zudem lésst sich in dieser Darstellung noch die
Periodizitat der Cluster, die sich aufgrund der Fehlanpassung im Kristall bilden,
erkennen. Diese lasst sich bei hohem Uj in Abb. e durch die Position der
Maxima nahe dem Zentrum ablesen.

3.2.4 Zusammenfassung und Ausblick

Die vorgestellten Messungen sind der erst experimentelle Nachweis des Aubry
Ubergans in einem zweidimensionalen (2D) System. Die mesoskopische Natur
unseres Aufbaus gibt uns dadurch die Mdglichkeit die mikroskopischen Vorgén-
ge, die diesen Ubergang begleiten, im Detail zu beobachten. So konnten wir ein-
deutig nachweisen, dass der Aubry Ubergang in einer zweidimensionalen Grenz-
flache auch bei Raumtemperatur erhalten bleibt und sogar ein Phaseniibergang
erster Ordnung ist. Dies steht im Kontrast zu dem eindimensionalen Modell,
in dem dieser Ubergang nur von zweiter Ordnung ist. Dieser Unterschied liegt
an dem in 2D vorhandenem zusétzlichen Freiheitsgrad, der Rotation des Kris-
talls gegeniiber seines Substrates. Ist dieser Freiheitsgrad nicht zugénglich, zum
Beispiel durch eine zu hohe Steifigkeit der Monolage, so kénnte sich die Charak-
teristik des Phaseniibergangs erster Ordnung abschwichen oder sogar komplett
verschwinden. Diese Erkenntnis ist fiir Mikrokontakte von besonderem Interes-
se, da sich hier ideale Kontaktflichen leicht realisieren lassen und aus diesem
Grund ein 8hnliches Verhalten zeigen kénnten wie unser Experiment.

Die erste und einfachste Mdglichkeit unsere Messungen zu erweitern wire sich
gezielt auf den Koexistenzbereich zu konzentrieren, um hier eine bessere Daten-
lage zu erhalten. Die Simulationen haben gezeigt, das es sich hierbei um einen
instabilen Zustand handelt, der durch anlegen einer &dukeren Kraft verdndert
werden kann. Dies sehen wir in Abbildung [3.31] Ohne treibende Kraft befindet
sich das System am Rand des Koexistenzbereich mit Uy = 1,2 - Ug .. Der iiber-
wiegende Teil des Kristalls ist am Substrat ausgerichtet und befindet sich im
gepinnten Zustand, t = 0 s b). Wird nun eine kleine dufere Kraft 7 = 1,07 fN
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Abbildung 3.31: a) Entwicklung des Anteils der Partikel mit unangepasster
Orientierung fy;; (blaue Linie) und der Mobilitét &. (gestrichelte rote Linie) als
Funktion der Zeit fiir eine treibende Kraft F' = 1,07 fN und Uy = 1,2Up.
b) und ¢) Konfiguration des Kristalls mit eingezeichneter Beweglichkeit der
Kolloide (Pfeile). b) Gepinnter Kristall nach ¢t = 200 s, erster lila schraffierter
Bereich. ¢) Nach ¢t = 2900 s beginnt der Kristall zu depinnen und geht in seine
Verdrehte Orientierung iiber, zweiter lila schraffierter Bereich .

angelegt, so dndert sich dieser Zustand mit der Zeit ¢. In Abbildung a) se-
hen wir diese Entwicklung in Abhéngigkeit der Parameter fy;;; und der Mobilitat
&. der Kolloide. Dies zeigt, dass mit zunehmendem &, die Monolage immer stér-
ker gegeniiber dem Substrat verdreht wird und so der Anteil der Partikel in der
reibungsfreien Phase steigt. In gewisser Hinsicht wird der durch das erhdhte Po-
tenzial initiierte Phaseniibergang wieder teilweise zuriickgedreht. Die Abbildung
c¢) zeigt, dass nach ungefihr ¢ = 6000 s ein neuer Gleichgewichtszustand
eingenommen wurde und nun ein grofser Teil des Kristalls sich in der reibungs-
freien Phase befindet[124].

Diese Beobachtung der Simulation wiirde sich leicht im Experiment iiberprii-
fen lassen, wenn wir gezielt Messungen in diesem Bereich durchfiihren und die
Monolage iiber einen hinreichend langen Zeitraum observieren. Dies wiirde uns
zudem die Moglichkeit geben die zeitliche Entwicklung dieses neuen Gleichge-
wichtszustandes zu untersuchen und dessen Dynamik zu ergriinden. Dies fiihrt
schlieflich auf die Frage, warum wir im Aubry Ubergang eine verschwindende
Haftreibung Fj, beobachten, die Gleitreibung Fj einen endlichen Wert grofser
Null behilt. Zurzeit wird vermutet, das dies mit der Dissipation von Energie in
Phononen und Solitonen zusammenhéngt, dies ist aber noch nicht im Experi-
ment bestétigt worden.
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Eine weitere interessante Fragestellung fiir diesen Aufbau wére die Untersuchung
von Kristallen mit endlicher Ausdehnung. Durch die Ausnutzung von Kriften,
die durch Verarmungszonen in Losungen mit verschiedenen Partikeldurchmes-
sern (multidispersen Losungen) wirken, konnen kolloidale Kristalle mit einem
begrenzten Durchmesser von wenigen Gitterkonstanten erzeugt werden. Expe-
rimente an diesen Systemen konnten Antworten auf die Frage geben, inwieweit
die bisherigen Erkenntnisse auch fiir diese endlichen Systeme erhalten bleiben.
FEin letzter Punkt zur Erweiterung des Experimentes bestiinde darin, eine struk-
turierte Oberfliache in der Probenkammer zu erzeugen. Diese konnte durch Pho-
tolithographie hergestellt werden. Damit konnten wir entweder Geometrien er-
zeugen, die mit optischen Interferenzmustern unméglich sind, oder wir nutzen
diese Strukturierung als eine weitere Kontaktfliche. So wiirden die Kolloide
nicht mehr diese Rolle iibernehmen, sondern als eine Art Schmierfilm zischen
zwei Oberflichen dienen.
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