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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit den wissenschaftlichen Untersuchungen im Rahmen mei-
ner Promotion am Institut fiir Theoretische Physik II (Weiche Materie) der Heinrich-Heine-
Universitdt. Im Wesentlichen werden mit Computer-Simulationen zwei Modellsysteme der wei-
chen Materie erforscht, bei welchen binidre Mischungen kolloidaler Teilchen mit Hilfe einer kon-
stanten externen Kraft gegeneinander getrieben werden. Vor der Betrachtung der dabei auftre-
tenden Effekte werden einige Erkldrungen zu Fachtermini und den theoretischen Grundlagen
gegeben. Gefolgt von der konkreten Darstellung des verwendeten Teilchenmodells werden der

Simulationsalgorithmus und der technische Hintergrund ausgefiihrt.

Das erste behandelte Themengebiet befasst sich mit dem Effekt der Spurenbildung. Bei die-
ser reihen sich die Teilchen der zwei gegeneinander getriebenen Spezies aufgrund der externen
Kraft hinter den Teilchen der gleichen Spezies auf und bilden somit in Kraftrichtung ldngliche
Strukturen. Nach Erkldrungen zu den Grundlagen der Spurenbildung werden mit Hilfe von Ord-
nungsparametern das Auftreten und die Existenz dieses Effekts untersucht. Der Fokus wird
hierbei auf den Ubergang von Systemen mit kurzen Spuren oder Fiden zu systemumspannen-
den Spuren gesetzt. Es wird zum Einen gezeigt, dass bestehende Erwartungen beziiglich dieses
Ubergangs moglicherweise nicht zutreffen, und auBerdem, dass durchgehende Spuren eine Folge
der kiinstlichen Randbedingungen und zu kleiner Systeme sein kénnten. Abgeschlossen wird das
Thema mit dem Aufstellen von GesetzméBigkeiten beziiglich der zu erwartenden Lénge der Spu-

ren.

Im Unterschied zum ersten Thema wird im zweiten Themengebiet ein neuer Effekt gezeigt.
Ausgehend von dem gleichen Teilchen-Modell werden die Teilchen diesmal durch Kanile mit
Verengungen getrieben, um die Abhéngigkeit des Teilchenflusses durch Engpésse im System zu
untersuchen. Es zeigt sich, dass das Fluss-Verhalten von der Breite der Verengungen abhingig
ist. Sind diese breit genug, findet ein synchroner Teilchenfluss beider Teilchensorten statt. Bei
zu engen Flaschenhiilsen transformiert sich der Fluss hin zu asynchronem Verhalten, wodurch
abwechselnd nur eine Teilchensorte die Verengungen passiert. Diese Beobachtung wird quantifi-

ziert und fiir weitere Voraussagen in einem Flusszustandsdiagramm zusammengefasst.

iii



Abstract

The underlying thesis resembles my scientific research at the Institut fiir Theoretische
Physik IT (Weiche Materie) at the Heinrich-Heine-Universitét. It covers computer simu-
lations of two different Soft Matter systems, which both consist of binary mixtures of
oppositely driven colloidal particles. The necessary theoretical background will be given
first, followed by an explanation of the chosen particle model and the actual implemen-

tation of the employed simulation algorithm.

In presence of a constant external driving force oppositely driven particles line up be-
hind particles of the same species. Thereby formed lanes represent the first topic of this
thesis. Starting with a general explanation of laning, order-parameters for quantitative
research will be presented. Focusing on the transition from small lanes to system-wide
laning, existing expectations will be questioned and reasons will be given to expect full
laned states to be an artifact due to periodic boundaries and insufficient system sizes.

Quantitative predictions for the length of lanes will be given at last.

A new effect will be shown in the second topic. Based on the same particle model as
in the first topic, colloids will be pushed through channels with constrictions. The flow
behaviour of the particles will be explored and a strong dependency of the flow state on
the width of the constrictions will be found. With decreasing width a transition from
symmetric towards asymmetric flow behavior, where only one of the particle species can
move through each constriction at a given time, appears. The expected flow behavior
will be presented in a flow state diagramm, that depends on particle packing fraction

and external force.
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1 Einleitung

Ob man sich morgens nach dem Aufstehen die Z&hne putzt, auf dem Weg zur Arbeit
durch den Matsch stampft, in der Pause einen Kakao trinkt oder vor dem zu Bett gehen
das Gesicht eincremt, so haben all diese Beispiele eine verbliiffende Gemeinsamkeit: Phy-
sikalisch betrachtet beriihrt man hierbei Systeme, welche sich in das Gebiet der Weichen
Materie einordnen lassen. Manch einer denkt hier eher an Biologie oder Chemie als an
Physik und das liegt an der Tatsache, dass die Weiche Materie iiber viele Jahrzehnte,
obwohl auch von Physikern untersucht, der Chemie zugesprochen wurde. Gegen Ende
des letzten Jahrhunderts bekam dieser Forschungsbereich Dank entstehender Simulati-
onsplattformen aus physikalischer Sicht jedoch Aufwind und war spétestens durch den
Physik-Nobelpreis 1991 an Pierre-Gilles de Gennes' als Wissenschaft der Physik eta-
bliert.

Doch was macht die Weiche Materie so besonders und verursacht solch einen Sinnes-
wandel? Sie bietet eine groBe Anzahl an unterschiedlichen Bausteinen, mit welchen sich
alltdgliche Dinge beschreiben lassen — eine Eigenschaft, welche Chemiker schon linger zu
schétzen wissen. Wahrend in der makroskopischen Welt Geb#dude aus einzelnen Steinen
bestehen und sich im Mikrokosmos der Atomphysik Molekiile aus einzelnen Atomen zu-
sammensetzen, beschriankt sich die Groflenordnung der Bausteine der Weichen Materie
auf einige Nano- bis wenige Mikrometer und wird mesoskopisch genannt. Die deutliche
Abgrenzung zu den anderen Skalen hat einen handfesten Grund: W#hrend Atome und
Molekiile Quanteneffekte spiiren und die Bewegung makroskopischer Objekte stark durch
deren Tragheit beeinflusst wird, kann man diese Einfliisse in der Weichen Materie haufig
vernachléssigen. Stattdessen gewinnt die Temperatur der betrachteten Bestandteile an

Bedeutung und es bieten sich viele Moglichkeiten auf derartige Systeme einzuwirken.

Die mesoskopischen Bausteine selbst bezeichnet man als Kolloide, welche typischerweise

in einem molekularen Losungsmittel, im einfachsten Fall Wasser, gelost sind und mit

! for discovering that methods developed for studying order phenomena in simple systems can be
generalized to more complex forms of matter, in particular to liquid crystals and polymers“.
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diesem eine so genannte Suspension bilden. Aber auch Mischungen mehrerer sich nor-
malerweise nicht vermischender Fliissigkeiten, beispielsweise Ol und Wasser, stellen als
Emulsionen ein wichtiges Gebiet der Weichen Materie dar. Kolloide kénnen als einzel-
ne, beispielsweise kugelférmige, Teilchen auftreten oder auch in komplexeren Struktu-
ren existieren. Bestehen Kolloide selbst aus einer ldngeren Kette von Makromolekiilen,
spricht man von Polymeren, welche wiederum nochmals kompliziertere Strukturen, wie
etwa Sternpolymere, bilden kénnen. Ein Fokus der Weichen Materie liegt hierbei auf dem
Verhalten der Kolloide und den Eigenschaften makroskopischer Stoffe, welche man aus
diesen konstruieren kann. Technische Beispiele der Weichen Materie aus dem téglichen
Leben bilden beispielsweise Plexiglas (bestehend aus Polymethylmethacrylat, kurz: PM-
MA [1]), Schaumpolystyrol (im Handel: Styropor) und Fliissigkristalle [2]. Neben der
kiinstlichen Anwendung spielt die Weiche Materie insbesondere in natiirlichen Systemen
eine grofie Rolle, weil sich etwa Proteine und Zell-Membranen mit ihr beschreiben las-
sen. Schaut man sich die Eigenschaften solcher Stoffe an, wird schnell die Herkunft der
Bezeichnung ,, Weiche Materie“ klar: Verglichen mit Festkérpern gibt sie unter Scherung
leichter nach, was man intuitiv an einem um einige Groéflenordnungen geringeren Schub-

modul G erkennen kann.

Im Rahmen dieser Arbeit liegt der Fokus jedoch nicht auf makroskopischen Objekten
der Weichen Materie, sondern auf dem Bewegungsverhalten von Kolloid-Suspensionen.
Beispiele solcher Fliissigkeit-Kolloid-Mischungen kennt man als Tinte, Blut, Milch oder
dem eingangs erwdhnten Schlamm. Eine Untersuchung dieser Systeme kann daher in
sinnvollen Verbesserungen des téglichen Lebens resultieren (zum Beispiel Farbe, die
nicht tropft) und mangelnde direkte Anwendbarkeit wird hidufig mit einer weitreichen-
den Ubertragbarkeit entschidigt, sodass etwa das Bewegungsverhalten von FuBigingern
einiges mit dem der Kolloide gemein hat. Fiir die entsprechende Grundlagenforschung
eignen sich daher vereinfachte Teilchen-Modelle, wie beispielsweise harte Kugeln, welche
bereits frith in der Geschichte der Weichen Materie ausgiebig studiert wurden [3, 4, 5],
aber auch Punktteilchen mit weicher Wechselwirkung eignen sich sehr gut zur Untersu-
chung kollektiver Effekte. Sich abstoflende Punktteilchen bilden daher im Rahmen dieser
Dissertation die Basis fiir die Untersuchung zweier interessanter Effekte, welche in kol-

loidalen Systemen auftreten kénnen.

Geht man von einem System mit einer binéren Teilchen-Mischung aus, dessen Teilchen
sich durch eine extern wirkende konstante Kraft passiv fortbewegen und wobei die bei-

den Teilchenspezies gegeneinander getrieben werden, konnen sich Teilchen einer gleichen



Abbildung 1.1: Simulations-Schnappschiisse zweier Beispielsysteme, welche eine Spu-
renbildung (links) in einer linglichen Simulationsbox mit periodischen Randbedingun-
gen und ein asynchrones Flussverhalten (rechts) von durch einen Kanal mit Verengun-
gen gedriangten Teilchen darstellen.

Spezies hintereinander aufreihen und gemeinsam fortbewegen. Auf diese weise bilden
sich kiirzere Faden oder ldngere Spuren im System aus, weshalb man bei diesem Effekt
von der sogenannten Spurenbildung spricht. Sie kann in Systemen mit zwei oder drei
réaumlichen Dimensionen auftreten und wird in Kanélen, sowie in unendlich ausgedehn-

ten Systemen beobachtet.

Thr Auftreten und ihre Ausprdgung hingen von der Stdrke der antreibenden externen
Kraft und von der Teilchendichte im System ab. Die genauen Umstédnde des Eintritts
der Spurenbildung, insbesondere welche Art von Ubergang das System hierbei absol-
viert, sind insbesondere in dreidimensionalen Systemen nicht geklart und diese Frage-
stellung soll im Laufe dieser Arbeit beleuchtet werden. Hierbei zeigt sich eine signifikante
Abhéngigkeit der Spurenbildung von der simulierten Systemgrofle, welche kritisch un-

tersucht wird.

Das zweite Themengebiet dieser Arbeit stellt ein Effekt dar, welcher auftritt, wenn man
Kolloide durch Systeme mit Verengungen treibt. Basierend auf dem gleichen Modell be-
finden sich die Teilchen diesmal in Kanélen mit wellenformigen Wanden, welche Engpésse
erzeugen. Eine Untersuchung des Teilchenflusses durch diese Verengungen zeigt einen
Ubergang von einer synchronen Teilchenbewegung bei breiteren Engpéssen, hin zu einer

asynchronen Bewegung fiir schmale Engpésse, bei welcher zu jedem betrachteten Zeit-



1 FEinleitung

punkt an jedem Engpass mindestens eine der beiden Teilchensorten blockiert ist. Die
aus dem Zusammenspiel vieler miteinander wechselwirkender Teilchen resultierende Dy-
namik wird mit Hilfe von Simulationen als theoretische Experimente untersucht. Hierzu
miissen die bekannten Bewegungsgleichungen numerisch gelost werden, was mit Hilfe
des Ermak-McCammon-Verfahren [6] geschehen wird. Die technische Realisierung des
Simulationsalgorithmus erfolgt aufgrund seiner hohen Parallelisierbarkeit mit Hilfe von

Grafikkarten-Prozessoren.

Der Aufbau dieser Dissertation gliedert sich in einer genaueren Beschreibung des ver-
wendeten Modells von gegeneinander getriebenen Punktteilchen in Kap. 2, woraufthin
basierend auf dem daraus resultierenden Bewegungsverhalten der Kolloidmodelle in
Kap. 3 ein Simulations-Algorithmus hergeleitet sowie auf dessen Implementierung ein-
gegangen wird. Der Effekt der Spurenbildung wird in Kap. 4 mit dem Fokus auf dessen
Abhéngigkeit von der vorhandenen Systemgrofie genauer durchleuchtet und in Kap. 5
werden die angesprochenen Kanéle mit Verengungen untersucht. AbschlieBend werden

die Ergebnisse dieser Dissertation in Kap. 6 zusammengefasst.



2 Weiche Materie

Die beiden im Rahmen dieser Dissertation untersuchten Modellsysteme fallen in das
Gebiet der Weichen Materie und verwenden die gleichen gegeneinander getriebenen
kurzreichweitig wechselwirkenden Kolloide, welche durch Punktteilchen mit einem ab-
geschirmten Wechselwirkungspotential realisiert werden. Um die Grundlagenforschung
hinsichtlich der zwei untersuchten Systeme zu betreiben, muss das Bewegungsverhalten
der Teilchen definiert werden. Eine Besonderheit von in Losungsmitteln suspendierten
mesoskopischen Teilchen stellt der Gréflenordnungsunterschied der typischen Zeitskalen
der Bewegungen dar. Der Unterschied zwischen Kolloiden und Losungsmittelteilchen ist
mit mehreren Zehnerpotenzen derart hoch, dass es sinnvoll ist, sich nur auf die Bewegung
der Kolloide zu konzentrieren und stattdessen die Bewegung der Losungsmittelteilchen
durch eine Temperatur-induzierte Zufallsbewegung der Kolloide zu modellieren. Ein Be-
wegungsmodell hierfiir ist mit der sogenannten Brownschen Bewegung gegeben, welche
hier Anwendung findet. Im Folgenden wird der Umstand dieser Zufallsbewegung genauer
beleuchtet und mit Hilfe der Langevin-Gleichungen das Bewegungsverhalten der Kolloi-
de beschrieben [7]. In Kap. 2.2 wird darauf basierend das im Rahmen dieser Dissertation

verwendete Teilchenmodell eingefiihrt.

2.1 Brownsche Bewegung

Die Entdeckung der Brownschen Bewegung geht auf das Jahr 1827 zuriick. Der Bo-
taniker Robert Brown untersuchte in Wasser suspergierte Pollen und stellte bei ihnen
eine ungewohnliche ruckartige Bewegung fest. Die Ursache eines solchen Zuckens war
zunéchst unklar und um eine biologische oder gar selbstgetriebene Ursache auszuschlie-
Ben, untersuchte er daraufhin auch Suspensionen mit anorganischen Teilchen. Dort trat
der gleiche Effekt auf und somit schlussfolgerte er, dass es sich bei dieser zuckenden Be-
wegung um ein Einwirken der Losungsmittelteilchen (Wasser) auf die Kolloide (Pollen)

handeln miisste, deren theoretische Hintergriinde es noch zu kléaren galt.

Ab 1905, iiber ein halbes Jahrhundert spéter, folgte auf Basis der Beobachtungen Browns
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die analytische Beschreibung des Problems durch Albert Einstein [8] und spéter Mari-
an Smoluchowski [9]. Die dabei hergeleiteten Gleichungen zur diffusiven Bewegung von
Kolloiden legten den Grundstein fiir die 1908 von Langevin entwickelten Bewegungs-
gleichungen (Fiir eine Ubersetzung seiner Veroffentlichung siehe Quelle [10]). Nach ei-
ner experimentellen Bestétigung durch Jean Baptiste Perrin 1908 [11], fiir welche er
1926 den Nobelpreis erhielt, waren nicht nur Browns Beobachtungen bestétigt, sondern
gleichzeitig auch die Existenz von Molekiilen bewiesen. Im Folgenden werden die fiir
meine Ausfithrungen nétigen Grundkenntnisse hinsichtlich der Brownschen Bewegung

erlautert.

2.1.1 Diffusion

Ausgehend von einer Suspension mit N identischen frei beweglichen, nicht wechsel-
wirkenden, Kolloiden ldsst sich deren Verteilung allgemein mit Hilfe einer Orts- und
Zeit-abhéngigen Teilchendichte p(7,t) beschreiben. Einstein beschriankte sich auf eine
eindimensionale Betrachtung von p(z,t) und stellte einen Zusammenhang zwischen der

zeitlichen und rédumlichen Abhéngigkeit von p(x,t) auf: Die sogenannte Diffusionsglei-

chung
dp 9?p
2 _p.2F 2.1
87’5 Oa$2 ’ ( )
mit der Diffusionskonstante T
Dy = “B= (2.2)
Y

als systemabhéngiger Vorfaktor, wobei kp die Boltzmann Konstante, T" die Temperatur
und ~ den Reibungskoeffizienten der Kolloide darstellen. Im Fall von kugelsymmetrischen

Teilchen lésst sich der Reibungskoeffizient iiber das Stokessche Gesetz mit
v = 6mnR (2.3)

angeben, mit der dynamischen Viskositét 7 und dem Teilchenradius R. Die Diffusionsglei-
chung (2.1) beschreibt die Stirke der Bewegung von Kolloiden aufgrund von zufilligen
StoBen mit Losungsmittelteilchen. Kann man die Ausgangsverteilung als Delta-Funktion
beschreiben, lésst sich die Diffusionsgleichung analytisch mit

2

¢~ Dot (2.4)

(2,8) =
r,t) = ——
P vVA4mw Dot

losen.



2.1 Brownsche Bewegung
2.1.2 Langevin Gleichungen

Das aus den thermischen Stéf8en mit den Losungsmittelteilchen resultierende Bewegungs-
verhalten freier Kolloide ldsst sich iiber zeitabhéngige stochastische Funktionen ﬁ (t) be-
schreiben, wobei ¢ fiir den Teilchenindex steht. Um das diffusive Verhalten moglichst
korrekt darzustellen, bietet es sich an, f_; (t) iiber das in stochastischen Systemen soge-
nannte Weifle Rauschen zu beschreiben und das Fluktuations-Dissipations-Theorem zu

verwenden. Dadurch ergeben sich die ersten beiden Momente von ﬁ (t) zu

(fi(t)) =0 (2.5)

GO FF () =2‘“§Taw5<t -~ 01, (2.6)

wobei f T fiir den transponierten Vektor von f steht, ? fiir die Einheitsmatrix mit dem
Rang, der der Anzahl der rdumlichen Dimensionen entspricht, d;; das Kronecker-Delta
sowie 0(t — t') die Dirac-Delta-Funktion darstellen. Die daraus folgende Aussage ist,
dass die Zufallsbewegung nur fiir infinitesimal kleine Zeitabschnitte (6(¢t —¢t’)) und keine
Zufallsbewegung mit einer anderen korreliert ist. Dies gilt sowohl fiir unterschiedliche
Teilchen (d;), als auch fiir die einzelnen vektoriellen Komponenten von I (t). Da die
zeitliche Korrelation nur fiir infinitesimale Zeitabschnitte existiert, beinhaltet diese Zu-
fallsbewegung kein Geddichtnis. Man bezeichnet das aus Gl. (2.5) resultierende Verhalten

als Random Walk der Teilchen [12, 13].

Bis zu diesem Punkt war die Bewegung auf freie Teilchen beschriankt, welche per Definiti-
on keine Wechselwirkung mit anderen Kolloiden spiiren. Alle weiteren Einfliisse kénnen
im Allgemeinen nicht analytisch berechnet werden, tragen jedoch zu systematischen
Kréiften in der sog. Langevin-Gleichung bei. Im Fall isotropischer Wechselwirkungen
lauten diese fiir jedes Teilchen ¢ [10]:
N
mii(8) + 4751 + VY View (7 — 7)) = fi(t), (2.7)
J#i

wobei m die monodisperse Masse der Teilchen beschreibt und —V E;\;Z Viww (|75 — 751)
die aus der spéter ndher beschriebenen Wechselwirkung resultierende Kraft auf Teilchen
1 beschreibt. Diese Gleichung ist eine stochastische Differentialgleichung zur Beschrei-
bung der Teilchenbewegung. Eine Vereinfachung von Gl. (2.7) wire wiinschenswert und

tatséchlich liegen die in dieser Arbeit betrachteten Systeme im Bereich sehr kleiner
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Reynoldszahlen (mﬁ < 'y?), wodurch sich der oben genannte Term vereinfacht. Wirkt
zusétzlich eine Teilchenspezies a-abhingige externe Kraft ﬁext,a auf die Teilchen, so
verdndert sich die oben genannte Gleichung auf die in dieser Arbeit verwendete Bewe-

gungsgleichung fiir Teilchen ¢ einer Sorte a zu

N
Vi) = =V View (|7 — 751) + Fexta + filt) - (2.8)
J#i

Im Folgenden wird das verwendete Teilchenmodell prasentiert.

2.2 Teilchenmodell

Um Kolloide mit dem zuvor besprochenen Bewegungsverhalten simulieren zu konnen,
wird ein vereinfachtes Teilchenmodell bené6tigt. Jedes betrachtete Modell-System soll N
Kolloide beinhalten, welche in einem Lésungsmittel gelost sind. Bei realen mesoskopi-
schen Teilchen kommt es hiufig vor, dass diese je nach Systemparametern auf kurzen
Distanzen eine Attraktion verspiiren und deswegen verklumpen kénnen. Hierfiir kann es
verschiedene Griinde geben und den fiir kolloidale Systeme ohne Polymere wichtigsten
Grund stellen induzierte Dipol-Dipol-Wechselwirkungen dar. Eine Verklumpung ist hier

jedoch unerwiinscht und daher gilt es diese zu verhindern.

Der experimentell verfolgte Weg zur Vermeidung von Verklumpungen sind Stabilisierun-
gen der Teilchen. Diese lassen sich auf verschiedene Wege erreichen, siche Abb. 2.1. Im
Folgenden sei eine Ladungs-Stabilisierung angenommen und als Folge dessen muss die
Kolloid-Kolloid-Wechselwirkung als weich beschrieben werden. Jedes Teilchen erzeugt
ein Coulomb-Potential, welches durch eine geeignete Modellierung des Losungsmittels
abgeschirmt wird. Mit Hilfe der DLVO-Theorie [14] l4sst sich ein abgeschirmtes effekti-
ves Potential (Siehe Abb. 2.2) herleiten, auch Yukawa-Potential genannt:

Viww (1) = Yo nr (2.9)

RT

In diesem Potential bleiben zwei freie Parameter fiir die Stiarke Vj und die inverse Ab-
schirmlénge x der Wechselwirkung. Die N Kolloide werden im Folgenden als Punktteil-
chen modelliert, welche untereinander nach Gleichung (2.9) wechselwirken. Aus dieser
Wechselwirkung resultiert ein typischer Mindestabstand zwischen den Teilchen, welcher
als o bezeichnet wird und als Pseudo-Teilchendurchmesser angesehen werden kann. Nur

unter starker duflerer Krafteinwirkung kommen sich Teilchen néher als o. Die Parame-
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Abbildung 2.1: Darstellung zweier Arten von Stabilisierungen zur Vermeidung von
Kolloid-Verklumpungen in Folge von zu starker Anndherungen. Sterische Stabilisie-
rung (links) erreicht man durch Auftragen von Polymeren auf die Kolloide. Aus der
Uberlappung von Polymeren verschiedener Teilchen resultiert eine entropische Absto-
Bung mit einer maximalen Reichweite. Eine Ladungsstabilisierung (rechts) erreicht man
durch Aufladen aller Teilchen mit der gleichen Ladung. Durch Laden des Lésungsmittel
mit der Komplementéirladung kann man eine Abschirmlénge fiir die Wechselwirkung
einstellen.

ter Vo und k sind auf V) = 1110kgT und ko = 6 festgelegt. Diese Werte lassen sich
in experimentellen Systemen beispielsweise durch die Beschaffenheit des Losungsmittels
und der verwendeten Stabilisierung einstellen. Im Fall der Ladungsstabilisierung wére
dies durch verschiedene Salzkonzentrationen im Losungsmittel und einer Variation der

Ladungszahl der Kolloide méglich.

Neben der Regulation der Abschirmung iibt das Losungsmittel einen weiteren Einfluss
auf die Kolloide aus: Zusammenstofle zwischen Kolloiden und Loésungsmittelteilchen re-
sultieren in dem oben beschriebenen Random Walk, dessen Sprungweite unter anderem
von der Temperatur 7' des Losungsmittels abhéngt und aus der Gleichung (2.6) folgt. Die
Wechselwirkungen der Losungsmittelteilchen untereinander werden aufgrund der deut-
lich kleineren Zeitskala vernachlissigt und es wird angenommen, dass das System Dank
der Losungsmittelteilchen iiberddmpft ist. Weil das Wechselwirkungspotential aus GI.

(2.9) als konservativ betrachtet werden kann, errechnet man iiber die Relation

FWW(rm{TJ} _VZVWW |75 — 75]) (2.10)
J#i
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Abbildung 2.2: Yukawa-Potential nach Gleichung (2.9), mit xr = 6 und Vp =
1110kgT. Das Potential ist auf eine Entfernung weniger Teilchendurchmesser o auf

den Wert Null abgeklungen und Viyw (r) erlaubt nur unter starkem Kraftaufwand eine
Annéherung von Teilchen auf einen kiirzeren Abstand als o.

die aus allen Wechselwirkungen auf das Teilchen i resultierende Kraft Fyyy (7, {r5})-

Die Halfte der Kolloide soll sich in einer einzigen Eigenschaft unterscheiden, wodurch sich
die N Teilchen in zwei gleich groe Gruppen der Spezies' A und B aufteilen lassen. Die
Teilchensorte wird formal mit o = {A, B} angesprochen und es gilt somit N, = % Des
Weiteren soll die besagte Eigenschaft keinen Einfluss auf die Wechselwirkung haben,
sondern stattdessen nur auf die Art und Weise, wie die Teilchen auf eine anliegende
externe Kraft ﬁext’a ansprechen. So soll die eine Teilchensorte « in Richtung der externen

Kraft getrieben werden und die komplementéire Sorte & genau entgegengesetzt dazu

ﬁext,a = extgy = - _’ext,& . (2'11)

Die Starke dieser externen Kraft Foy wird im Folgenden durch den dimensionslosen
Parameter f festgelegt, welche sich iiber

Fexio

f:kBT

(2.12)

definiert. Da die externe Kraft zeitlich konstant auf die Teilchen wirkt und eine Beschleu-

nigung iiber die Annahme eines iiberdampften Systems ausgeschlossen ist, bewirkt sie

'Die zwei Sorten der Teilchen werden in relevanten Simulations-Schnappschiissen mit unterschiedlichen
Farben gekennzeichnet.

10
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eine konstante Geschwindigkeit der Teilchen vff entlang der y-Achse. Ist f hinreichend
grof3, stellt vy mit

A B:Dof

vg = v = — - (2.13)

die maximale Geschwindigkeit der Teilchen dar.

11






3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme

Da in dieser Dissertation Effekte von passiv getriebenen kolloidalen Vielteilchensyste-
men im Nicht-Gleichgewicht untersucht werden, eignen sich insbesondere Experimen-
te und Simulationen zur Untersuchung. Der Vorteil von Vielteilchen-Simulationen ge-
geniiber experimentellen Versuchsaufbauten ist die Flexibilitdt hinsichtlich gewiinschter
Parameter-Verdnderungen. Beispielsweise ist es im Experiment iiblicherweise schwierig,
Temperaturen nahe dem Nullpunkt zu erreichen. Nach der vorangegangenen Einfiihrung
von Modell und Teilchen-Verhalten wird im Folgenden der verwendete Algorithmus ein-

gefiihrt und hinsichtlich einiger technischer Aspekte genauer betrachtet.

3.1 Algorithmus zur numerischen Losung gekoppelter

Langevin-Gleichungen

Wie im vorherigen Kapitel erklirt, beschrinkt sich die Betrachtung der Simulations-
systeme auf die Bewegung der Kolloide. Der Einfluss des Losungsmittels wird auf eine
Temperatur-abhéngige Zufallskraft reduziert und darauf, dass wie bereits erldutert, ein
iiberddmpftes System betrachtet wird. Der Algorithmus zur Beschreibung eines solchen
Systems muss demnach den Langevin-Gleichungen (siehe Gl. (2.8)) gehorchen und es
gilt fortan diese numerisch zu l6sen. Hierzu betrachtet man die Verdnderung des Sys-

tems in diskreten Zeitschritten At [15, 6] und nimmt diese als Grundlage fiir ein einfaches

Integrationsschema
. 7(t + At) — 7(t)
t) = 1
() o, (3.1)
um die Gleichung (2.8) als
DoAt =
it + At) = 7(t) + = Fs + AF () (3.2)
kgT
zu schreiben, wobei F‘z mit
F:Z(f;? {7:_’7}) = ﬁWW(ﬁa {Fj}) + ﬁext,a (33)

13



3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme

gegeben ist. Hierbei ist A7;(t) der aus den Zufallskicks der Losungsmittelteilchen resul-
tierende Positionsversatz mit verschwindendem ersten Moment und einer Varianz von
2Dy At. ﬁww(ﬁ,{ﬁ}) bezieht sich auf die Gleichung (2.10), mit welcher die aus der
Wechselwirkung mit allen anderen Teilchen resultierende Kraft auf Teilchen ¢ berechnet
wird, und ﬁext,a steht fiir die zuvor definierte externe Kraft. Die einzelnen Zeitschritte
At miissen zur Stabilitdtswahrung der Simulation hinreichend klein sein. Der Algorith-
mus unterteilt jeden Zeitschritt At in zwei Teilschritte. Zuerst werden die aus den alten
Positionen auf jedes Teilchen wirkenden Krifte berechnet, worauthin dann die neuen
Positionen bestimmt werden. Aufgrund der zufilligen Stofe A7; der Kolloide ist der
Algorithmus nicht-deterministisch und Zeit-irreversibel. Auf die aus der Verwendung
diskreter Zeitschritte resultierenden Stabilitatskriterien gehe ich in Kapitel 3.1.2 geson-

dert ein.

3.1.1 Beriicksichtigung der Randbedingungen

Fiir die in Kapitel 4 und 5 durchgefiihrten Untersuchungen spielt die Wahl der verwen-
deten Randbedingungen eine grofle Rolle. Ersteres hat das Ziel, Teilchen in der Mitte
von unendlich weit ausgedehnten Systemen (im Englischen: bulk) betrachten zu kénnen.
Es soll demnach keine Wechselwirkung mit Wénden stattfinden und Teilchen sollen trotz

fortlaufender Bewegung iiber einen lingeren Zeitraum betrachtet werden kénnen.

Periodische Randbedingungen: Eine naheliegende und héufig verwendete Realisierung
der Randbedingungen des Systems mit diesen Anforderungen stellen die sogenannten
periodischen Randbedingungen dar, bei welchen die Simulationsbox in allen rdumlichen
Dimensionen um periodisch versetzte Kopien ihrer selbst erweitert wird. Dies ermdglicht
zwei wesentliche Tatsachen im Vergleich zu unendlich ausgedehnten Systemen (Siehe
Abb. 3.1): Es findet eine Wechselwirkung von Teilchen am Rand der einen Seite der
Simulationsbox mit Kopien der Teilchen auf der anderen Seite der Box statt und wenn
ein Teilchen die Simulationsbox verlésst, wird es periodisch um die Koordinaten der Box

auf die andere Seite der Box versetzt, wodurch effektiv keine Wénde spiirbar sind.

Die Verwendung der periodischen Randbedingungen bietet sich sowohl in Richtung von
Fiy (y-Achse) an, als auch orthogonal zu dieser. Eine mogliche Gefahr, dass sich Teilchen
durch die periodischen Randbedingungen selbst spiiren, oder gar gleichzeitig mehrmals
mit dem gleichen Teilchen wechselwirken, wird durch eine maximal mogliche Wechsel-
wirkungsreichweite r.,t verhindert. Hierbei miissen die Dimensionen der Simulationsbox

reut deutlich iibersteigen. Fiir die in dieser Arbeit verwendeten Simulationsparameter

14



3.1 Algorithmus zur numerischen Losung gekoppelter Langevin-Gleichungen

Virtuelle Boxen

Si'JIa'tio -Box
P
o ®

Abbildung 3.1: Skizze der periodischen Randbedingungen. Die Koordinaten aller
Teilchen in der Simulationsbox werden virtuell an Positionen mit Abstdnden der Box-
Dimensionen kopiert. Dieses Verfahren erlaubt Teilchen am Rand der Simulationsbox
eine Wechselwirkung mit den virtuell hinzugefiigten Teilchen. Wenn ein Teilchen die Si-
mulationsbox verlasst, tauscht das austretende Teilchen mit dem eintretenden virtuellen
Teilchen die Position.

eignen sich wenige Teilchendurchmesser o als Grenze fiir rey, etwa r = 30 (vgl. mit
Reichweite der Wechselwirkung in Abb. 2.2). Trotz der Verwendung eines rq,; besteht
unter periodischen Randbedingungen die Gefahr von Artefakt-Bildungen, wenn die Aus-

dehnungen eines Effektes die Dimensionen der Simulationsbox {iberschreiten.

Zufallsgenerierte Neuplatzierung (ZNP): Um dem Problem der Artefakte zu begeg-
nen, wird im Verlauf der Arbeit eine Abwandlung der periodischen Randbedingungen
verwendet. Diese éndert den Prozess der Neuplatzierung der die Systembox verlassenden
Teilchen ab und wird nur senkrecht zur Richtung der externen Kraft angewandt. Analog
zu den periodischen Randbedingungen wird hierbei die y-Koordinate periodisch um die
Systemlénge verschoben. Die Koordinaten auf der xz-Ebene werden jedoch bei jedem
Verlassen der Box neu zufallsgeneriert. Um Stabilitétsprobleme des verwendeten Algo-
rithmus zu vermeiden, werden die neu positionierten Teilchen zusétzlich um ein kleines
Ay auflerhalb der Box versetzt und automatisch mit vy durch die externe Kraft in die
Box getrieben. Diese Art der Randbedingungen wird im Folgenden als Zufallsgeneriete

Neuplatzierung (kurz: ZNP) bezeichnet.
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3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme

Kanile mit Verengungen: Im Unterschied zu Kapitel 4 befasst sich Kapitel 5 mit lokal
beschriankten Effekten, welche die Dimensionen einer Simulationsbox nicht {iberschreiten.
Daher werden in Richtung der externen Kraft ausschlielich periodische Randbedingun-
gen angewendet. Orthogonal zur externen Kraft hingegen sind die Systeme durch ge-
schwungene Winde beschrinkt, um Kanéle mit Verengungen zu realisieren. Die Wech-
selwirkung der Teilchen mit den Wénden wird dhnlich zu den Paar-Wechselwirkungen
der Teilchen implementiert und die Winde entsprechen einer Sinus-Form. Fiir jedes

Teilchen ¢ mit Koordinaten x;,y; berechnet sich die Wechselwirkung {iber

VRand (Zi, ¥i) = Vivand (%4, ¥i) + Vivand (Lz — @4, ¥i) (3.4)
Vwand(% y) =V - e*n(mfw(y)) (3_5)

wobei eine Wand bei z = 0 steht und die zweite gespiegelt an der Position x = L,. Die

Form der Winde ist iiber

(3.6)

w(y) = A -sin (2“/W>

Yy
definiert, wobei A die Amplitude der Wand-Schwingungen angeben und W fiir die An-
zahl der gewiinschten Wellen pro Simulationsbox steht. Rechnerisch ergibt sich mit
V1 = 185kpT und einer Ableitung nach x und y, die Komponenten der entsprechenden
Kraftterme fiir die Teilchen-Wand-Wechselwirkung, welche zur Gleichung (3.3) addiert

werden.

3.1.2 Numerische Stabilitit

Der Rechenaufwand fiir die Berechnung eines Zeitschritts At ist unabhéngig von der
Grofle von Atf. Naheliegend wére demnach eine Maximierung von At, um den Zeit-
aufwand fiir verwendbare Ergebnisse zu verkiirzen. Wie Abbildung 2.2 zeigt, steigt
die Wechselwirkung mit sinkender Entfernung jedoch sehr steil an. Der aus allen Ein-
fliissen resultierende Teilchen-Versatz darf daher nicht dazu fithren, dass sich zwei Teil-
chen zu nahe kommen. In diesem Fall kénnten diese starke, und damit unphysikalische,
Spriinge ausfithren. Im Extremfall kann das dazu fithren, dass Teilchen von einem auf
den néchsten Schritt aufgrund eines félschlicherweise zu hohen Positionsversatzes aus der
Simulationsbox springen, obwohl bereits selbst bei weniger starken Spriingen das Ergeb-
nis verfalscht wire. Aus Stabilitdtsgriinden sollten daher zu grofie Teilchen-Bewegungen
pro Zeitschritt At vermieden werden. Um das zu erreichen, muss At ausreichend klein

gewihlt sein in Relation zu allen relevanten Zeitskalen.
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3.1 Algorithmus zur numerischen Losung gekoppelter Langevin-Gleichungen

Brownsche Zeit: Die erste typische Zeiteinheit fiir Systeme mit Brownscher Bewegung
stellt die dementsprechend benannte Brownsche Zeit 75 dar. Man betrachtet die mittlere
quadratische Abweichung aus Gl. (2.6) und errechnet die Zeit, die ein Teilchen brauchen
wiirde, um durch die Warme getriebene Bewegung den eigenen Teilchendurchmesser o

zuriick zu legen. Relativ zur so erhaltenen Brownschen Zeitskala

0.2

=5 (3.7)

B
sollte At etwa um Faktor 100 kleiner gewéhlt werden. Dadurch ist gewahrleistet, dass
auch bei gelegentlich relativ starken Teilchen-Kicks kein zu starkes Uberschneiden der

weichen Teilchen auftritt.

Drift-Zeit: Der zweite offensichtliche Einfluss, welchen es bei der geeigneten Wahl von
At zu beachten gilt, ist die anliegende externe Kraft ﬁext. Besonders bei starken Kréften,
und wenn es zu dichter gedréngten Teilchenansammlungen kommt, kann die aus der ex-
ternen Kraft resultierende Maximalgeschwindigkeit vy eine {ibergeordnete Rolle spielen.

Diese eignet sich zur Definition einer Drift-Zeitskala 7p mit

o
=—. 3.8

™= (3.8)

Auch in diesem Fall sollte At mindestens um Faktor 100 kleiner gewéhlt sein als 7p,
welches angibt, nach welcher Zeit sich ein freies Teilchen durch die externe Kraft um den

eigenen Teilchendurchmesser fortbewegt hat.

Wechselwirkungs-Zeitskala: Das dritte Kriterium kommt zum tragen, wenn man bei
hohen bis sehr hohen Dichten simulieren méchte. In diesem Fall reichen die bisheri-
gen beiden Kriterien zur Vermeidung unphysikalischer Teilchen-Spriinge, aufgrund des
geringen zur Verfiigung stehenden Platzes, nicht aus. Hier bietet sich eine Betrach-
tung der Teilchen-Wechselwirkung auf einer Entfernung derer Durchmesser o an. Er-
rechnet man diese Wechselwirkungs-Kraft ﬁWW(U), so lésst sich daraus eine typische
Wechselwirkungs-Zeitskala

ww = oy Fyww (o)™ (3.9)

herleiten. Aufgrund der weichen Natur der Teilchen hat sich in diesem Fall herausgestellt,

dass ein um Faktor 10 strengeres Kriterium eingehalten werden muss. Somit ergeben sich
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3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme

die Stabilitatskriterien zu

dt <0.001mww (3.10)
dt <0.017p (3.11)
dt <0.017p. (3.12)

3.2 Implementierung des Algorithmus

Eine besondere Herausforderung im Zuge meiner Promotion war die technische Reali-
sierung der Simulationen auf Grafikkarten-Systemen. Diese waren notig, um die Anzahl
gleichzeitig simulierter Teilchen zu maximieren — eine Anforderung, welche insbesondere
bei der Untersuchung der Spurenbildung essentiell ist. Obwohl ein Simulationscode ge-
nerell aus verschiedenen Bausteinen besteht, zum Beispiel der Datei-Ein/Ausgabe und
der Berechnung von Ordnungsparametern, werden im Folgenden nur die beiden physi-
kalisch relevanten Simulationsschritte zur Implementierung der Gleichungen (3.2) und
(3.3) betrachtet. Die so berechnete Kraft- und Positionséinderung der Teilchen (im Fol-
genden als I und ITI referenziert) ist von der jeweils anderen abhéngig und muss daher
seriell erfolgen. Jeder der beiden Schritte fiir sich selbst genommen ldsst jedoch einigen
Spielraum fiir Optimierungen zu, auf welche in Kap. 3.2.1 genauer eingegangen wird.
Neben den Vorteilen durch die verwendete Grafikkarten-Architektur ergeben sich auch

kritische Aspekte, welche in Kap. 3.2.2 beleuchtet werden.

3.2.1 Optimierungen von Teilchensimulationen

Als wichtigster Aspekt der Simulation stellen die Berechnungen der Teilchen-Bewegungen
zugleich den hochsten Rechenaufwand aller Simulationsbestandteile dar. Dabei sind so-
wohl im Kraft-Schritt I als auch im Koordinaten-Schritt IT die Berechnungen fiir Teilchen
i nur abhéngig von den alten Positionen aller anderen Teilchen j # i. Daher spielt die
Reihenfolge der Berechnungen innerhalb von I und II keine Rolle. Ein sinnvoller Weg
zur Reduktion des Rechenaufwands ist es, die Anzahl der berechneten Wechselwirkungen

auf ein Minimum zu reduzieren.

Verkettete Listen: Neben der trivialen Vermeidung von Doppel-Wechselwirkungen
(actio = reactio), kann man eine signifikante Reduktion der betrachteten Wechselwir-
kungen erreichen, wenn man die Simulationsbox in einzelne Zellen unterteilt und die

Teilchen jeder einzelnen Zelle nur mit den anderen Teilchen der gleichen Zelle sowie mit
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Simulationsbox mit
Einteilung in Zellen

° e ®e | ®° Beispiel-Zelle mit
%o % oo °* 5 Beispiel Kolloiden
) [ P ]
(X 1
(]
o 23 35
[ J
° ® ¢
° [ —
° intrage in Liste
° o = [114P3[35l61]..
o0® ° o®
° [ N ] >
°® o |0® o
L oo | o |®
[}
® o o0
e ® © o,

Abbildung 3.2: Funktionsweise der verketteten Listen. Die Simulationsbox wird in
eine endliche Anzahl Zellen eingeteilt, deren Kantenldngen mindestens der maximalen
Reichweite der Wechselwirkung entsprechen. Fiir jede Zelle wird eine Liste erstellt, in
welche die Teilchen-Nummern der jeweiligen Zelle eingetragen werden. Mochte man die
Wechselwirkungen fiir ein Teilchen 4 (hier ¢ = 35, rot markiert) berechnen, betrachtet
man nur die Teilchen innerhalb der gleichen Zelle (rechts) und die Teilchen der Nach-
barzellen (hellblau), indem man fiir jede Zelle die Teilchenindizes der entsprechenden
Liste entnimmt. Nicht relevante Teilchen (violett) werden ignoriert.

denen der direkten Nachbarzellen wechselwirken lédsst. Man spricht hierbei von Verket-
teten Listen (im Englischen: Cell Linked Lists). Generell gilt: Je hoher die Anzahl der
Zellen ist, desto stirker ist die Reduktion der Rechenzeit. So kann man den Rechen-
aufwand von der GroBenordnung O(N?) (weil N Teilchen mit N — 1 anderen Teilchen
wechselwirken) auf O(N+m) reduzieren, wobei m den Aufwand fiir die Listen-Erstellung
darstellen soll. Bei der Verwendung verketteter Listen muss man beachten, dass die mini-
male Grofie (und damit die Anzahl) der Zellen direkt von der maximalen Reichweite der
Wechselwirkung ¢, abhéingt. Eine langreichweitige Wechselwirkung verhindert einen
sinnvollen Einsatz einer derartigen Optimierung. In Abbildung 3.2 ist die Verwendung

von verketteten Listen in zwei rdumlichen Dimensionen beispielhaft dargestellt.

Parallelisierung: Der Geschwindigkeitsgewinn durch die Reduktion der berechneten
Wechselwirkungen stot bei der maximalen Geschwindigkeit des verwendeten Prozes-
sors an dessen Grenzen. Ein anderer Ansatz zur Optimierung stellt die Lasten-Verteilung
auf mehrere zur Verfiigung stehende Prozessoren dar. In so einem Fall spricht man von
Parallelisierung, fiir welche sich mehrere Wege der Realisierung anbieten. Weil in den
Berechnungen innerhalb von I und II die Teilchen unabhéngig voneinander und daher

prinzipiell auch gleichzeitig abgearbeitet werden kénnen, sind somit Idealbedingungen fiir
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eine Parallelisierung gegeben. Eine zeitsparende Verfahrensweise zur Realisierung einer
Parallelisierung stellt die Verwendung einer der géngigen Parallelisierungs-Bibliotheken,

beispielsweise MPI', dar.

Dieses Verfahren verliert jedoch mit zunehmender Anzahl an Prozessor-Kernen aufgrund
steigendem Kommunikationsaufwand deutlich an Effektivitdt. Somit ist eine manuelle
Parallelisierung mit Kommunikationsreduktion von Vorteil, damit alle verwendeten Pro-
zessoren moglichst autark und somit bei maximaler Effektivitéit arbeiten konnen. Erhoht
man die Anzahl der beteiligten Prozessoren, reduziert man somit deutlich effizienter die
bendétigte Rechenzeit. Die Auswahl an Systemen mit einer hohen Anzahl an Rechen-
kernen ist jedoch beschrinkt. Neben teuren Hochleistungs-Clustern haben sich in den
letzten Jahren auch Grafikkarten als Simulationsmedium durchgesetzt. Der Aufwand fiir
die manuelle Parallelisierung kommt in etwa dem Mehraufwand fiir die Grafikkarten-
Implementierung eines bestehenden Simulationscodes gleich. Aufgrund der deutlichen
Einsparungen in den Bereichen Anschaffungskosten, Verbrauch und Platz wurden Gra-

fikkarten als Simulationsplattform verwendet.

3.2.2 Implementierung auf Grafikkarten

Im Laufe der Zeit wurden CPUs? immer leistungsfihiger. Einerseits wurde die Komple-
xitdt der zur Verfligung stehenden Operationen erweitert, sodass beispielsweise seit eini-
gen Jahren Vektor-Operationen in einem Schritt berechnet werden kénnen, wohingegen
noch vor wenigen Jahrzehnten fiir jede Vektorkomponente mehrere Schritte angefallen
sind. Andererseits wurde die Taktung der CPUs regelméflig erhoht. Die Steigerung des
Taktes stagniert jedoch seit einiger Zeit, weil die mit steigendem Takt sinkende Stabilitét
keine fehlerfreien Berechnungen mehr gewéhrleisten wiirde. Der technische Fortschritt
der CPUs zielt daher auf eine Reduktion der nétigen Rechenschritte pro komplexer Re-

chenoperation und auf eine Erhéhung der Prozessorkernanzahl ab.

Ein anderer Ansatz wird bei der Herstellung von GPUs? verfolgt. Hier liegt der Fo-
kus auf einer moglichst schnellen Bildschirmausgabe, also der gleichzeitigen Berechnung
moglichst vieler sehr d&hnlicher Rechenoperationen. Hierbei ist die Komplexitéit der zur

Verfiigung stehenden Rechenoperation jedoch sehr begrenzt. Wihrend die GPU mehr

!Message Passing Interface: Nachrichten-Austausch-Standard, welcher die Kommunikation mehrerer
Rechen-Prozesse regelt. Auch auf ortlich getrennten PC-Clustern anwendbar.

2 Central Processing Unit: Hauptprozessor eines Computersystems.

8 Graphics Processing Unit: Rechenkern der Grafikkarten.
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Rechenkerne aufweist als eine CPU, ist dafiir deren Taktung temperaturbedingt deutlich
geringer. Sind die parallel laufenden Berechnungen sehr &hnlich (wie dies in I und IT der
Fall ist) und hélt sich der Speicherverbrauch in Grenzen, kann man mit der Verwendung
von GPUs gegeniiber CPUs als Rechenplattform auflerordentlich hohe Geschwindigkeits-

vorteile erzielen.

Die Implementierung des parallelisierten Simulationscodes fand in der Programmierspra-
che CUDA* auf Grafikkarten-Systemen mit Consumer-Grafikkarten der Typen Nvidia
GeForce GTX 295, GTX 590 und GTX 760, sowie auf der Hochleistungs-Grafikkarte
Tesla K20c statt. Grafikkarten der Tesla-Serie besitzen keinen Monitor-Anschluss und
sind daher speziell auf die Anforderungen dedizierter Rechenleistung ausgelegt. So bieten
sie beispielsweise einen deutlich erhohten Speicher und eine verbesserte Rechenleistung

bei Verwendung von doppelter Rechengenauigkeit.

Rundungsfehler: Der Geschwindigkeitsgewinn bei der Verwendung von Grafikkarten
ist immens. Der gleiche Algorithmus, einmal mit oben genannten Optimierungen fiir die
Verwendung auf einem einzigen Kern einer CPU optimiert, und einmal mit CUDA fiir die
Berechnung auf Grafikkarten, lag teilweise bei Faktor 100 oder mehr. Hierbei zeigte sich
jedoch der erste Nachteil bei der Verwendung von Grafikkarten. Der Geschwindigkeits-
vorteil kann nur erreicht werden, wenn man sich auf einfache Rechengenauigkeit (32Bit)
beschriankt. Doppelte Rechengenauigkeit (64Bit) wird auf den Consumer-Grafikkarten
fiinf bis achtmal langsamer ausgefiihrt. Zudem werden Mathematische Operationen auf
GPUs an der letzten Nachkommastelle anders gerundet als es der IEEE 754° Stan-
dard vorgibt. Komplexere und fiir physikalische Systeme iibliche Berechnungen (z.B.
Wurzeln ziehen oder Exponentialfunktionen berechnen) weisen sogar noch einen etwas
hoheren Fehler auf (Siehe Dokumentation dazu in [16]). Bei Berechnungen mit doppelter

Prézision sind die Fehler deutlich geringer.

Ein Vergleich zwischen derselben deterministischen Simulation fiir CPU und GPU (zum
Beispiel realisierbar durch Ausschalten der Brownschen Bewegung oder unter Verwen-
dung identischer Zufallszahlen), fithrt daher zu minimalen Abweichungen in den letzten

Nachkommastellen, welche mit laufender Simulationszeit ansteigen. Zwar ist dieser Feh-

4 Compute Unified Device Architecture: Von Nvidia entwickelte Programmiersprache, welche die be-
kannte Sprache C' um Befehle zur Grafikkartenansteuerung erweitert.

5Gleitkomma- Arithmetik-Spezifikation des Institute of Electrical and Electronics Engineers. Referenz
fiir Computer-Berechnungen.
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3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme

ler grofer, als einer, den man durch eine Verinderung der Reihenfolge von Summationen®

erwarten wiirde, physikalische Effekte oder gemessene Ordnungsparameter zeigen hier-
bei jedoch keinen Unterschied und die grundlegende Physik des Systems wird durch die
Rundungsfehler nicht verdndert. Insbesondere im Beisein der thermischen Fluktuationen
kann man die Rechenungenauigkeiten sogar vernachlassigen, weil die Grolenordnung der
Zufallsschwankungen, welche in jedem Zeitschritt auf jedes Teilchen in jeder raumlichen
Dimension angewendet werden, iibersteigen jeden moglichen Rechenfehler bei der Ver-
wendung von Grafikkarten um mehrere Zehnerpotenzen. Obwohl diese Problematik kon-
traindizierend fiir andere Bereiche der Physik sein kénnte, ist die Verwendung von Be-
rechnungen mit einfacher Préazision auf Grafikkarten im Beisein Brownscher Bewegung

gerechtfertigt.

Zufallszahlengenerator: Ein weiterer Kompromiss bei Vielteilchen-Simulationen muss
bei der Verwendung des Zufallszahlengenerators eingegangen werden. Pro Zeitschritt
muss fiir jedes Teilchen in jeder rdumlichen Dimension eine Zufallszahl fiir den Random
Walk der Teilchen erzeugt werden. Bei den groSten Systemen mit N > 10 und 108

014 Zufallszahlen. Zwar

Zeitschritten kommt man so schnell auf Gréf8enordnungen von 1
ist dies durch die Wechselwirkung aller Teilchen im System deutlich entschérft, streng
genommen sollte der verwendete Zufallszahlengenerator jedoch iiber eine derart grofie
Anzahl stabil bleiben, bzw. dessen Periode miisste im Idealfall um einige Zehnerpoten-
zen grofer sein. Andererseits sollte, wenn moglich, aus Zeit und Speichergriinden ein
32-Bit Gleitkomma-Generator verwendet werden. Fiir die Berechnung von Zufallszahlen
auf CPUs eignet sich ran3 aus Numerical Recipes [17] besonders gut, weil er eine hohe

Periode, sowie hohe Geschwindigkeit aufweist.

Die Verwendung eines seriellen Zufallszahlengenerators auf GPUs ist aus zeitlichen Griin-
den nicht sinnvoll und daher muss eine parallele Erzeugung der Zufallszahlen implemen-
tiert werden. Hier kann rand fiir groffe Systeme jedoch nicht verwendet werden, weil
dieser Algorithmus seinen Geschwindigkeitsgewinn dadurch erzielt, dass er insgesamt
56 persistente Teilschritte im Speicher behélt, um aus diesen in sehr wenigen Schritten
die Gleitkomma-Zufallszahlen zu konstruieren. Fiir hohe N wiirde dies den Speicher-
verbrauch zu stark ansteigen lassen und aulerdem wéire die Architektur der GPU im

besonderen Mafle dadurch gebremst, dass bei jeder Berechnung auf diese 56 verschie-

Bei parallel ausgefithrten Additionen ist die Reihenfolge im Unterschied zu seriellen Verfahren nicht
vorgegeben. Da bei jedem Rechenvorgang die letzte Stelle einer Gleitkommazahl gerundet wird, kann
sich eine verdnderte Summationsreihenfolge auf das Gesamtergebnis auswirken. Dieser Effekt tritt
nicht nur auf Grafikkarten auf, sondern ist ein natiirlicher Teil paralleler Berechnungen.
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3.2 Implementierung des Algorithmus

denen Zahlen im Hauptspeicher zugegriffen werden miisste. Deshalb verwenden die in
dieser Arbeit durchgefiihrten Simulationen den Zufallszahlengenerator ran0 (ebenfalls
aus [17]). Im Unterschied zu ran3 zeichnet sich dieser durch einen vernachléssigbaren
Speicherverbrauch auf Kosten langsamerer Geschwindigkeit und verkiirzter Periode aus.
Letztere liegt nur bei 231 — 2 ~ 2.1 - 10°. Da die Erzeugung der Zufallszahlen jedoch
parallel ablduft, also jedes Teilchen einen eigenen Generator mit unterschiedlicher Start-
Zahl bekommt, muss die Periode nur die Anzahl der Zeitschritte iibersteigen, was mit
109 > 10® gegeben ist. Dadurch ist dieser Zufallszahlengenerator auch fiir Langzeitsimu-

lationen geeignet.
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4 Bindre Mischung entgegengesetzt
getriebener Teilchen ohne Wande

Weit ausgedehnte Kolloid-Systeme stellen eine Gruppe der einleitend erwédhnten Bei-
spiele dar, welche im Gleichgewicht bereits sehr gut mit Hilfe von Simulationen [15]
und statistischen Theorien [18, 19, 7] beschrieben werden kénnen. Dabei zeigt sich bei-
spielsweise, dass die Ordnung von Phaseniibergéngen im Gleichgewicht iiber die Teilchen-
Wechselwirkung einstellbar ist [20, 21]. Im Nichtgleichgewicht hingegen steigt die Anzahl
der Parameter, welche die Dynamik des Systems diktieren, deutlich an [22], wodurch die

genaue Beschreibung von Phaseniibergéingen haufig nicht génzlich geklart ist.

Ein solcher Effekt im Nichtgleichgewicht stellt die Spurenbildung in gegeneinander ge-
triebenen bindren kolloidalen Mischungen dar, dessen Phaseniibergang in Simulationen
nachgewiesen werden konnte [23, 24, 25, 26, 27]. Spurenbildung tritt im Fall der Brown-
schen Dynamik sowohl in zwei- als auch dreidimensionalen Systemen auf, besitzt dariiber
hinaus jedoch eine auBerordentlich hohe Ubertragbarkeit auf die Bewegungs-Dynamik
unterschiedlichster Systeme. So konnte sie sowohl in komplexen Plasmen [28], fiir ge-
gensitzlich geladene Kolloide in elektrischen Feldern [29, 30] sowie in granularer Materie
[31, 32] nachgewiesen werden und tritt sogar im Bewegungsverhalten von Fufigingern
[33, 34], Insekten-Kolonien [35] und Bakterien [36] auf.

Bei der Untersuchung des Phaseniibergangs fiir passiv getriebene kolloidale Systeme in
zwei rdumlichen Dimensionen stellte Dzubiella [23] fest, dass ein Ordnungsparameter,
der die Haufigkeit durchgehender Spuren misst, in Abhéngigkeit von der treibenden ex-
ternen Kraft eine signifikante Hysterese aufweist. Hierbei wurden jedoch nur sehr kleine
Systeme in der Groflenordnung N = 500 betrachtet. Eine Untersuchung gréflerer Syste-
me (N > 260000) zeigte, dass der Phaseniibergang kontinuierlicher Natur ist und dass
die Existenz systemumspannender Spuren moglicherweise sogar nur ein Artefakt der
periodischen Randbedingungen sein kénnte [37]. Fiir dreidimensionale Systeme ist die

Frage des Ubergangs jedoch nicht géinzlich geklirt und deshalb werden in diesem Kapi-

25



4 Bindre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen ohne Winde

tel einige Aspekte der Spurenbildung mit Hilfe von kolloidalen Vielteilchen-Simulationen

genauer untersucht.

Des verwendete System-Modell wird in Kap. 4.1 erklért, worauthin einige Aspekte zur
Untersuchung der Spurenbildung in Kap. 4.2 erldutert werden. Unter Verwendung ver-
schiedener Randbedingungen werden in Kap. 4.3 Resultate zur Untersuchung der Spu-

renlédnge hinsichtlich der Abhéngigkeit von der Systemgrofie gegeben.

4.1 Systemmodell

Um die Optimalbedingungen fiir Spurenbildung abzubilden und néherungsweise unend-
lich ausgedehnte dreidimensionale Systeme darzustellen, werden im Folgenden N weiche,
sich abstoflende Punktteilchen mit Pseudodurchmesser o und einem Wechselwirkungs-
potential nach Gl. (2.9) simuliert. Sie befinden sich in Systemen mit endlichen Ausmafen
L, x L, x L, und bestehen aus zwei Teilchenspezies, welche gegensétzlich auf eine kon-
stante externe Kraft ﬁext reagieren. ﬁext wirkt in y-Richtung und um den Fokus der
Untersuchungen auf die Lange der Spuren zu setzen, gilt L, = L, = 80. Unter Beibehal-
tung einer vergleichbaren Packungsdichte zu Quelle [37] ergibt sich eine Volumendichte
von p = N(LyL,L,)"' = 073, wodurch der Wert fiir L, aus einem vorgegebenem N
festgelegt wird. Die Beschrédnkung auf sehr schmale Systeme mit L, = L, = 8¢ folgt
aus einer Untersuchung der minimalen Systembreite, ab welcher bei konstanten p und f
keine Unterschiede im beobachteten und gemessenem Bewegungsverhalten der Teilchen
festgestellt werden kann. Als Grenzwert hierfiir stellte sich L, = L, > 60 heraus und
eine entsprechende Minimierung zielt auf eine drastische Reduktion der Simulations-
Laufzeiten! ab. Mit Ausnahme der gréBten Systeme mit L, = 10240 sind die Ergebnisse

in regelméfigen Abstéinden durch Simulationen mit L, = L, = 320 bestétigt.

Die Grenzen der Simulationsbox werden, wie in Kap. 3.1.1 beschrieben, durch periodische
Randbedingungen senkrecht zur Richtung der externen Kraft realisiert und in Richtung
von Fiye werden sowohl periodische Randbedingungen als auch ZNP Randbedingungen
angewendet. Die Ausgangssituation jeder Simulation stellt eine zuféllige homogene Ver-
teilung der Teilchen dar, welche ohne Gegenwart einer externen Kraft eine zusétzliche
Relaxation von 1075 durchlauft. Alle Zeitangaben und Auswertungen beziehen sich auf

den Zeitpunkt, wenn die Relaxation abgeschlossen ist.

Fiir L, =10240 und L, = L, = 8o folgt N = 65536. Fiir L, = L., = 320 wéren jedoch N = 1048576
Teilchen notwendig. Trotz Verwendung verketteter Listen verfiinfzigfacht sich hier grob die Laufzeit
auf mehrere Wochen.
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4.2 Effekt der Spurenbildung

4.2 Effekt der Spurenbildung

Die Ausbildung von Spuren im System ist ein sprunghaft einsetzender Prozess. Abhéngig
von der Stédrke der anliegenden externen Kraft f bilden sie sich mit unterschiedlicher
Lénge aus. Dabei kann man bereits bei kleinem f kurze Féaden erkennen. Ist f grof} ge-
nug, weist die kontinuierliche Zunahme der mittleren Spurenléinge einen rapiden Anstieg
auf die Lange des Systems auf, was im Fall periodischer Randbedingungen gleichbedeu-
tend mit Spuren unendlicher Linge ist. Dieser Sprung in der Kraft-Abhéngigkeit stellt
den relevanten Phaseniibergang im Fall der Spurenbildung dar und daher bietet es sich
an, die Spurenbildung hinsichtlich dieses Aspektes in zwei Fille zu unterteilen: Ist die ty-
pische Lénge der Spuren oder Féden in der Gréflenordnung einiger Teilchendurchmesser,
wird diese im Folgenden als schwache Spurenbildung bezeichnet. Die starke Spu-
renbildung hingegen spricht die Tatsache an, dass die durchschnittliche Spurenlénge

die Groflenordnung des Systems erreicht hat.

Hierbei ist die Spurenlénge keineswegs die einzige Moglichkeit, um schwache von starker
Spurenbildung zu unterscheiden. Alternativ kann das Auftreten einer einzigen systemum-
spannenden, bzw. unendlich langen, Spur als Indikator dienen oder man betrachtet die
Korrelation der Teilchen-Positionen einer Spezies mit denen der anderen Spezies entlang
der externen Kraft. Der Hauptteil der Ausfithrungen dieses Kapitels beschréankt sich
auf eine Betrachtung der Spurenbildung mit Hilfe einer mittleren Spurenlédnge, um dem
Leser neben der Beschreibung des Ubergangs von schwacher zur starken Spurenbildung
auf diesem Wege auch ein intuitives Bild iiber die Vorgéinge in den Modellsystemen zu
geben. Zu letzterem Zweck wird ein weiterer Umstand der Spurenbildung angesprochen,
der auftreten kann, falls sich stabile durchgehende Spuren ausbilden. In diesem Fall tritt
Reibung zwischen den Spuren verschiedener Sorten auf und um diese zu minimieren,
konnen sich mehrere Spuren der gleichen Spezies o zusammenschliefen und somit die
Grenzfliche zu den Spuren der anderen Spezies & reduzieren. Eine Gruppe von Spuren
mit gemeinsamer Sorte wird im Folgenden als Phase bezeichnet. Durch den Zusam-
menschluss aller Phasen einer jeweiligen Spezies kann die Grenzfliche minimiert werden
und somit eine vollstéindige AB-Separation der beiden Phasen erreicht werden, wie
beispielhaft in Abbildung 4.1 dargestellt ist.

Messung der Spurenlinge: Um den Ubergang von schwacher zu starker Spurenbildung
beschreiben zu koénnen, wird ein passender Ordnungsparameter benotigt. Als direkten

Anhaltspunkt fiir den Zustand einer starken Spurenbildung kann man die Existenz durch-
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Abbildung 4.1: Schnappschiisse einer Simulation mit N = 16384, L, = 640 und
f = 21 zu unterschiedlichen Zeitpunkten zur Illustration unterschiedlich stark ausge-
prigter AB-Separation. Oben links: Relativ ungeordnetes System kurz nach dem Start
bei t = 75. Oben rechts: Stark ausgeprigte Spuren nach ¢ = 1675. Unten links: Leicht
ausgeprigte AB-Separation bei t = 8275. Und unten rechts: Stark ausgepriagte AB-
Separation (ur) bei ¢t = 7707p. Die Pfeile markieren die Vorzugsrichtung der Teilchen
mit entsprechender Einfarbung.



4.2 Effekt der Spurenbildung

gehender Spuren heranziehen. Dieser Tatsache bedient sich ein Ordnungsparameter aus
Quelle [23], mit welchem fiir kleine Systeme ein Ubergang erster Ordnung prognostiziert
wurde. Hierbei legt man um jedes Teilchen i der Spezies « einen Zylinder mit Radius d,
dessen Achse mit der Richtung der externen Kraft {ibereinstimmt und misst, ob sich in
diesem Zylinder Teilchen der anderen Sorte & befinden. Wenn letzteres der Fall ist, liegt
keine durchgehende Spur vor und ein teilchenspezifischer Parameter ¢; ist 0. Befindet
sich kein gegensétzliches Teilchen in dem Zylinder, zeigt ein ¢; = 1 eine durchgehende

Spur an. Der globale Ordnungsparameter ¢ ergibt dann aus dem gewichteten Mittel aller

i o

wobei (...) einen zeitlichen Mittelwert im Gleichgewichtszustand beschreibt. Mit dem
Radius d, der virtuellen Zylinder moderiert man den Einfluss der Phasenseparation
der Teilchenspezies auf ¢. Je groBer d,, etwa d, > o, desto stirker wird ¢ bei syste-
mumspannenden Spuren reduziert. Méchte man untersuchen, wie stark bei vollstdndig
ausgepragter Spurenbildung die Phasenserparation vorangeschritten ist, kann dieser Um-
stand durchaus erwiinscht sein. Das grundsétzliche Problem dieses Ordnungsparameters
stellt die generelle Unempfindlichkeit gegeniiber Spuren oder Faden dar, welche deut-
lich kiirzer als die Systemlénge sind. Eine schwache Spurenbildung l&sst sich somit nicht
erfassen und deshalb wird ¢ in den folgenden Untersuchungen nicht als Ordnungspa-
rameter fiir den Ubergang verwendet, sondern lediglich als Indikator fiir durchgehende
Spuren (¢ > 0). Stattdessen wird basierend auf der Zylinder-Methode ein Verfahren
verwendet, welches fiir ein Teilchen i der Spezies o den Abstand zum néichsten Teilchen

der Sorte & in einem Zylinder misst. Das Verfahren ist in Abbildung 4.2 skizziert.

Formal betrachtet man fiir ein Teilchen mit Index ¢ und Sorte « alle Teilchen j mit Sorte

@, berechnet den radialen Abstand auf der xz-Ebene mit r;; = \/ (28 —2F)2 + (28 — 27)?

und fasst alle Teilchen j, fiir die r;; < d, gilt, in einer Menge Z; zusammen. Der Teilchen-

&

spezifische zylindrische Mindestabstand zu den Teilchen der anderen Spezies, (5, wird

entweder auf /5 = % gesetzt fiir den Fall, dass Z; leer ist, oder berechnet sich andernfalls

iiber
(¢ = min [y —yF. (4.2)
jezt®
Der Maximalwert % resultiert daraus, dass fiir die Berechnung von ¢ in beide Rich-

tungen entlang der externen Kraft gemessen wird und dass man im Fall periodischer

Randbedingungen fiir |y — yja‘| > % sonst mehrfach die gleichen Paarungen betrachten
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Antriebs-
Richtung
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Bestimmung von ¢;. Fiir jedes Teilchen i
der Sorte « (Gelb) werden in einem Zylinder mit Durchmesser z4 lings der Richtung der
externen Kraft Fiy; Teilchen der jeweils anderen Sorte & (Blau) gesucht. Der y-Abstand
zum néchstgelegenen Teilchen (j) bestimmt ¢;. Liegt kein Teilchen der anderen Sorte
in dem Zylinder, so wird ¢; = % gesetzt. In dieser Skizze ist d, = o gewahlt.

wiirde. Durch eine Mittlung iiber alle ¢ und alle Gleichgewichtszusténde lassen sich die £5
in eine normalisierte Wahrscheinlichkeitsverteilung P(¥) iiberfithren. Das erste Moment
von P({) ergibt eine Korrelationslinge &, welche als quantitativer Ordnungsparameter

der durchschnittlichen Spurenlénge dient und sich tiber

E={N =) = /OOO deeP(0) (4.3)

definiert, wobei (...) wieder ein zeitliches Mittel darstellt.

Analog zu ¢ regelt d, im Fall von £ den Einfluss einer moglichen AB-Separation. Fiir
d, > o wire ¢ auch bei starker Spurenbildung weit vom Maximum &pax = % entfernt,
sofern keine AB-Separation vorliegen wiirde, und fiir 0.50 < d, < o reagiert & zwar
nicht mehr spiirbar auf AB-Separation, aber immer noch spiirbar auf stérende Teilchen,
welche durch Stofle kurzzeitig seitlich in bestehende Spuren hinein gedrangt werden. Da
letzterer Punkt linear mit der Spurlédnge zunimmt, wird im Folgenden d, = 0.50 ange-
wendet. Im Fall vollsténdig ausgepréigter Spurenbildung erreicht € somit nahezu den Ma-
ximalwert, was bei grofieren d, > 0.50 zu einer kiinstlichen Systemgréfien-Abhéngigkeit
fithren wiirde. Nachteil dieses kleinen Wertes fiir d, ist die fehlerhafte Reaktion auf
geschwungene, nicht geradlinige Spuren oder Féden. Derartige Félle wiirden mit £ als

unterbrochene Spuren betrachtet werden, was im Fall des Ubergangs von schwacher
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4.2 Effekt der Spurenbildung

zu starker Spurenbildung von kritischer Relevanz sein kann. Im Zustand iiberwiegend
durchgehender Spuren hingegen liegen, aufgrund der hohen Werte fiir F.y in Relation

zu den thermischen Bewegungen, fast ausschliefllich durchgehende Spuren vor.

Spurenbildung in zweidimensionalen Systemen: Die Frage des Ubergangs der Spuren-
bildung wurde bereits fiir zweidimensionale Systeme untersucht. Mit einem identischen
Teilchenmodell durchgefiihrte Simulationen in den Quellen [23, 37] ergeben folgende kurz

zusammengefasste Ergebnisse:

e Schwache Spurenbildung existiert unabhéngig von der Systemgréfie und die Lange
der Spuren l&sst sich mit einer exponentiellen Abhéngigkeit von der externen Kraft
ﬁext einstellen.

e Starke Spurenbildung existiert aufgrund einer logarithmischen Abhéngigkeit von
der Systemgrofle nicht im thermodynamischen Limes und ist moglicherweise nur

ein Artefakt der periodischen Randbedingungen.

AuBlerdem zeigten Analysen einer moglichen AB-Separation in Quelle [38], dass diese in
zweidimensionalen Systemen nicht existieren kann, weil durchgehende Spuren entweder
nur kurzzeitig stabil sind und wieder zerfallen, oder so stabil sind, dass sie keine Teilchen
der jeweils anderen Spezies ein Durchdringen ermoglichen. Somit ist eine Umordnung

bestehender Spuren nicht moglich.

Erwartungen fiir dreidimensionale Systeme: Die Ergebnisse fiir zweidimensionale Sys-
teme lassen sich nicht ohne weiteres auf Systeme mit drei rdumlichen Dimensionen
iibertragen, weil der zusétzliche Freiheitsgrad senkrecht zur Wirkungsrichtung der exter-
nen Kraft die Bewegungsphysik deutlich verdndern kénnte. Auf der anderen Seite stei-
gert der zusétzliche Freiheitsgrad die Anforderung an einer hohen Zahl Teilchen N, wenn
man eine zu Quelle [37] vergleichbare Aussagekraft beibehalten méchte. Letzteres wére
gewdhrleistet, wenn man bei vergleichbarer Packungsdichte eine #hnliche Spurenlinge

ermoglichen konnte.

Betrachtet man die Auswirkungen des zusétzlichen translativen Freiheitsgrades, so soll-
te dieser, im Unterschied zu zweidimensionalen Systemen, ein elastisches Verformen von
Spuren erlauben. Einerseits indem einzelne Teilchen auf der xz-Ebene mit anderen Teil-
chen die Position tauschen kénnen und andererseits, weil man dieses Prinzip auf den
Positionstausch ganzer Spuren verallgemeinern kénnte, wie Abbildung 4.3 illustrieren

soll. Hierbei ist, im Unterschied zu zweidimensionalen Systemen, der Zusammenhang
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a) y) z} b) y, zA

ol
4

—_ >

y=y X

Abbildung 4.3: Vorgang des Positionstausches von zwei Teilchen (a) und zwei Spuren
(b) als Folge des zusétzlichen Freiheitsgrades in z-Richtung. Fly wirkt entlang ¢. Dieser
Vorgang benétigt einen Freiraum auf der zz-Ebene, was jedoch im zweidimensionalen
Fall (z und y) nicht moglich ist.

zwischen der Stabilitdt der Spuren und deren Undurchdringbarkeit nicht mehr gegeben
und somit miissen Spuren nicht mehr unterbrochen werden, damit ein Teilchentransport

orthogonal zu ihrer Ausrichtung ermoglicht wird.

Dieser signifikante Unterschied legt nicht nur die Vermutung nahe, dass sich der Ubergang
der Spurenbildung in zwei und drei Dimensionen voneinander unterscheiden kénnte, son-
dern schlieft zugleich keineswegs einen Ubergang erster Ordnung aus. Ebenso ist eine
AB-Separation eines Systems mit vollstindiger Spurenbildung umso wahrscheinlicher.
Ein weiterer Effekt kénnte sich beim Wechselwirkungsverhalten unter sehr groflen ex-
ternen Kréaften ﬁext einstellen: Durch ein stark erhohtes vy findet eine antiproportionale
Reduzierung der Wechselwirkungszeit zwischen allen Teilchenpaaren mit unterschiedli-
cher Spezies statt und sollte man diese Wechselwirkungszeit soweit reduzieren kénnen,
dass sich Teilchen unterschiedlicher Spezies quasi nicht mehr spiiren, kénnte man einen
Wiedereintritt in ein System ohne Spurenbildung erreichen. Letzterer Fall wird im Fol-
genden als Reentrant bezeichnet und soll ausdriicken, dass sich fiir sehr hohe Krifte

keine Spurenbildung ausbildet.

FEin Reentrant in ein System ohne Spurenbildung in Abhéngigkeit anderer Systempara-
meter, wie der Packungsdichte ®, wurde bereits nachgewiesen [39]. Grundvoraussetzung
fiir Reentrant bei sehr hohen Kriften ist jedoch, dass sich die aufeinander treffenden
Teilchen an zufilligen Orten begegnen, damit verhindert wird, dass sich wiederkehren-

de identische Wechselwirkungen trotz der infinitesimal kleinen Wechselwirkungszeiten
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letzten Endes zu einer Gesamtverschiebung fithren. Da sich die externe Kraft nicht kon-
tinuierlich aufbaut, sondern in den folgenden Simulationen nach einer anféinglichen Re-
laxationsperiode instantan eingeschaltet wird, sollte das Argument der zufélligen Begeg-

nungen greifen, bevor sich Spurenbildung ausbildet.

Betrachtet man die Ablenkung pro raumlicher Dimension Ax orthogonal zur externen
Kraft, so ist diese von der Wechselwirkungszeit 17 abhéingig. Da diese Zeit monoton
mit der externen Kraft Fey sinkt, bedeutet das, je stirker die externe Kraft ist, de-
sto geringer ist die Ablenkung. Die Anzahl der Stofe auf einem Zeitintervall, etwa 75,
steigt dagegen mit vy (und damit Fiy). Mochte man nun die Abweichung orthogonal
zur externen Kraft auf dem Zeitintervall 7 betrachten, so ist diese abhéngig von der
Dimension des Systems mit (Az)?~!. Das bedeutet, dass die Abweichung in zwei Dimen-
sionen Dank einer sich eventuell aufhebenden Abhéngigkeit von der Kraft ~ % nicht
verschwindet. Ein Reentrant wére demnach nicht zu erwarten und trat auch nicht auf.
In drei Dimensionen hingegen wiirde unter diesen Annahmen die Abweichung mit ﬁ
skalieren. Ohne entsprechende Gegenargumente sollte sich demnach fiir hohe externe

Krifte ein Reentrant in dreidimensionalen Systemen finden lassen

4.3 Untersuchung der Spurenldinge

4.3.1 Periodische Randbedingungen

Die Ausprigung der Spurenbildung, insbesondere die Lange der Spuren &, ist direkt
abhingig von der Stédrke der externen Kraft. Der Hauptaspekt der folgenden Untersu-
chungen soll darauf liegen, diese Relationen hinsichtlich der verwendeten Systemgrofie
zu klédren. Betrachtet man die &(f)-Abhéngigkeiten fiir fiinf verschiedene Systemgrofien
(siche Abb. 4.4), zeigen sich zwei Tendenzen: Das Kraft-Intervall, welches den Ubergang
von schwacher Spurenbildung (beispielsweise lose definierbar tiber £(f)/L, < 0.15) zur
starken Spurenbildung (grob ab &(f)/L, > 0.3) verursacht, verschiebt sich mit zuneh-
mender Systemlénge L, hin zu grofieren Kréften und die Breite des Intervalls nimmt ab,

wodurch der Ubergang schirfer wird.

Die Maxima der einzelnen Kurven liegen nicht alle auf derselben Asymptote, welche
mit zunehmender Systemgrofie abnimmt. Dieses Artefakt resultiert aus dem Design der
Zylinder zur /{-Bestimmung in Kombination mit einer Vergréflerung der Grenzfléchen
zwischen den einzelnen Spuren aufgrund ansteigender Systemlénge. Eine derartige Ver-

schiebung des Ubergangs der Spurenbildung trat in vergleichbarer Weise im zweidimen-
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Abbildung 4.4: £(f)-Abhingigkeit bei periodischen Randbedingungen in Relation
zum Teilchendurchmesser o (links) und in Relation zur Systemlédnge L, (rechts) fiir
verschiedene Systemgrofien L, = {320,640, 1280, 2560,5120,10240}. &max betrégt per
Definition 0.5L,.

sionalen Fall auf [37]. Bei einer Betrachtung der Kraft-Intervalle unterhalb des Ubergangs
fallt auf, dass die &(f)-Verldufe, unabhéngig von der Systemgrofle, alle auf einer gemein-

samen Kurve liegen (siche Abb. 4.5).

Diese Gemeinsamkeit fiir £(f) ldsst aufgrund der fehlenden Systemgroen-Abhéngigkeit
eine erste universelle Aussage iiber die schwache Spurenbildung in dreidimensionalen
Systemen zu: Unter Verwendung von Niherungskurven kann man die Kraft f bestimmen,
welche man benétigt, um eine mittlere Spurenléinge £(f) im System zu induzieren. Zwei

vielversprechende Néherungen sind ein exponentieller Fit

fitpn =€(0)+ A (exp (f> - 1) (4.4)
Jfo
und ein Potenzgesetz nach
fitys = £(0) + Bf*. (4.5)

Fiir £(0) gilt Systemgréfien-unabhiingig? immer £(0) ~ 2.10. Sobald in einem System mit
Lénge L, die ersten durchgehenden Spuren auftreten, weicht £(f) fiir das entsprechende

System von der gemeinsamen Kurve nach oben hin ab. In Abbildung 4.6 sind daher die

2Der Wert fiir £(0) ist abhingig vom verwendeten d.. Je groBer d. desto kleiner ist £(0).
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Abbildung 4.5: Reduzierter Anteil der £(f)-Daten aus Abbildung 4.4 mit logarithmi-
scher Darstellung der y-Achse.

Werte aus Abbildung 4.5 dargestellt, welche nicht von der gemeinsamen Kurve abwei-
chen und somit nur der schwachen Spurenbildung entsprechen. Die Ndherungen aus Gl.
(4.4) und (4.5) sind mit den Konstanten A = 0.051, B = 1.162 - 1078, fo = 4.601 und
w = 4.484 ebenfalls dargestellt.

Mangels ausreichender Anzahl an Daten fiir sehr groie Systeme kann man hier keine
der beiden Ndherungen als eindeutig falsch zuriickweisen. Die exponentielle Ndherung
(griin) weicht jedoch weniger von der gezeigten Kurve ab und glaubt man dieser, folgt

die Aussage

s e (1), (46)

welche Bestand haben sollte, solange das System keinen Ubergang in die Starke Spu-
renbildung vollzieht. Es folgt jedoch noch eine weitere Aussage aus dieser Naherung:
Im thermodynamischen Limes (L, — oo) divergiert die Kraft f, welche man fiir eine

gewiinschte mittlere Spurenlidnge £ bendtigt. Anders ausgedriickt:

Endlich lange Spuren kénnen im thermodynamischen Limes nicht

die Groflenordnung des betrachteten Systems erreichen.

Wirft man nun einen Blick auf die Kréfte, bei welchen das Systemgrofien-abhéngige &( f)

die gemeinsame Kurve fiir schwache Spurenbildung verlisst, geben diese einen Anhalts-

35



4 Bindre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen ohne Winde

10 -+ D_atenpurfkte
- Jitp
L — f’Ltpg

§/o

0 5 10 15 20
f

Abbildung 4.6: In y-Richtung logarithmisch dargestellter reduzierter Datensatz aus
Abb. 4.5, mit £(0) = 2.10 und darauf angeniherte Kurven nach Gl. (4.4) und (4.5).
Parameter siehe Text.

punkt fiir das Einsetzen der starken Spurenbildung und kénnen daher als kritische Kréfte
betrachtet und zur quantitativen Beschreibung des Ubergangs von schwacher zu starken
Spurenbildung herangezogen werden. Es sei daher im Folgenden fiir jede Systemlidnge L,
eine kritische Kraft f definiert, bei welcher die ersten durchgehenden Spuren auftreten.

Quantitativ fiir diese Definition geeignet ist ¢ nach Gl. (4.1) als Kriterium mit

7E = ming(f) > 0. (4.7)

Abbildung 4.7 zeigt den Verlauf fiir fZ mit oben genannter Definition. Bei einer logarith-
mischen Darstellung erkennt man, dass die nétige Kraft fiir einen Ubergang zu starker
Spurenbildung mit steigender Systemgréfie ab L, = 1280 ebenfalls logarithmisch an-
steigt. Aus der logarithmischen N#herungskurve in Abbildung 4.7 erkennt man, dass
ch (Ly) mit

fE(Ly) o fsIn(Ly) (4.8)
ansteigt, mit fy = 3.145. Tatséchlich zeigte die Untersuchung zweidimensionaler Systeme
ebenfalls eine Notwendigkeit[37] kleinere Systemgrofien aus der Betrachtung auszuschlie-

Ben. Es ist zu bedenken, dass die Definition von f auf Gl. (4.1) basiert und demnach

giénzlich unabhingig von der Definition von ¢ ist. Es wurden auch zwei Kriterien fiir f*
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Abbildung 4.7: Kritischen Kriifte fL in Abhingigkeit von der Systemlinge L,. L,
ist logarithmisch aufgetragen und es ist ein logarithmischer Fit dargestellt, welcher die
kritischen Kréfte fiir die Systemldngen L, = 1280 bis L, = 10240 einbezieht.

untersucht, welche sich an ¢ orientieren: Feste Grenzwerte fiir /Ly (2.B. it = 0.25Ly)
und Wendepunkte fiir Naherungskurven der £(f)-Verldufe. Diese Methoden fithrten zu
dem gleichen Ergebnis mit leicht abweichenden f; und werden daher nicht im Detail

besprochen. Die direkte Folge wére:

Im thermodynamischen Limes existiert kein Ubergang zu durch-

gehenden Spuren.

Dieses Ergebnis muss man mit Vorsicht betrachten, weil sich sowohl ¢ als auch £ nur
auf geradlinige Spuren beschrianken. Treten geschwungene Fiaden auf, auch welche, die
eventuell das ganze System umspannen kénnen, werden diese nicht erfasst. In diesem
Fall wire & eher ein MaB fiir die Geradlinigkeit der auftretenden Bénder. Da diese Ge-
radlinigkeit fiir diese Uberlegung genau das Verhalten nach Gl. (4.8) aufweisen wiirde,
liegt hier trotzdem ein Effekt mit logarithmischer Abhéingigkeit von der Systemgrofie vor
und damit eventuell ein Artefakt der periodischen Randbedingungen. Dies wiirde dem
Ergebnis der zweidimensionalen Untersuchungen entsprechen [37], wo keine geschwun-

genen Féaden moglich sind.

Ein weiterer Aspekt, welcher gegen die Existenz durchgehender geschwungener Spuren

spricht, ist das Systemverhalten hinsichtlich der AB-Separation, welche im Laufe die-
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ses Kapitels noch besprochen wird. Ungeachtet dessen zeigt ein quantitativer Vergleich
der Ergebnisse fiir schwache und starke Spurenbildung, wenn man Gl. (4.4) und (4.8)
nach f o« foIn(§) umstellt, dass die Vorfaktoren fp = 4.601 und f; = 3.145 nicht weit

auseinander liegen.

Kein Reentrant unter periodischen Randbedinungen: Die Untersuchung der &(f)-
Relation zeigt einen Anstieg von schwacher Spurenbildung zu starker Spurenbildung. Fiir
sehr hohe Kriifte folgt aus den Uberlegungen in Kap. 4.2, dass die Spurenbildung wieder
abnimmt und es somit zu einem Reentrant kommt. Tatséchlich zeigten alle Simulatio-
nen mit periodischen Randbedingungen kein derartiges Verhalten. Selbst bei Kréften bis
f > 108 stellt sich eine stabile Spurenbildung mit ausschlieBlich durchgehenden Spuren
ein und &(f) wird maximal. Eine mogliche Begriindung hierfiir konnte in der Tatsache
liegen, dass die Wechselwirkung zwischen den Teilchen zweier Spezies nicht auf einer
zufilligen Positionierung beruht. Zwar sinkt die Wechselwirkungszeit zwischen den be-
treffenden Teilchen mit steigender Geschwindigkeit, die Anzahl der Wechselwirkungen
pro Zeiteinheit steigt jedoch in gleichem Mafle. Und weil die periodischen Randbedingun-
gen dafiir sorgen, dass sich die Teilchen fiir einen ldngeren Zeitraum immer an denselben
Positionen in ndherungsweise gleichem Abstand treffen, konnte dies das Reentrant der

Spurenbildung verhindern.

Ubergang der Spurenbildung bei periodischen Randbedingungen mit &: Bei einer
genaueren Betrachtung von £(f) am Ubergang (siche Abb. 4.4) erkennt man deutliche
Schwankungen fiir €. Erkldren ldsst sich dies dadurch, dass der Zustand des Systems
fiir Krifte innerhalb des Ubergangs unregelmifig zwischen durchgehenden Spuren und
schwacher Spurenbildung hin und her springt. Die vereinzelnd auftretende starke Spu-

renbildung ist nicht stabil, wie Abbildung 4.8 anhand von Beispielen illustriert.

Die Héufigkeit der einzelnen angenommenen Zustéande ldsst einen interessanten Blick auf
die Art des Ubergangs zu. In Abb. 4.9 ist hierzu die Wahrscheinlichkeitsverteilung P(¢)
fiir dieselben Beispielsysteme dargestellt und man erkennt, dass sowohl bei ausschliefllich
schwacher (kleine f), als auch bei deutlich ausgeprégter starker Spurenbildung (hohe f),
jeweils nur ein Maximum in P(¢) vorliegt. Der zu einem beliebigen Zeitpunkt betrachte-
te stationdre Zustand ist demnach relativ stabil. Schaut man sich jedoch die Verteilung
fiir ¢ im Bereich des Ubergangs an, erkennt man die Existenz zweier Maxima. Generell

zeigt sich im Ubergang immer ein Maximum fiir schwache Spurenbildung, welches in ein
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Abbildung 4.8: Zeitabhingige, iiber alle Teilchen zur jeweilen Zeit gemittelte Spu-
renlénge £(t) fiir vier Beispielsysteme mit Systemlinge L, = 64c und den vier Kréaften
f=1{15,20,21,25}.

zweites Maximum hinein verwischt. Betrachtete Systemzustdnde sind nicht stabil und
man kann zu unterschiedlichen Zeiten unterschiedlich stark ausgeprigte Spurenbildung

erkennen.

Die Metastabilitét der starken Spurenbildung im Ubergang bedeutet, dass zwar durchge-
hende Spuren auftreten, diese aber nach einer gewissen Zeit wieder zerfallen. Eine Aus-
sage iiber typische Zeitskalen fiir die Stabilitdt der Spuren wird hier nicht gegeben. Mit
der Beschriankung auf geradlinige Spuren ist es auch denkbar, dass die wenigen durch-
gehenden geradlinigen Spuren temporéir verbogen werden und sich zu einem spéteren
Zeitpunkt wieder gerade richten konnten. Sollte dies der Fall sein, wire zumindest eine
bessere Aussage iiber das Ubergangs-Kraftintervall moglich, welches in Abbildung 4.10
abgebildet ist.

Eine quantitative Analyse der generellen Beobachtung, dass mit steigender Systemgrofie
der Ubergang schiirfer und somit das Kraftintervall kleiner wird, lisst sich aufgrund
der starken Schwankungen nicht machen. Dennoch wire eine Wandlung eines kontinu-
ierlichen Ubergangs hin zu einem scharfen Sprung durchaus moglich. Zwar wire diese
Betrachtung hinsichtlich der gezeigten Systemgroflen- Abhéngigkeit nicht unbedingt sinn-

voll, jedoch ist es nicht ausgeschlossen, dass man das verwendete Systemmodell auf ein
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Abbildung 4.9: Wahrscheinlichkeitsverteilung P(¢) der in Abb. 4.8 gezeigten Daten.
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Abbildung 4.10: £(f) mit Fokus auf der Kraftintervall-Breite am Ubergang. &nax
und fuicter sind abhéngig von Ly. {max steht fiir den {-Wert beim Erreichen des Pla-
teaus oberhalb des Ubergangs und fuistel steht fiir den Kraft-Wert, bei welchem & des
jeweiligen Systems genau die Hélfte von &, erreicht hat.



4.3 Untersuchung der Spurenldnge

Abbildung 4.11: AB-Separation fiir unterschiedliche f zur gleichen Zeit ¢t = 67357
mit N = 16384 und L, = 640. Leicht unterhalb des Ubergangs (links) mit f = 18,
knapp oberhalb von f5* (mittig) mit f = 21 und bei sehr stark ausgeprigter Spuren-
bildung (rechts) mit f = 35.

reelles System mit periodischer Form, etwa der eines Donuts, transformieren koénnte,

wenn man die Wechselwirkung dementsprechend realisieren kénnte.

AB-Separation: Aus oben genanntem Grund ist auch eine Betrachtung der AB-Sepa-
ration von Relevanz, welche unter periodischen Randbedingungen auftreten kann. Eine
qualitative Analyse dieses Phinomens zeigt, dass AB-Separation nur auftritt, wenn ein
Grofiteil der durchgehenden Spuren stabil ist. Metastabile Spuren im Kraftintervall des
Ubergangs sind nicht geeignet und daher tritt AB-Separation ausschlieflich oberhalb
des Ubergangs mit f > fL auf. Die Vermutung liegt nahe, dass sich an dieser Stelle
ebenfalls eine kritische Kraft f definieren lisst, welche eventuell sogar Deckungsgleich
mit £ wire, fiir welche gilt: Ist f < fZ tritt, ausgehend von einer homogenen Zufalls-
startverteilung, niemals eine AB-Separation auf und fiir f > f hingegen kiime es nach

hinreichend langer Wartezeit immer zu einer AB-Separation.

Fine Besonderheit zeigt sich jedoch in der Geschwindigkeit, mit welcher sich die AB-
Separation formiert, wie man Abbildung 4.11 entnehmen kann: Je hoher f mit f > fL als
Grundvoraussetzung, desto langsamer wird die AB-Separation vollzogen. Diese Tatsache
liegt daran, dass mit steigendem f die Stabilitdt der Spuren zunimmt. Wihrend dies in
zwei rdumlichen Dimensionen dazu fiihrt, dass AB-Separation ginzlich verhindert wird
[38], fithrt dies in drei Dimensionen zu einem Abbremsen der Neupositionierung der

Spuren.
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4.3.2 ZNP Randbedingungen

Im Fall periodischer Randbedingungen hat sich gezeigt, dass das Eintreten einer starken
Spurenbildung von der Linge des Systems L, abhéngt. Sobald die externe Kraft stark
genug ist (f > f.) tritt sie auf und bei noch hoheren Kriften wird sie sehr stabil. Auf-
grund der Abhiingigkeit von der SystemgroBe divergiert f jedoch fiir grofe Systeme.
Ein f. mit f. = CL v gibt es demnach nicht. Zumindest nicht, wenn man die Betrach-
tung der Spurenbildung auf die Lénge geradliniger Spuren reduziert. Von nun an werden
austretende Teilchen, wie in Kap. 3.1.1 beschrieben, beim Austreten aus dem System

zufillig neu platziert, um durchgehende Spuren nicht mehr kiinstlich zu begiinstigen.

Die Verénderung der Randbedingungen fiihrt zu einer Anpassung von £5, weil Struktu-
ren nicht iiber die Systemgrenzen hinausgehen kénnen. Unter ZNP Randbedingungen
werden deshalb nur Teilchen im mittleren Drittel des Systems betrachtet und, wegen
der minimalen Entfernung zum Systemrand, wird fp.x = % gesetzt. Dadurch soll si-
chergestellt werden, dass die betrachteten Teilchen keine direkte Stérung durch die Sys-
temrander spiiren. Die Kehrseite dieses Verfahrens ist, dass die Maximalgrofe fiir £ um
Faktor % reduziert ist. Unter periodischen Randbedingungen zeigte sich in der Wahr-
scheinlichkeitsverteilung P(¢) im Kraft-Bereich des Ubergangs ein Doppelpeak. Schaut
man sich die Wahrscheinlichkeitsverteilungen fiir verschiedene Krifte unter ZNP Rand-

bedingungen an, erkennt man ein deutlich anderes Bild, wie Abbildung 4.12 verdeutlicht.

Es zeigen sich zwei signifikante Ergebnisse: Einerseits liegt stets nur ein Peak vor, wel-
cher mit steigender Kraft kontinuierlich hin zu héheren ¢ verschoben wird. Andererseits
erkennt man, dass der einzelne Peak bis hin zu /,,,x wandert und in der Region um
fmax schirfer wird. Erstere Aussage bedeutet, dass das System in der Mitte unter ZNP
Randbedingungen nicht zwischen mehreren Zustédnden hin und her springt, sondern dass
sich eine mittlere Spurenléinge einstellt, welche dauerhaft stabil bleibt. Das Erreichen des
Maximums £;,,x bedeutet, dass im mittleren Drittel des Systems ausschliefSlich durch-
gehende Spuren vorliegen. Ob diese die Réander der Simulationsbox erreichen, wird auf-

grund der verwendeten Randbedingungen nicht untersucht.

Man kann stattdessen das mittlere Drittel eines Systems mit ZNP Randbedingungen als
Mitte eines unendlich ausgedehnten Systems betrachten, wobei kiinstliche Effekte nicht
durch periodische Randbedingungen verstéirkt werden. Erreicht in diesem Abschnitt des
Systems ¢ das Maximum &max = Ly /3, liegt somit effektiv starke Spurenbildung vor. Bei

einem quantitativen Vergleich von &(f) zeigt sich bei periodischen Randbedingungen
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Abbildung 4.12: Wahrscheinlichkeitsverteilung P(¢) fir L, = 320 unter Verwendung
von ZNP Randbedingungen. ¢y, ~ 10.60.
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ein sprunghafter Anstieg ab f2? = 18.75, sodass bei f =& 20 bereits £(f) = L, /3 gilt,
welches insbesondere auch auf das mittlere Drittel des Systems zutrifft. Im Fall von ZNP
Randbedingungen treten derartige Spriinge bei den f jedoch nicht auf und selbst fiir
f = 37.5 wird der Wert fiir £(f32) nicht erreicht.

Reentrant bei hohen f: Es macht daher keinen Sinn unter ZNP Randbedingungen
eine Unterscheidung zwischen schwacher und starker Spurenbildung vorzunehmen, weil
kein Sprung, sondern ein kontinuerlicher Ubergang stattfindet. Stattdessen stellt sich die
Frage, was in der Wahrscheinlichkeitsverteilung P(¢) nach dem Erreichen des Maximums
fiir £ geschieht. Wie man Abbildung 4.13 entnehmen kann, sinkt £(f) bei einer weiteren
Erhshung von f > fL._ wieder ab.

Die beobachtete Abnahme von £(f) nach dem Maximum bei fL.  bestitigt zunsichst
einmal die Vermutung nach einem Reentrant-Effekt der Spurenbildung. Allerdings er-
kennt man ebenfalls, dass sich der Eintrittspunkt des £(f)-Riickgangs mit zunehmen-
der Systemgrofie in Richtung hoherer Krifte verschiebt. Uber fL . definiert sich so-
mit der Eintrittspunkt des Reentrant. Die Feststellung der fZ -Werte kann iiber die
Maxima der £(f)-Kurven erfolgen oder alternativ iiber das Maximum einer geeigneten
Naherungskurve fiir £(f). Eine mogliche Néherung wére mit
L 2

fit,(f) = c1exp (_(f‘Jénax)) +c3 (4.9)
gegeben, wie Abbildung 4.14(oben) fiir L, = 640 zeigt. Obwohl sich diese Niherung
moglicherweise nicht zur korrekten Beschreibung der £( f)-Abhéngigkeit eignet, stimmen
die auf diese Weise ermittelten fL  mit den Maxima aus den in Abb. 4.13 gezeigten

Daten iiberein, welche in Abbildung 4.14(unten) dargestellt sind.

Ein Reentrant fiir hohe Kréfte trat unter periodischen Randbedingungen nicht ein, weil
die Teilchen-Absténde orthogonal zu F’;Xt durch die Periodizitét iiber zu lange Zeitinter-
valle konstant gehalten wurden. Unter ZNP Randbedingungen ist dies nicht mehr der
Fall. Abbildung 4.14(unten) suggeriert jedoch durch den abgebildeten Fit fiir £, , dass
auch unter ZNP Randbedingungen fiir groe Systeme kein Reentrant auftritt, weil f&
im thermodynamischen Limes divergieren wiirde. Da hier nur Systeme bis L, = 2560

betrachtet wurden, ist dieses Ergebnis mit Vorsicht zu betrachten.

Dennoch lésst sich auch im Fall von ZNP Randbedingungen eine mogliche Erkléarung
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Abbildung 4.14: Mittlere Spurenlinge £(f) (oben) fiir L, = 640 mit Fit zur Ermit-
telung von fZ  und aus den Maxima der £(f) Kurven entnommene fZ  (unten) fiir
L = 320 bis L = 2560 mit logarithmischem Fit fL o 223.241n(L,). Die z-Achsen
sind jeweils logarithmisch aufgetragen.
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4.4 Paarkorrelation bei Spurenbildung

fiir die Nicht-Existenz des Reentrant finden: Mit zunehmender Systemlénge L, haben
die Teilchen derselben Sorte a mehr Zeit mit den anderen Teilchen der gleichen Sorte a
durch Wechselwirkung beliebige Strukturen, beispielsweise kristalliner Art, aufzubauen.
Das Vorhandensein einer Ordnung der Sorte « verletzt jedoch abermals die Annahme,
dass Teilchen der Sorte & beim Betreten des Systems auf eine zuféllige Anordnung der
Teilchen der Sorte « treffen wiirden. Diese Begriindung wiirde im thermodynamischen
Limes dazu fithren, dass die Teilchen einer Sorte unendlich lange Zeit haben, um Struk-
turen auszubilden. Man kénnte daher schlussfolgern, dass, bezogen auf die externe Kraft,
kein Reentrant in einem System ohne Spurenbildung existieren kann, sofern die theore-

tischen Annahmen des zugrundeliegenden Teilchenmodells halten.

Eine zweite Schlussfolgerung, welche man aus Abbildung 4.14(unten) schliefilen kann,
ist, dass die maximale Ausprigung der Spurenbildung (wenn &(f) durch f£, maximiert
wird) ebenfalls im thermodynamischen Limes nicht existiert. Wiirde der exponentielle
Anstieg von £(f) mit f, wie er unter periodischen Randbedingungen fiir schwache Spu-
renbildung gefunden wurde, auch hier gelten, wére dieses Ergebnis nicht verwunderlich.
Leider ist die vorliegende Statistik, insbesondere die Auflésung fiir £(f) bei kleinen f,
nicht gut genug, um einen quantitativen Vergleich mit Abbildung 4.6 fiir ZNP Randbe-

dingungen aufstellen zu kénnen.

4.4 Paarkorrelation bei Spurenbildung

Nach einer Beschreibung der Spurenbildung mit Hilfe der Spurenlinge, ist die Frage
des Ubergangs immer noch nicht geklirt. Der Nachteil der verwendeten Methode zur
Messung der Spurenlidnge liegt eindeutig in einer fehlenden Sensibilitdt hinsichtlich ge-
kriimmter Spuren. Deshalb soll die Spurenbildung im Folgenden mit Hilfe von Korrela-

tionen der Teilchenpositionen beschrieben werden.

Hierzu wird g4p(y) berechnet, welches angibt, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein Teil-
chen i der Spezies A nach einer Entfernung y auf ein Teilchen der Sorte B treffen wird.
Liegen kurze Spuren, aber keine vollstandige Spurenbildung vor, sollte g4p(y) kontinuier-
lich ansteigen und gegen 1 gehen. Betrachtet man eine doppel-logarithmische Darstellung
von 1 —gap(y), kann man die Abnahme gegen 0 untersuchen. In Abbildung 4.15 ist dies
fir die grofite untersuchte Systemlidnge mit L, = 10240 dargestellt. Eine typische ex-
ponentielle Niherung mit o« exp(—¢/L) zur Ermittlung einer Korrelationsléinge L ldsst

sich hier jedoch nicht glaubhaft anwenden.
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Abbildung 4.15: 1 — gap(y) fir L = 10240 fiir vier verschiedene Kriifte.

Stattdessen weist ein Vergleich der 1 — gap(y)-Kurven eine deutliche Abhéngigkeit von
der Systemlénge L, auf, wie Abbildung 4.16 fiir fiinf unterschiedliche Systemgréfien und
vier verschiedene Kriifte zeigt. Diese Abhéingigkeit wird hier nicht quantifiziert, ein Ver-
gleich von 1 — g4p(y) fiir charakteristische yélar—Werte kann jedoch aufschlussreich sein.
Zu Beachten ist hier die Ungenauigkeit am Schwanz von gap, welche dazu fiihrt, dass
ein Vergleich der Endpunkte von 1 —gap(y) als Definition von yfhar zu keinen brauchba-
ren Ergebnissen fithrt. Bei konstanten ygn,;, beispielsweise yehar = 320, hingegen ist die
Kurve nur fiir kleinere Systeme nicht aussagekriftig. Stattdessen sollen die y(ﬁlar iiber
L, an einem Punkt definiert werden, bei welchen man im Schwanz von gag noch keine
starken Statistik-Schwankungen beobachten kann. Dies ist mit yélar = 0.25L, in Abbil-
dung 4.17 dargestellt. Eine genauere Untersuchung der Systemgrofien-Abhéngigkeit von
9aB(y) bedarf jedoch besserer Statistik.
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Abbildung 4.16: 1 — g45(y) fiir verschiedene L und verschiedene Kriifte zur Feststel-

lung der Systemgroflenabhéngigkeit.
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Abbildung 4.17: 1 — gap(yk,,,) fiir vier verschiedene f und fiinf verschiedene Sys-
temlingen L,, wobei y4 . = 0.25L, gilt.
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5 Binare Mischung entgegengesetzt
getriebener Teilchen in Kanalen mit
Verengungen

Die im Folgenden prisentierten Ergebnisse werden in Artikel [40] verdffentlicht.

Das Strémungsverhalten von Teilchen durch einen Kanal mit Verengungen ist fiir viele
Situationen, welche von Nano-Fliissigkeiten [41, 42, 43], iiber Medizin [44, 45], bis hin
zur Steuerung von Menschenmassen [46] reichen, von grofier Relevanz und auflerdem
im Bereich der Grundlagenforschung sehr interessant. Der primére Fokus liegt hierbei
auf dem Verstopfungsverhalten in der Nédhe der Verengungen, weil diese den globalen
Teilchenfluss sowohl stoppen als auch wieder anlaufen lassen kénnen. Dies wurde be-
reits eingehend untersucht fiir den Fall, dass nur eine Teilchensorte durch einen Engpass
getrieben wird. Im Nanobereich hat man festgestellt, dass die Durchléssigkeit von struk-
turierten Poren fiir Molekiile durch die Verengungen kontrolliert wird [47]. Kolloidale
Teilchen [48, 49, 50], staubige Plasmen [51] und mikrometergrofle Bakterien [52, 53],
welche Kanéle mit mikroskopischen Strukturen durchqueren, stellen Situationen auf mi-
kroskopischer Skala dar, in welchen Verklumpungen essentiell sind. Auf mesoskopischer
Skala wurden GefiB-Verklumpungen durch erkrankte rote Blutkérperchen [54] unter-
sucht und in der makroskopischen Welt beobachtete man unter Einwirken der Gravi-
tation Verklumpungen von Granulaten in Silos [55, 56], sowie das Fluchtverhalten von

FuBigéingern und Tieren durch enge Ausgénge [57, 58, 59].

Im Folgenden wird das Verstopfungsverhalten von einem Gemisch aus zwei Teilchenspe-
zies betrachtet, welche in entgegengesetzte Richtung durch einen Kanal mit Verengungen
getrieben werden. Ohne solche Verengungen wurden eine grole Bandbreite an Effekten
beobachtet, wie etwa die Bildung von Béandern oder die in Kapitel 4 untersuchte Spu-
renbildung [60, 61, 23, 62, 63, 64, 65]. Dennoch sind Untersuchungen von Systemen,
welche Verengungen und gegeneinander getriebene bindre Mixturen kombinieren, selten.

Dies ist tiberraschend, da in der Realitéit einige solcher Systeme existieren, in welchen
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5 Bindre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen in Kanélen mit Verengungen

der dabei auftretende Teilchenfluss durch die Verengungen sehr wichtig sind. Als Bei-
spiel aus dem Mikrokosmos dienen gegensétzlich geladene Ionen in einem elektrischen
Feld, welche Teilchen in gegensétzliche Richtungen durch die Poren einer Membran trei-
ben. Solche ionischen Gegenstrome treten insbesondere in den in allen Zellmembranen
vorhandenen Ionenkanélen auf und stellen somit eine Schliisselkomponente vieler biologi-
scher Prozesse dar [66]. Der korrekte Ablauf des Ionen-Transports ist kritisch fiir Muskel
Kontraktionen, Funktion der T-Zellen, Regulation von Zell-Volumina und vielen ande-
ren biochemischen Prozessen und kommt es zu einer Beeinflussung des Ionen-Transports
kann dies desastrose Folgen fiir den Organismus haben [67]. In Gel Elektrophorese tritt
ebenfalls ionischer Gegenstrom auf und im Makrokosmos kann man beispielsweise das
Bewegungsverhalten von Fufligdngern betrachten, welche ein Gebéude durch eine Tiir

gleichzeitig betreten und verlassen wollen.

Ziel dieses Kapitels ist es, das Fluss- und Verklumpungsverhalten von gegeneinander
getriebenen bindren Mischungen in Kanélen mit Verengungen innerhalb eines einfachen
zweidimensionalen Modells zu untersuchen. Basierend auf den im vorherigen Kapitel
verwendeten Modell getriebener passiver Teilchen werden im Folgenden zweidimensio-
nale symmetrische Systeme betrachtet, deren Ausdehnungen orthogonal zur Richtung
der anliegenden Kraft durch wellenférmige Wénde beschréinkt sind. Obwohl auch hier
der Effekt der Spurenbildung bei entsprechend hohen Kréften beobachtet werden kann,
liegt der Fokus auf dem Bewegungsverhalten der Teilchen infolge des Wandkontakts. Bei
geeigneter Parameterwahl lisst sich eine Abhéngigkeit der beobachteten Bewegung von
der Breite der Engpisse feststellen, welche mit abnehmender Breite zunehmenden Ein-
fluss auf das beobachtete Gesamtbild des Systems haben. Insbesondere geht das System
von einer mehrheitlich synchronen Bewegung beider Teilchensorten in eine asynchrone
Bewegung iiber, in welcher zufillig eine der beiden Spezies in einem betrachteten Zeit-

intervall in der Bewegung bevorzugt wird.

Um diesen Sprung im Bewegungsverhalten genauer zu untersuchen wird in Kap. 5.1 das
Modell hinter den betrachteten Systemen erldutert und die mittlere Teilchengeschwin-
digkeit als Messparameter fiir die Auspriagung der asynchronen Bewegung eingefiihrt.
In Kap. 5.2 werden die verschiedenen Bewegungszustinde des Systems dargestellt und
voneinander abgegrenzt und aufflerdem in Relation zur Packungsdichte der Teilchen ge-

setzt.
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5.1 Systemmodell

Kanile mit gewellten Wanden sind nur eine der vielen Mdoglichkeiten, wie man Veren-
gungen in Kanilen realisieren kann. Durch die Beschrankung auf symmetrische Syste-
me und der aus der aktuellen Forschungslage resultierenden fehlenden Notwendigkeit
fiir komplexe Systeme, werden die Wéande des Systems mit einem weichen abstoflenden
Sinus-Potential modelliert. Die konkrete Realisierung erfolgt wie in Kap. 3.1.1 beschrie-
ben, wobei die Parameter fiir die Amplitude auf A = 100, fiir die Anzahl der Wellen
W = 2 und fiir die Lénge des Systems auf L, = 800 gesetzt werden. Die Breite der
Engpésse b wird im Weiteren zur Stimulierung der beobachteten Effekte variiert. Die
zwel Spezies der verwendeten Teilchen sind entsprechend Kap. 2.2 modelliert, werden
jedoch im Unterschied zu Kap. 4 zweidimensional realisiert. Um das Auftreten von Spu-
renbildung komplett zu vermeiden und dennoch deutliche Effekte an den Engstellen zu
erreichen, eigneten sich Werte fiir die dimensionslose externe Kraft von f = {2...15}

und daher wird im Folgenden f = 10 gesetzt.

Zur Untersuchung des Ubergangs von synchroner zur asynchroner Bewegung der Teil-
chen eignet sich die mittlere Teilchengeschwindigkeit (v), wobei (-) fiir eine Mittlung tiber
alle Teilchen N spricht. (v) wird typischerweise in Relation zur im Kap. 2.2 eingefiihrten
Geschwindigkeit getriebener freier Teilchen vy angegeben, wobei vy die maximale Ge-
schwindigkeit der einzelnen Teilchen darstellt und nur im Fall von stark ausgepragter
Spurenbildung erreicht werden kann. Aus der Anzahl der Teilchen N und der verwen-
deten Systemparameter resultiert die Packungsdichte der Teilchen ® = N7wo?/(2L,Ly).
Typische Laufzeiten der Simulationen betrugen bis zu 0 < t < 10%°0 /vy, wodurch ein

ungebremstes Teilchen das System etwa 1000 mal durchlaufen kénnte.

5.2 Bewegungsverhalten in Kandlen mit Verengungen

Das Bewegungsverhalten der Teilchen an einer Verengung zeigt eine deutliche Abhéngig-
keit von der Engpass-Breite b. Ist b grof3, konnen die Teilchen der zwei Spezies ohne
Umsténde in entgegengesetzte Richtungen durch die Verengung passieren (siche Ein-
schub in Abb. 5.1a, b = 240) und einen persistenten symmetrischen Fluss erschaffen,
welcher eine verschwindende mittlere Teilchengeschwindigkeit (v) aufweist. Andererseits,
wenn b klein genug ist, fillt es den Teilchen schwerer die Verengung zu passieren und es
entstehen Verklumpungen bei den Engpéssen. In solchen Systemen, welche anfinglich

paritéts- und zeitinvariant sind, kann ein spontaner Symmetriebruch beobachtet werden:
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Abbildung 5.1: Abhiingigkeit des (a) absoluten Wertes der mittleren Teilchenge-
schwindigkeit (v)(b), sobald sich ein quasi stabiler Fluss Zustand gebildet hat, und der
(b) charakteristischen Wechselzeit 7(b) vom minimalen Wandabstand b bei ® = 0.8.
Die Punkte mit Fehlerbalken entsprechen Simulationsergebnissen, wobei die schwarzen
Kurven Néherungskurven sind. Einschiibe: (a) Die Bewegungsrichtungen der beiden
Teilchensorten sind dargestellt und die Verteilung der Teilchen fiir verschiedene b im
quasi stabilen Flusszustand und (b) Gréfle und Form des Kanals sind gezeigt.
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5.2 Bewegungsverhalten in Kanélen mit Verengungen

Die Teilchen einer Spezies durchqueren die Verengungen, wohingegen die Bewegung der
anderen Teilchenspezies blockiert ist (siche Einschub in Abb. 5.1a, b = 2.5¢0). In diesem
asymmetrischen Fluss ist (v) ungleich Null (siehe Abb. 5.2b). Wird b kleiner, steigt der
Absolutwert der durchschnittlichen Teilchengeschwindigkeit (v)(b), dessen Maximum bei
b ~ 2.50 liegt (siehe Abb. 5.1a). Fiir nochmals kleinere b sinkt |(v)(b)| wieder, da sich
immer weniger Teilchen in einem Zeitintervall durch die Verengungen bewegen. Schlus-
sendlich wird es fiir ein Teilchen komplett unmoglich diese Verengungen zu passieren,
sodass (v) fiir 0 < b < ¢ auf Null sinkt.

Im Zustand des asymmetrischen Flusses ist das Vorzeichen der mittleren Teilchenge-
schwindigkeit (v) zuféllig. Nach einer charakteristischen Wechselzeit 71, &ndert sich die
Richtung des asymmetrischen Flusses und somit auch das Vorzeichen von (v) (siehe
Abb. 5.2¢, dies kann in einige Male in Folge geschehen) oder das System fahrt mit einem
anderen Bewegungszustand fort (siehe Abb. 5.2d-f). 71 héngt von b ab und kann in der
Nihe des Maximums von |(v)(b)| extrem grofl werden. Fiir sehr kleine b hingegen, wenn
b nur knapp grofler ist als o, treten vermehrt Blockaden auf und 7 ist dementsprechend

klein.

Nach einem lang anhaltenden asymmetrischen Fluss sind zwei verschiedene Flusszustidnde
moglich: Ein oszillierender (siehe Abb. 5.2d,e) und ein komplett blockierter Zustand
(siehe Abb. 5.2f). Beide Zusténde haben gemeinsam, dass der Fluss an einer der Ver-
engungen nahezu oder komplett blockiert ist, wodurch sich die Teilchen ausschlieflich
dort ansammeln. Im Unterschied zu dem Zustand mit einem iiber lange Zeit stabilen
asymmetrischen Fluss, wo der kontinuierliche Teilchenstrom eine rédumliche Formation
in dichten Regionen verhindert, nimmt ein grofler Teil der Teilchen im oszillierenden und
komplett blockierten Zustand in dicht gepackten Regionen eine lokale naherungsweise
hexagonale Anordnung an. Dies behindert oder verhindert den Fluss von Teilchen durch

die Verengung.

Im oszillierenden Zustand ist das System annédhernd blockiert und nur manchmal schaffen
es einige Teilchen von einer der beiden Spezies die Verengung zu passieren. Dadurch wird
das Kriftegleichgewicht zwischen den Teilchen beider Spezies an der Grenzflache zerstort
und nach einer charakteristischen Zeit 7o liegt erneut eine Blockade vor, wodurch den
Teilchen der zuvor blockierten Spezies das Durchschreiten durch den Engpass erleichtert
wird. Das fithrt zu einem schwachen oszillierenden Fluss durch die Verengung, sodass

sich das Vorzeichen von (v) wiederholt dndert. Die Dauer 75 des temporiren einseitig
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Abbildung 5.2: Zeitabhingige mittlere Teilchengeschwindigkeit (v)(¢) und die dazu-
gehorige Verteilung der Teilchen von Simulationen mit b = 20 und ® = 0.8. (a) Ho-
mogene zufillige Startverteilung, (b) netto Vorwiirts-Fluss, (b) netto Riickwérts-Fluss,
Oszillierender Zustand mit abwechselnd kurzzeitiger (d) vorwirts und (e) riickwiirts
gerichteten mittleren Bewegung und (f) komplett blockiertes System.
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Abbildung 5.3: Histogramme und entsprechende Niherungen fiir die Wahrscheinlich-
keitsverteilung der einseitig gerichteten Flussdauern 7 im oszillierenden Zustand.

gerichteten Flusses ist zufillig mit einer Zufallsdichtefunktion p(72), welche fiir kleine 7
ansteigt, ein Maximum bei 79 &~ 7500 /vg fiir b = 20 und ® = 0.8 hat und exponentiell
fiir steigende 1o abféllt (siehe Abb. 5.3). Entsprechend der Simulationen kann p(72) iiber

p(vng/a) = CQ(Ung/J)Cl eXp(—CQ’UQTQ/U) (5.1)

beschrieben werden mit den Fit-Parameter ¢y, ¢; und ¢y siche Abbildung 5.3. Anderer-

seits liegt im komplett blockierten Zustand kein Teilchenfluss vor und (v) ist gleich Null.

Beide Zusténde konnen entweder direkt auf einen lang anhaltenden asymmetrischen
Flusszustand folgen, sich wiederholt abwechseln oder fiir lange Zeiten stabil bleiben. Im
Unterschied dazu liefl sich jedoch kein iiber ldngere Zeit stabiler asymmetrischer Fluss
nach dem oszillierenden oder blockierenden Zustand feststellen. Das heifit, die Bildung
eines lang-anhaltenden asymmetrischen Flusszustands ergab sich stets nur aus der homo-
genen Startverteilung der Teilchen heraus und das lésst sich wie folgt begriinden: Wenn
sich das System in einem oszillierenden oder komplett blockierten Zustand befindet, sind
nahezu alle Teilchen in der N&he von nur einer Verengung und aufgrund mangelndem
Teilchenfluss gibt es keine Moglichkeit mehr, dass sich geniigend Teilchen an dem an-
deren Engpass ansammeln. Letzteres ist jedoch notwendig fiir einen langanhaltenden
asymmetrischen Fluss und deshalb ist dieser nicht mehr méglich, wenn ein einziges mal

der blockierende oder der oszillierende Zustand erreicht wird.

o7



5 Bindre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen in Kanélen mit Verengungen

kurzlebige
asymmetrische
Stromung

o
o
<
P
)
S
T
o
c
®
o
o
c
8

asymmetrische
Stromung

keine Strémung

symmetrische
Stromung

0.0
01 2 3 456 7 8 910
b/o

Abbildung 5.4: Flusszustandsdiagramm, welches anhand von Simulationsdaten das
Auftreten der verschiedenen Fluss-Zusténde zeigt.

Somit wurde gezeigt, dass sich iiber die Breite b eines Engpasses das zu erwartende
Flussverhalten einstellen l&sst: Von einer homogenen Initialverteilung ausgehend, tritt
fiir grofle b ein persistenter symmetrischer Teilchenfluss auf, fiir ausreichend kleine b
jedoch ein asymmetrischer Flusszustand, welcher in einen oszillierenden oder komplett
blockierenden Zustand iibergehen kann, und bei sehr kleinen Verengungen mit 0 < b < o
konnen keine Teilchen mehr durch die Engpésse passieren. Hierbei hédngt der kritische
Wert fiir b, welcher die Zustdnde von symmetrischen und asymmetrischen Fliissen von-
einander abtrennt, von der mittleren Packungsdichte ® der Teilchen ab. Fiir kleine ®
ist dieser Wert nahe ¢ und er steigt mit steigendem ® an. In Abbildung 5.4 ist das aus

Simulationsdaten erzeugte Flusszustandsdiagramm dargestellt.
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6 Zusammenfassung

In den vorangegangenen Kapiteln wurden mit Hilfe von Simulationen gegeneinander ge-
triebene weich wechselwirkende Punktteilchen in Systemen mit unterschiedlichen Rand-
bedingungen untersucht. Ohne das Vorhandensein von Wéinden bildete sich bei aus-
reichend starken Kriften der Effekt der Spurenbildung aus, wihrend in Kanélen mit

Verengungen verschiedene Flussverhalten der Teilchen festgestellt werden konnten.

Die Realisierung der Randbedingungen fiir ein System ohne Winde erfolgte wahlweise
mit Hilfe von periodischen oder mit ZNP-Randbedigungen, bei welchen die aus dem
System austretenden Teilchen an zufélligen Positionen neu an die entgegengesetzte Sys-
temgrenze gesetzt werden. Um den Ubergang der Spurenbildung von einem System mit
kurzen Faden hin zu einem System mit durchgehenden Spuren zu untersuchen, wurde
eine mittlere Spurenlénge £ betrachtet. Diese zeigte im Fall periodischer Randbedingun-
gen, dass sich geradlinige nicht-durchgehende Spuren unabhéngig von der Systemgrofie
mit einer Linge ausbilden, welche exponentiell von der externen Kraft f abhéngt. Sys-
temumspannende Spuren bilden sich hingegen fiir Krifte aus, welche oberhalb einer
kritischen Schwelle f liegen, wobei f* wiederum logarithmisch von der Systemlinge L,
abhingt. Letzteres lasst darauf schlieffen, dass fiir die verwendeten Modell-Parameter,

3 im thermodynamischen Limes kein Ubergang zu sys-

insbesondere ko =6 und p =0~
temumspannender Spurenbildung stattfinden wiirde. Auflerdem wurde fiir hohe Kriéfte
kein Wiedereintritt in ein System ohne Spurenbildung festgestellt. Befindet sich jedoch
ein derartiges Modellsystem in einer stark ausgepriagten Spurenbildung, dann vollzieht
das System eine vollstdndige AB-Separation, dessen Ausprigungs-Geschwindigkeit mit

steigender Kraft f sinkt.

Unter ZNP-Randbedingungen zeigte sich fiir die Ausbildung durchgehender Spuren kein
Sprung in £. Stattdessen wies die durchschnittliche Spurenlinge ein kontinuierliches
Wachstum mit f auf, welches fiir ein fL  in einem System mit systemumspannen-

den geradlinigen Spuren gipfelte, woraufhin ¢ mit steigendem f > fL  wieder abnahm

max

und somit ein Reentrant in ein System ohne Spurenbildung vollzogen wird. Auch im
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6 Zusammenfassung

Fall von ZNP-Randbedingungen zeigte sich eine logarithmische Abhéingigkeit von der
Systemlénge L,, insbesondere fiir fL ., sodass abermals ein vollstindig mit geraden
Spuren durchzogenes System sowie ein Reentrant fiir hohe Kréifte unwahrscheinlich sind
fir L, — oco. Ein weiterer Versuch, den Ubergang der Spurenbildung zu quantifizieren,
erfolgte mit einer Betrachtung der Paarkorrelation zwischen Gegnerteilchen in Form von
9AB(y). Eine Analyse dessen Anstiegs auf 1, durch eine logarithmische Betrachtung von
1 — gap(y), erlaubte jedoch keine géingige Methode zur Abschéitzung einer Korrelati-
onslange der Spuren. Stattdessen zeigte sich abermals eine deutliche Abhéngigkeit von

der Systemgrofe.

Im Unterschied zur Spurenbildung wurde das Fluss- und Verklumpungsverhalten von ge-
geneinander getriebenen Teilchenmischungen in verengten Kanélen bei deutlich schwéch-
eren Kriften untersucht. Es wurde gezeigt, dass aufgrund eines spontanen Symmetrie-
bruchs, selbst in anfinglich komplett symmetrischen Systemen, partielle Blockaden auf-
treten kénnen, bei welchen die Teilchen einer Spezies flielen und die Teilchen der anderen
Spezies blockiert sind. Aulerdem konnten selbstorganisierte Oszillationen im Blockieren
und Flielen der zwei Teilchenspezies beobachtet werden. Dabei wurde gezeigt, dass der
gewiinschte Flusszustand des Systems durch passende Wahl der Teilchen-Packungsdichte

und der Breite der Verengungen eingestellt werden kann.

Die Ergebnisse der Simulationen zur Spurenbildung kénnten mit besserer Statistik kon-
kretisiert werden. Alternativ wire ein Spurform-unabhéngiger Ordnungsparameter bes-
ser geeignet zur Beschreibung des Ubergangs. Eine Realisierung der beiden Modellsys-
teme konnte in Zukunft experimentell mit einer Mischung aus gegensitzlich geladenen
kolloidalen Teilchen in einem elektrostatischen Feld oder iiber stabilisierte Kolloide unter
Einwirkung der Gravitation umgesetzt werden, wenn in letzterem Fall die Massendichten

der Teilchenspezies kleiner bzw grofier im Vergleich zur der des Losungsmittels sind.

60



Literaturverzeichnis

1]

[4]

[9]

[10]

[11]

Pusey, P. N. & van Megen, W. Phase behaviour of concentrated suspensions of
nearly hard colloidal spheres. Nature 320, 340 (1986)

de Gennes, P. G. & Prost, J. The Physics of Liquid Crystals (Oxford University
Press, Oxford, 1995)

Rosenbluth, M. N. & Rosenbluth, A. W. Further results on monte carlo equations
of state. The Journal of Chemical Physics 22, 881-884 (1954)

Wood, W. W. & Jacobson, J. D. Preliminary results from a recalculation of the
monte carlo equation of state of hard spheres. The Journal of Chemical Physics 27,
1207-1208 (1957)

Alder, B. J. & Wainwright, T. E. Phase transition for a hard sphere system. The
Journal of Chemical Physics 27, 1208 (1957)

Ermak, D. L. & McCammon, J. A. Brownian dynamics with hydrodynamic inter-
actions. The Journal of Chemical Physics 69 (1978)

Hansen, J.-P. & McDonald, I. R. Theory of Simple Liquids (Academic Press, 2006)

Einstein, A. Uber die von der molekularkinetischen theorie der wirme geforderte
bewegung von in ruhenden fliissigkeiten suspendierten teilchen. Annalen der Physik
322, 549-560 (1905)

von Smoluchowski, M. Zur kinetischen theorie der brownschen molekularbewegung
und der suspensionen. Annalen der Physik 326, 756-780 (1906)

Lemons, D. S. & Gythiel, A. Paul Langevin’s 1908 paper ”on the theory of Brownian
motion“[”Sur la théorie du mouvement brownien,“ CR Acad. Sci.(Paris) 146, 530—
533 (1908)]. American Journal of Physics 65, 1079-1081 (1997)

Perrin, J. Mouvement brownien et réalité moléculaire. Annales de Chimie et de
Physique 18, 5-104 (1909)

61



Literaturverzeichnis

[12]
[13]

[14]

[22]

23]

[24]

62

Pearson, K. The random walk. Nature 72, 294 (1905)
Doi, M. Introduction to Polymer Physics (Oxford University Press, 1996)

Russel, W. B., Saville, D. A. & Schowalter, W. R. Colloidal dispersions (Cambridge
University Press, 1989)

Allen, M. P. & Tildesley, D. J. Computer Simulation of Liquids (Clarendon Press,
Oxford, 1989)

Nvidia. Compute unified device architecture programming guide (2012)

Press, W. H., Teukolsky, S. A., Vetterling, W. T. & Flannery, B. P. Numerical
recipes in C' (Cambridge University Press, Cambridge, 1992)

Baus, M., Rull, L. F. & Ryckaert, J. P. Observation, Prediction and Simulation of
Phase Transitions in Complex Fluids, vol. 460 (Kluwer Academic, Dordrecht, 1995)

Lowen, H. Melting, freezing and colloidal suspensions. Physics Reports 237, 249—
324 (1994)

Lekkerkerker, H. N. W. Strong, weak and metastable liquids. Physica A: Statistical
Mechanics and its Applications 244, 227-237 (1997)

Poon, W. C. K. Phase separation, aggregation and gelation in colloid-polymer
mixtures and related systems. Current opinion in colloid € interface science 3,
593-599 (1998)

Lowen, H. Colloidal soft matter under external control. Journal of Physics: Con-
densed Matter 13, R415 (2001)

Dzubiella, J., Hoffmann, G. P. & Lowen, H. Lane formation in colloidal mixtures
driven by an external field. Physical Review E 65, 021402 (2002)

Netz, R. R. Conduction and diffusion in two-dimensional electrolytes. Europhysics
Letters 63, 616 (2003)

Chakrabarti, J., Dzubiella, J. & Lowen, H. Dynamical instability in driven colloids.
Europhysics Letters 61, 415 (2003)

Lowen, H. & Dzubiella, J. Nonequilibrium pattern formation in strongly interacting
driven colloids. Faraday discussions 123, 99-105 (2003)



[27]

28]

[29]

[30]

[31]

[32]

[33]

[36]

[37]

[38]

Literaturverzeichnis

Delhommelle, J. Should “lane formation“ occur systematically in driven liquids and
colloids? Physical Review E 71, 016705 (2005)

Stitterlin, K. R. et al. Dynamics of lane formation in driven binary complex plasmas.
Physical Review Letters 102, 085003 (2009)

Leunissen, M. E., Christova, C. G., Hynninen, A. P., Royall, C. P., Campbell, A. 1.,
Imhof, A. & Dijkstra, M. R. vanroij, a. van blaaderen. Nature 437, 11 (2005)

Wysocki, A. & Lowen, H. Effects of hydrodynamic interactions in binary colloi-
dal mixtures driven oppositely by oscillatory external fields. Journal of Physics:
Condensed Matter 23, 284117 (2011)

Ehrhardt, G. C. M. A., Stephenson, A. & Reis, P. M. Segregation mechanisms in
a numerical model of a binary granular mixture. Physical Review E 71, 041301
(2005)

Ciamarra, M. P., Coniglio, A. & Nicodemi, M. Shear instabilities in granular mix-
tures. Physical Review Letters 94, 188001 (2005)

Jiang, R., Helbing, D., Shukla, P. K. & Wu, Q.-S. Inefficient emergent oscillations
in intersecting driven many-particle flows. Physica A: Statistical Mechanics and its
Applications 368, 567-574 (2006)

Kolbl, R. & Helbing, D. Energy laws in human travel behaviour. New Journal of
Physics 5, 48 (2003)

Chowdhury, D., Nishinari, K. & Schadschneider, A. Self-organized patterns and
traffic flow in colonies of organisms: from bacteria and social insects to vertebrates.
Phase Transitions 77, 601-624 (2004)

Wensink, H. H., Dunkel, J., Heidenreich, S., Drescher, K., Goldstein, R. E., Lowen,
H. & Yeomans, J. M. Meso-scale turbulence in living fluids. Proceedings of the
National Academy of Sciences 109, 14308-14313 (2012)

Glanz, T. & Lowen, H. The nature of the laning transition in two dimensions.
Journal of Physics: Condensed Matter 24, 464114 (2012)

Glanz, T. Computer-Simulationen von Spurenbildungen in getriebenen Kolloidsys-

temen. Masterarbeit, Heinrich-Heine-Universitét Diisseldorf (2012)

63



Literaturverzeichnis

[39]

[40]

[45]

[51]

64

Chakrabarti, J., Dzubiella, J. & Lowen, H. Reentrance effect in the lane formation
of driven colloids. Physical Review E 70, 012401 (2004)

Glanz, T., Wittkowski, R. & Lowen, H. Symmetry-breaking in clogging for opposi-

tely driven binary mixtures. In submission (2015)

Eijkel, J. C. T. & van den Berg, A. Nanofluidics: what is it and what can we expect
from it? Microfluidics and Nanofluidics 1, 249-267 (2005)

Schoch, R. B., Han, J. & Renaud, P. Transport phenomena in nanofluidics. Reviews
of Modern Physics 80, 839-883 (2008)

Bocquet, L. & Charlaix, E. Nanofluidics, from bulk to interfaces. Chemical Society
Reviews 39, 1073-1095 (2010)

Fallah, M. A., Myles, V. M., Kriiger, T., Sritharan, K., Wixforth, A., Varnik, F.,
Schneider, S. W. & Schneider, M. F. Acoustic driven flow and lattice Boltzmann
simulations to study cell adhesion in biofunctionalized p-fluidic channels with com-
plex geometry. Biomicrofluidics 4, 024106 (2010)

Bernabeu, M. O., Nash, R. W., Groen, D., Carver, H. B., Hetherington, J., Kriiger,
T. & Coveney, P. V. Impact of blood rheology on wall shear stress in a model of
the middle cerebral artery. Interface Focus 3, 0120094 (2013)

Peacock, R. D., Kuligowski, E. D. & Averill, J. D. Pedestrian and FEvacuation
Dynamics (Springer-Verlag, Berlin, 2011), 1. edn.

Dzubiella, J. & Hansen, J.-P. Electric-field-controlled water and ion permeation of
a hydrophobic nanopore. Journal of Chemical Physics 122, 234706 (2005)

Wyss, H. M., Blair, D. L., Morris, J. F., Stone, H. A. & Weitz, D. A. Mechanism
for clogging of microchannels. Physical Review E 74, 061402 (2006)

Genovese, D. & Sprakel, J. Crystallization and intermittent dynamics in constricted
microfluidic flows of dense suspensions. Soft Matter 7, 3889-3896 (2011)

Kreuter, C., Siems, U., Nielaba, P., Leiderer, P. & Erbe, A. Transport phenomena
and dynamics of externally and self-propelled colloids in confined geometry. Furo-
pean Physical Journal Special Topics 222, 2923-2939 (2013)

Ivlev, A. V., Lowen, H., Morfill, G. E. & Royall, C. P. Complex Plasmas and Col-
loidal Dispersions: Particle-Resolved Studies of Classical Liquids and Solids, vol. 5



[53]

[54]

[55]

[59]

Literaturverzeichnis

of Series in Soft Condensed Matter (World Scientific Publishing, Singapore, 2012),
1. edn.

Hulme, S. E., DiLuzio, W. R., Shevkoplyas, S. S., Turner, L., Mayer, M., Berg,
H. C. & Whitesides, G. M. Using ratchets and sorters to fractionate motile cells of
Escherichia coli by length. Lab on a Chip 8, 1888-1895 (2008)

Altshuler, E., Mino, G., Pérez-Penichet, C., del Rio, L., Lindner, A., Rousselet, A.
& Clément, E. Flow-controlled densification and anomalous dispersion of E. coli
through a constriction. Soft Matter 9, 1864-1870 (2013)

Patnaik, J. K., Das, B. S., Mishra, S. K., Mohanty, S., Satpathy, S. K. & Mohanty,
D. Vascular clogging, mononuclear cell margination, and enhanced vascular permea-
bility in the pathogenesis of human cerebral malaria. American Journal of Tropical
Medicine and Hygiene 51, 642647 (1994)

Zuriguel, 1., Janda, A., Garcimartin, A., Lozano, C., Arévalo, R. & Maza, D. Silo
clogging reduction by the presence of an obstacle. Physical Review Letters 107,
278001 (2011)

Thomas, C. C. & Durian, D. J. Fraction of clogging configurations sampled by
granular hopper flow. Physical Review Letters 114, 178001 (2015)

Helbing, D., Farkas, I. & Vicsek, T. Simulating dynamical features of escape panic.
Nature 407, 487-490 (2000)

Kirchner, A., Nishinari, K. & Schadschneider, A. Friction effects and clogging in a
cellular automaton model for pedestrian dynamics. Physical Review E 67, 056122
(2003)

Garcimartin, A., Pastor, J. M., Ferrer, L. M., Ramos, J. J., Martin-Gémez, C. &
Zuriguel, I. Flow and clogging of a sheep herd passing through a bottleneck. Physical
Review E 91, 022808 (2015)

Muramatsu, M., Irie, T. & Nagatani, T. Jamming transition in pedestrian counter
flow. Physica A: Statistical Mechanics and its Applications 267, 487-498 (1999)

Helbing, D., Farkas, I. J. & Vicsek, T. Freezing by heating in a driven mesoscopic
system. Physical Review Letters 84, 1240-1243 (2000)

Stitterlin, K. R. et al. Dynamics of lane formation in driven binary complex plasmas.
Physical Review Letters 102, 085003 (2009)

65



Literaturverzeichnis

[63] Vissers, T., van Blaaderen, A. & Imhof, A. Band formation in mixtures of oppositely
charged colloids driven by an ac electric field. Physical Review Letters 106, 228303
(2011)

[64] Vissers, T., Wysocki, A., Rex, M., Léwen, H., Royall, C. P., Imhof, A. & van Blaa-
deren, A. Lane formation in driven mixtures of oppositely charged colloids. Soft
Matter 7, 2352-2356 (2011)

[65] Nowak, S. & Schadschneider, A. Quantitative analysis of pedestrian counterflow in
a cellular automaton model. Physical Review E 85, 066128 (2012)

[66] Hille, B. ITon Channels of Excitable Membranes (Sinauer Associates Inc., Sunder-
land, 2001), 3. edn.

[67] Ashcroft, F. M. Ion Channels and Disease (Academic Press, San Diego, 1999), 1.

edn.

66



	1 Einleitung
	2 Weiche Materie
	2.1 Brownsche Bewegung
	2.1.1 Diffusion
	2.1.2 Langevin Gleichungen

	2.2 Teilchenmodell

	3 Simulation kolloidaler Vielteilchensysteme
	3.1 Algorithmus zur numerischen Lösung gekoppelter Langevin-Gleichungen
	3.1.1 Berücksichtigung der Randbedingungen
	3.1.2 Numerische Stabilität

	3.2 Implementierung des Algorithmus
	3.2.1 Optimierungen von Teilchensimulationen
	3.2.2 Implementierung auf Grafikkarten


	4 Binäre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen ohne Wände
	4.1 Systemmodell
	4.2 Effekt der Spurenbildung
	4.3 Untersuchung der Spurenlänge
	4.3.1 Periodische Randbedingungen
	4.3.2 ZNP Randbedingungen

	4.4 Paarkorrelation bei Spurenbildung

	5 Binäre Mischung entgegengesetzt getriebener Teilchen in Kanälen mit Verengungen
	5.1 Systemmodell
	5.2 Bewegungsverhalten in Kanälen mit Verengungen

	6 Zusammenfassung
	Literaturverzeichnis

