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Einleitung
| Einleitung

Magnetische Nanopartikel (MNP) spielen eine wichtige Rolle fur die Anwendung im Be-
reich der Lebenswissenschaften [1]. Aufgrund ihrer geringen Toxizitdt im menschlichen
Organismus werden hiufig Eisenoxid (Fe2O3 oder Fe3;Os) Nanopartikel eingesetzt [2, 3].
Dabei wird beispielweise durch geeignete chemische Oberflichenfunktionalisierung der
Partikel eine lange Zirkulationszeit im Blutkreislauf erzielt, ohne dass die MNP von kor-
pereigenen Abwehrsystemen wie der Blut-Hirn-Schranke [4] oder der Leber [5] aufgenom-
men und aus dem Blutkreislauf entfernt werden. Solche Funktionalisierungen kénnen eine
nachtrigliche, unerwiinschte Perkolation der MNP verringern [6]. Eine Besonderheit be-
ziiglich magnetischer Nanopartikel stellt die Moglichkeit dar, diese durch magnetisch auf-
gebrachte Krifte [7] in-vivo gezielt aufzukonzentrieren [8]. Dies erlaubt ein breites Spekt-
rum an Anwendungen. Die Partikel koénnen analog zu bisher eingesetzten,
paramagnetischen Gd-Komplexverbindungen [9] zur Kontrastverstirkung in der NMR-
Diagnostik eingesetzt werden. Dabei wird die zur Kontrastgebung eingesetzte T2-gewich-
tete Relaxationszeit (Spin-Spin-Relaxationszeit) durch die Anwesenheit von Eisenoxid
Partikeln beeinflusst [10] und dndert durch deren lokal erzeugtes Magnetfeld den Absorp-
tionskontrast. Zusitzlich zur Bildgebung lisst sich die Oberfliche von magnetischen NP
gezielt modifizieren, so dass sich eine bessere Anbindung der Partikel an das jeweilige
Zielgewebe ergibt [10].

Neben der bildgebenden Diagnostik werden MNP zur Therapie im Rahmen der Hyper-
thermie eingesetzt. Hierbei werden im Korper injizierte MNP gezielt einem hochfrequen-
ten Magnetfeld ausgesetzt. Die dadurch angeregte (Brown’sche) Relaxation der Partikel
fihrt zu einer Erwirmung der Umgebung, was zur gezielten Vernichtung von tumorbe-
haftetem Gewebe genutzt werden kann [11]. Weiterhin kénnen durch die in-vivo Mani-
pulierbarkeit an die MNP gekoppelte Medikamente im Korper transportiert und gezielt
verabreicht werden [12], was die unerwiinschte Wechselwirkung der Medikamente mit ge-
sundem Gewebe reduziert.

Alternativ zur in-vivo Applikation von MNP sind in den letzten Jahren vermehrt in-vitro
basierte Anwendungen fiir MNP entwickelt worden [13]. Dabei werden MNP beispiels-
weise zur Aufkonzentration von Bioanalyten wie Proteinen [14] oder Nukleinsduren
(DNA) [15] eingesetzt. Der Nachweis der Analyten kann nach magnetisch basierter Auf-
konzentration mittels herkémmlicher Fluoreszenzmessung durchgefithrt werden [16]. Zu-
sitzlich kann ein magnetischer Nachweis von Bioanalyten durch magnetisches Labeln der
Analyten erfolgen. Dadurch lisst sich beispielsweise in-vitro durch NMR-basierte Mes-
sung der T2-Relaxation die an MNP gebundene Dopamin Konzentration vermessen [17].

Um eine hohe Integrierbarkeit solcher Systeme zu erméglichen, wurden in den vergange-
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nen Jahren sogenannte ,,L.ab-On-Chip* Systeme entwickelt, die die gewtinschte Funktio-
nalitit des biotechnologischen Systems auf kleinster Fliche ermoglichen [18]. Ein hohes
Maf3 an Parallelitit kann hier durch Zuhilfenahme von Mikrofluidik-Techniken in Kom-
bination mit MNP erreicht werden [19].

Hier spielt die kontrollierte Manipulation einzelner MNP fir viele Lab-On-Chip Anwen-
dungen eine wichtige Rolle. Die Méglichkeit, gezielt Krifte durch das Erzeugen von loka-
len Magnetfeldgradienten auf magnetische Partikel aufzubringen 6ffnet dabei zahlreiche
Anwendungsfelder. Zum einen lassen sich spezifisch an magnetische Partikel gebundene
Zellen gezielt manipulieren. Dies kann zur Konzentration oder zum Sortieren von mag-
netisch gelabelten Zellen benutzt werden [20]. Neben der Moglichkeit Bioanalyten gezielt
zu manipulieren erlauben MNP-basierte Lab-On-Chip (LOC) Systeme eine integrierte De-
tektion von Bioanalyten durch ein vom magnetischen Streufeld der Partikel im Sensor
erzeugtes, elektrisches Signal [21]. Hierbei werden zum einen mikro-strukturierte Hall Sen-
soren oder Sensoren basierend auf magneto-resistiven Effekten wie z.B. AMR [22] und
GMI [23], in neueren Systemen jedoch vermehrt GMR [24] bzw. TMR [25] Effekt einge-
setzt. Die On-Chip Detektion stellt dabei die Grundlage fiir sogenannte Bead Array Coun-
ter (BARC) Systeme dar, bei denen durch Kombination aus Sensor-Arrays mit lokaler
Oberflichenfunktionalisierung Bioanalyten gezielt chemisch gebunden und anschlieBend
magneto-resistiv nachgewiesen werden konnen [26]. Aufgrund der elektrischen Signalge-
bung und der Méglichkeit, das Messsignal mikromagnetisch zu modellieren, lassen sich
durch den LOC Ansatz Konzentrationen von Bioanalyten auf Chipebene quantifizieren
[27].

Obwohl die Manipulation von Einzelpartikeln und der magneto-resistive Nachweis seit
Jahren etabliert sind, existieren nur wenige ganzheitliche Konzepte, die beide Methoden
auf Lab-On-Chip Skala vereinen. Die technische Umsetzung solcher kombinierter Sys-
teme, insbesondere die Méglichkeit, Partikel gezielt mit der Sensorfliche in Kontakt zu
bringen, stellt hier eine nach wie vor interessante Fragestellung dar [28, 29].

Im Rahmen dieser Fragestellung wurde in dieser Doktorarbeit ein System entwickelt, das
Manipulation und Detektion von einzelnen magnetischen Partikeln in einer integrierten
mikro-strukturierten Einheit ermoglicht. Ziel war es, eine reproduzierbare und exakte
Positionierung von einzelnen magnetischen Partikeln zu entwickeln, die sich mit mikro-
strukturierten GMR Sensoren zum elektrischen Nachweis der Partikel kombinieren lésst.
Die Arbeit umfasst im ersten Teil zunidchst den Entwurf, die Herstellung und mikromag-
netische Modellierung der Sensoreinheit (GMR) [30]. Hierbei wird insbesondere auf die
Eignung eines speziellen Prozesses zur Nano-Strukturierung - dem gezielten Abtrag mit-
tels fokussiertem Ionenstrahl (Focused Ion Beam, FIB) - eingegangen. Eine wesentliche
Fragestellung der Arbeit stellt hier zum einen die mittels FIB technologisch erreichbare
untere Grenze in der Sensordimension nach der Strukturierung dar. Zum anderen wird in

der Arbeit gezielt der Einfluss der nano-skaligen Dimension des Sensors nach der FIB-
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Strukturierung auf dessen elektrisches und magnetisches Verhalten experimentell unter-
sucht und mit mikro-magnetischen Modellrechnungen verglichen.

In einem weiteren Teil der Arbeit wird die Fragestellung adressiert, wie und mit welcher
Prazision einzelne superparamagnetische Partikel auf Lab-On-Chip Ebene in flissiger
Umgebung positioniert werden kénnen. Hierzu wird ein System aus mikro-strukturierten,
stromdurchflossenen Leiterbahnen in Kombination mit extern tberlagerten, homogenen
Feldern zur Positionierung der Partikel eingefihrt [31]. Basierend auf quantitativer Mo-
dellierung aller auf das Partikel wirkenden Krifte in flissiger Umgebung werden zwei
technische Umsetzungen demonstriert, die es erlauben, einzelne Partikel gezielt zweidi-
mensional auf der Substratebene mit hoher Genauigkeit zu positionieren [32]. Im Rahmen
von Single-Particle-Tracking Experimenten wird das Fluktuationsverhalten von in der
Falle gefangenen Partikeln in wissriger Umgebung untersucht. Hierbei war eine zentrale
Fragestellung, in wie weit sich aus der Beobachtung der Brown‘schen Bewegung von ei-
nem oder mehreren in der Falle gefangenen Partikeln Ruckschlisse sowohl auf die
Mikrorheologie der Partikelumgebung als auch zur magnetischen Energielandschaft der
Falle selbst ziehen lassen.

In abschlieBenden Experimenten wird die prinzipielle Kombinierbarkeit der entwickelten
Positioniereinheiten mit den zuvor entwickelten, mikro-skaligen Sensoreinheiten betrach-
tet. Dabei war es eine wesentliche Fragestellung in wie weit sich Wechselwirkungen zwi-
schen den manipulierten Partikeln und der Sensoreinheit beobachten und mittels Model-
lierung der relevanten, magnetischen Krifte in Sensornihe vorhersagen lassen. Nach
erfolgreichem, magneto-resistivem Nachweis der Partikel mittels GMR Sensorik sollte ab-
schlieBend geklirt werden, in wie weit sich aus dem messbaren Echtzeitsignal Aussagen
zur Dynamik als auch zu den magnetischen Eigenschaften der verwendeten Partikel zie-
hen lassen.

In zweiten Kapitel werden die Ergebnisse zur Mikro- und Nanostrukturierung von MR
Sensoren mittels fokussiertem Ionenstrahl (Focused Ion Beam, FIB) vorgestellt. Zunichst
wird auf die mikro-magnetischen Grundlagen eingegangen, die zur Diskussion der Ergeb-
nisse benotigt werden. Anschliefend wird die Herstellung von mikro-strukturierten Sen-
soren mittels optischer Lithographie und Ergebnisse zur flichigen Bestrahlung der Senso-
ren mit 30 keV Ga* Ionen vorgestellt. Neben einer quantitativen Untersuchung der
Schidigung der Sensoren durch 30 keV Ga* Bestrahlung erfolgt eine Simulation der To-
nenstreuprozesse in den geschidigten Bereichen des Sensorstapels mit Hilfe des SRIM
Softwarepakets. AnschlieBend werden Ergebnisse zur Nanostrukturierbarkeit der Senso-
ren mittels FIB gezeigt. Die Ergebnisse lassen auf eine Degradation der elektrischen und
magneto-resistiven Eigenschaften der MR Sensoren nach FIB Strukturierung durch seit-
lich aus dem Primarstrahl gestreute Ga Ionen schlieBen. Dieser Einfluss kann durch ge-
eigneten Schutz der aktiven Sensorfliche wihrend des Schneidens vermindert werden, was
ein Strukturieren von Sensorbreiten bis hinunter zu 300 nm ohne Reduktion des GMR

Ratios erlaubt. Der durch die Nanostrukturierung experimentell beobachtete Einfluss der
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reduzierten Sensorbreite auf das magneto-resistive Verhalten (Feldverschiebung der MR
Kurve und geringere Sensitivitit bei reduzierter Breite) wird im Anschluss mikro-magne-
tisch mit guter Ubereinstimmung zu den experimentellen Daten modelliert.

In Kapitel 3 wird die in der Arbeit entwickelte Manipulationsmethode fiir einzelne super-
paramagnetische Partikel vorgestellt. Zunidchst werden die relevanten, magnetischen
Krifte auf das Partikel in einem mikro-magnetischen Modell beschrieben und berechnet.
Daraus wird ein fiir Lab-On-Chip Anwendung optimales System ableitetet und darauf
basierend zwei realisierte Konzepte zum Transport und zur Positionierung von einzelnen
Partikel eingefithrt. Die entwickelten magnetischen Fallen erlauben es, gezielt einzelne
Partikel tiber eine Lingenskala > 100 um zu manipulieren und mit einer Genauigkeit von
< 1 um zu positionieren. Weiterhin wird die thermisch verursachte Fluktuation
(Brown’sche Bewegung) von Partikeln um das Potentialminimum der Falle untersucht.
Die Ergebnisse zeigen hierbei, dass durch Messung der Trajektorie von einzelnen oder
mehreren Partikeln in der Falle die Viskositit der Partikelumgebung sowie die Starke der
Falle extrahiert werden kann. Die langzeitige Beobachtung der Bewegung eines einzelnen
Partikels oder eines magnetisch wechselwirkenden Partikelpaars in der Falle erlaubt dabei
eine Bestimmung des magnetischen Moments der verwendeten Partikel mit einer Genau-
igkeit besser als 10 %.

Im vierten Kapitel wird die Kombination aus dem entwickelten Aktor- und Sensorsystem
behandelt. Dabei wird zunichst auf die Wechselwirkung zwischen den Positionierleiter-
bahnen und dem mikro-strukturierten Sensor eingegangen. AnschlieBend wird die Wech-
selwirkung zwischen Sensor und Partikel betrachtet, die sich durch das vom Sensor er-
zeugte, das Partikel durchsetzende Sensorstreufeld ergibt. Hierbei spielt, wie in der Arbeit
gezeigt wird, die geometrische Form des Sensors eine entscheidende Rolle fiir die Auspri-
gung der Krifte auf sich in der Nihe zum Sensor befindliche Partikel. In ersten Experi-
menten werden gezielt Partikel auf die aktive Fliche des Sensors transportiert und deren
Anwesenheit magneto-resistiv in Echtzeit nachgewiesen. Durch geeignete Wahl des extern
angelegten, homogenen Feldes lisst sich die Bewegung des Partikels in Sensornihe gezielt
beeinflussen. Die beobachteten, zeitabhiangigen Sensorsignale werden mikro-magnetisch
modelliert, was bei Vergleich mit den experimentellen Daten eine Aussage zum dynami-
schen Verhalten und zu den magnetischen Eigenschaften des Partikels erlaubt.

Den Abschluss der Arbeit bilden die Zusammenfassung der Ergebnisse und ein Ausblick
auf zukiinftige, interessante Anwendungsfelder, die sich aus den in der Arbeit gewonnenen

FErkenntnissen ableiten lassen.
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2 Mikro- und Nanostrukturierung von MR Sensoren

2.1 Einleitung — Nanoskalige GMR Sensorik

Seit der Einfithrung des ersten GMR Sensors in einer kommerziellen Magnetfestplatte im
Jahr 1997 durch IBM [33] haben sich die Anforderungen an MR Bauelemente zur Mes-
sung von kleinsten magnetischen Momenten stark geindert. Betrug die Bitspeicherdichte
zur Einfuhrung des ersten GMR Leseképfe noch ca. 1 GBit/in ? mit einer Bitgrée von
1 um, so erreichen modernste Festplatten heute Speicherdichten von 1Tbit/inch?, was
einer BaugréBe von 25 nm entspricht. Da die Dimension des Lesekopfes mit geringer
werdender BitgroBe in gleichem Mal3 verringert werden muss, weisen moderne
GMR/TMR Lesekopfe sowie die dazugehorigen Schreibkopfe laterale Ausdehnungen
von < 50 nm auf [34]. Auch fir die Detektion kleinster magnetischer Nanoteilchen wer-
den Sensoren mit Dimensionen von 200 nm und darunter verwendet, was die Detektion
einzelner ferromagnetischer Nanopartikel ermdglicht [35].

Konventionelle Photolithographie ist dabei bei typischem Einsatz von UV-Licht einer
Quecksilberdampflampe (im Wellenlingenbereich von A = 365 nm (i-Linie) nm bis A =
436 nm (g-Linie)) beugungsbegrenzt auf Strukturen mit Ausmallen von minimal ca. 400
nm limitiert [36], was alternative Methoden zur Erzeugung von Nanostrukturen erfordert.
Das heutzutage tiberwiegend eingesetzte Verfahren zur Nanostrukturierung von MR Sen-
soren stellt hierbei die Elektronenstrahllithographie (EBL) dar [27, 37, 38]. Dabei wird ein
auf wenige nm fokussierter Elektronenstrahl eingesetzt, um elektronensensitive, zuvor
aufgebrachte Fotolacke lokal zu belichten. Die belichteten Stellen werden anschlieBend
nasschemisch entfernt. Die so entstehenden Lackéffnungen konnen dann gezielt durch
Atzen des darunterliegenden Materials oder Abscheidung von zusitzlichem Material mit
anschlieBendem Lift-Off Prozess tibertragen werden. Die Technologie erlaubt aufgrund
der Verwendung eines rasternden, stark fokussierten Elektronenstrahls prinzipiell keine
sehr hohen Durchsitze [39]. Dies konnte zwar im Laufe der technologischen Entwicklung
beispielsweise durch variable Anpassung der Strahlform wihrend des Schreibens [40] oder
der Verwendung von mehreren, parallel eingesetzten Strahlen [41] verbessert werden, je-
doch weist die EBL bis heute klare Nachteile in punkto Durchsatz gegeniiber der opti-
schen Lithographie auf [39]. Katine et al. konnten 2003 erstmals erfolgreich die Herstel-
lung von GMR Sensoren mit Dimensionen von ~ 30 nm mittels EBL zeigen [42]. Dabei
konnte die potentiell untere Grenze bedingt durch parasitire Effekte bei der Herstellung
zu ~ 10 nm abgeschitzt werden. Limitiert wird das Verfahren nicht direkt durch die Auf-
16sung der EBL Schreibeinheit sondern durch den fiir die EBL notwendigen Plasma-Atz-
prozess, der eine unvermeidbare Schidigung der Randzonen der nano-strukturierten Bau-
teile mit sich bringt. Eine in den 90er Jahren entwickelte Technologie zur

Nanostrukturierung stellt das Schreiben mittels fokussiertem lonenstrahl Focused Ion

5



Mikro- und Nanostrukturierung von MR Sensoren

Beam, kurz: FIB dar [43]. Diese Technologie ermdglicht durch die sehr gute Fokussier-
barkeit eines Ionenstrahls mit prinzipiell erzielbaren Strahldurchmessern von » < 20 nm
eine hochaufgel6ste Strukturierung von Nanobauteilen [44]. Ein groBer Vorteil gegeniiber
der Herstellung mittels EBL ist die Tatsache, dass durch das direkte Schreiben mit dem
Tonenstrahl keine weiteren Prozessschritte (bspw. Plasmaitzen) erforderlich sind, was ge-
rade bei der Herstellung von Prototypen von Vorteil ist. Die Strukturen werden durch
direktes Abtragen des nicht erwlnschten Bereichs strukturiert. Zudem kénnen mittels io-
nenunterstiitztem Abscheiden von Metallen aus metallorganischen Precursorgasen bspw.
die fir GMR/TMR Sensoren benétigten elektrischen Zuleitungen direkt im FIB abge-
schieden werden, was sowohl Strukturierung als auch Kontaktierung in einem Arbeits-
schritt ermdglicht [45]. Neben den diskutierten Vorteilen des FIB gegentiber alternativen
Strukturierungverfahren kénnen sich jedoch bei der Praparation mittels fokussiertem Io-
nenstrahl durch die Verwendung von hochenergetischen schweren Ionen auch Nachteile
ergeben, die zum Teil zu parasitiren Schaden innerhalb der herausgearbeiteten Nanostruk-
turen fuhren. Durch den Ioneneintrag kann es insbesondere bei diinnen Schichten zur
Durchmischung an den Grenzflichen sowie zur unerwiinschten Implantation von Ga Io-
nen in den Dunnschichtstrukturen kommen.

In diesem Kapitel soll gezielt die Moglichkeit der Nanostrukturierung von MR Sensoren
mittels eines FIB Mikroskops untersucht werden. Dabei sollen insbesondere mogliche
Grenzen und die relevanten Einflisse beziiglich erreichbarer Strukturgroflen diskutiert
werden. AnschlieSend soll untersucht werden, welche Auswirkungen die Nanostrukturie-
rung auf das Ummagnetisierungsverhalten der MR Sensoren hat und in wie weit dies Ein-
fluss auf den Einsatz der Sensoren fiir die empfindliche Detektion kleinster Magnetfelder
hat.

Im ersten Teil des Kapitels wird die Herstellung der magneto-resistiven Sensoren mittels
DC Magnetron Sputtern eingefithrt. Im Anschluss wird auf die réntgenographische sowie
auf die magnetische Charakterisierung des GMR Sensorstapels eingegangen. Im nichsten
Teilkapitel wird kurz auf die lithographische Mikrostrukturierung der Sensoren sowie de-
ren elektrische Kontaktierung eingegangen. Da die Sensoren wahrend der FIB Nanostruk-
turierung lonenbestrahlung (hier 30 kV Ga*) ausgesetzt sind, wird die Wechselwirkung
der Ionen mit dem Sensorstapel im Folgenden genauer untersucht. Die beobachteten Ein-
flisse der Ionenbestrahlung auf elektrische und magneto-resistive Eigenschaften der Sen-
soren werden mittels SRIM basierter Simulation quantitativ modelliert. Im Anschluss wer-
den MaBnahmen zur Passivierung der Sensoren durch eine diinne Schutzschicht
vorgestellt, die eine Nanostrukturierung der Sensoren mittels FIB bis zu StrukturgréBen
von 150 nm erlauben. Den Abschluss des Kapitels bildet eine Untersuchung des durch
die Nanostrukturierung geinderten Ummagnetisierungsverhaltens der Sensoren. Das
Magnetisierungsverhalten wird mittels eines Stoner-Wohlfarth Modells in guter Uberein-

stimmung zu den experimentellen Ergebnissen modelliert.
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Teile der Ergebnisse dieses Kapitels wurden im Vorfeld in zwei Publikationen vorverof-
fentlicht [30, 40].

2.2 Grundlagen

2.2.1 Der GMR Effekt

Der Giant-Magneto-Resistive (GMR) Effekt (auch Riesenmagnetowiderstand genannt)
beruht auf der spinabhingigen Streuung von spinpolarisierten Elektronen in magnetischen
Diunnschichtsystemen. Er hat nach seiner Entdeckung Ende der 80er Jahre durch Peter
Grinberg [47] und Albert Fert [48] schnell Anwendung in Lesekopfen von magnetischen
Datenspeichern gefunden. Phinomenologisch beschreibt der GMR Effekt die Anderung
des elektrischen Widerstands im Bezug zur relativen magnetischen Ausrichtung zweier
terromagnetischer Schichten, die durch eine nicht-ferromagnetische Schicht getrennt sind.
Er lasst sich vereinfacht im sogenannten Zweistrommodell nach Mott beschreiben, bei
dem die spinabhingige Streuung mittels eines Widerstands-Ersatzschaltbildes beschrieben
werden kann [49]. Abbildung 1 veranschaulicht die Situation fiir eine parallele und eine
antiparallele Ausrichtung der beiden magnetischen Schichten. Hierfiir wird angenommen,
dass der Spin der Elektronen, die durch einen Strom in das GMR Bauelement injiziert
werden, entweder parallel oder anti-parallel zu den jeweiligen Magnetisierungen in den
terromagnetischen Schichten orientiert ist und sich wahrend des Durchgangs durch das

Bauelement nicht dndert.

| Spinabhéangige Streuung | Ersatzschaltbild nach Mott
R =Rpp
[ k | R, Ry
T
S | i
I
} ¢ ¢
. . RH RL
anti-parallele Ausrichtung
R=R
Lt R, R,

I_F\\ I ¢ ol

parallele Ausrichtung

Abbildung 1: Beschreibung des GMR Effekts im Rahmen von spinabhdngiger Streuung (links). Die farbigen Pfeile
stellen schematisch die Spinausrichtung der Elektronen dar. Die schwarzen Pfeile reprisentieren die Magnetisie-
rungsrichtungen in den ferromagnetischen Schichten (grau). Das dquivalente Ersatzschaltbild fiir die Fille von Pa-
rallel- und Antiparallelstellung ist rechts gezeigt. R. bezeichnet dabei den Widerstand mit niedriger Streuwahr-
scheinlichkeit Rnden Widerstand mit hoher Streuwahrscheinlichkeit,
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Dabei fithrt eine anti-parallele Ausrichtung des Elektronenspins zur Magnetisierungsrich-
tung zu einer erhohten Streuung (Ru), wahrend die parallele Ausrichtung eine geringere
Streuung hervorruft (Rr). In Summe fihrt dies zu einem niedrigeren Widerstand (Rp) fur
eine parallele Anordnung der Magnetisierungen im Vergleich zur anti-parallelen Ausrich-
tung (Rap). Man definiert man den GMR Effekt als relative Differenz zwischen anti-pa-

ralleler Ausrichtung und paralleler Ausrichtung:

Rap —Rp _ (Ru+Ry)* e
Rp 4R, R,

GMR =

2.2.2 Der Exchange Bias Effekt

Der Exchange Bias Effekt beschreibt eine unidirektionale Anisotropie, die sich in einer
Verschiebung der Hysteresekurve entlang der Feldachse bemerkbar macht. Diese tritt
dann auf, wenn ein Antiferromagnet (AFM) und ein Ferromagnet (FM) in direktem Kon-
takt zueinander stehen. Der Effekt wurde zunichst durch Meiklejohn und Bean an partiell
oxidierten Co(FM)/CoO(AFM) Nanopattikeln gefunden [50], witd aber in vielen fiir
GMR Sensoren typischerweise verwendeten Schichtsystemen eingesetzt [51]. Hierbei
koppeln die magnetischen Momente des AFM iiber die Austauschwechselwirkung an der
gemeinsamen Grenzfliche an den FM. Durch die Kopplung werden die magnetischen
Momente des FM entlang einer Vorzugsrichtung ,,festgehalten® und lassen sich entgegen
dieser Richtung schwer ummagnetisieren, was sich in der Asymmetrie der Hysteresekurve
wiederspiegelt (siche Abbildung 2). Der Effekt wird tiblicherweise fiir GMR Sensoren be-
nutzt, um eine der beiden ferromagnetischen Schichten magnetisch zu fixieren. Dies be-
wirkt fur geringe externe Magnetfelder, dass die nicht fixierte Schicht (auch freie Schicht
genannt) sich unabhangig von der fixierten Schicht (auch gepinnte Schicht genannt) um-
magnetisieren lasst. Dies erméglicht eine Antiparallelstellung der beiden Schichten. Die
magnetischen Momente des AFM sind an der Grenzfliche zum FM direkt nach der Ab-
scheidung beider Schichten nicht automatisch zur Magnetisierung des Ferromagneten aus-
gerichtet. Aufgrund dessen muss eine sogenannte ,,Field-Cooling* Prozedur (in Abbil-
dung 2 dargestellt) angewandt werden, mittels der die Ausrichtung der magnetischen
Momente an der AFM/FM Grenzfliche eingestellt und dadurch die Richtung des
Exchange Bias Feldes Hex definiert wird.
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Abbildung 2: Schematische Darstellung einer Field-Cooling Prozedur. Eine detaillierte Erklarung der Prozedur findet
sich im Haupttext. Die Abbildung zeigt die Anordnung der Momente des AFM vor (a)) und wahrend der Field-Coo-
ling Prozedur (b)). In (c)) ist die durch die Field-Cooling Prozedur resultierende Magnetisierungskurve fiir T < Tn
gezeigt.

Zunichst wird der AFM bei ausgerichtetem FM tber die Blocking-Temperatur Ts des
AFM aufgeheizt. Die Ausrichtung des FM erfolgt entweder tiber eine vorgegebene Aniso-
tropie des FM oder durch ein extern angelegtes Feld. Hierbei richten sich die Momente
des AFM an der AFM/FM Grenzfliche durch die Austauschwechselwitkung parallel zum
FM aus. Anschlieend wird der FM/AFM Stapel wieder auf Raumtemperatur abgekiihlt,
wobei die Ausrichtung des FM beibehalten wird. Nach dem Abkthlen unterhalb T sind
die magnetischen Momente des AFM ausgerichtet und fixiert und bewirken die ge-
wunschte Verschiebung der Hysteresekurve des FM entlang der Feldrichtung um das
Exchange Bias Feld H... Dieses lisst sich quantitativ aus der Konkurrenz der Zeeman
Energie Ezim FM und der an der AFM/FM Grenzfliche wirksamen Grenzflichenaniso-
tropie ] = -Jcos(yp) ableiten. Hierbei beschreibt ¢ den Winkel zwischen Magnetisierung
des FM und Auspragungsrichtung der unidirektionalen Anisotropie, sowie | der fir die
AFM/FM Grenzfliche charakteristischen Grenzflichenkopplungskonstante (in J/m?).
Man erhalt nach [51]:

_ J
Hex N HoMstf (2)

M ist dabei die Magnetisierung der FM Schicht und # die Dicke der FM Schicht. Wie in
Abbildung 2¢) angedeutet, wird durch diese Prozedur zusitzlich zur Feldverschiebung Hex
ein durch die Kopplung induzierter Anstieg der Koerzitivfeldstirke He (He,1 < Hcp) der
gepinnten Schicht eingeprigt. Dies kann durch eine endliche Steifigkeit der Grenzflichen-
magnetisierung des AFM verstanden werden. Fir gentigend hohe Felder werden die Mo-
mente des AFM an der AFM/FM Grenzfliche mit dem Ferromagneten ,,mitgeschleppt®.
Die bei diesem Vorgang dissipierte Energie dul3ert sich in der Erhohung der Koerzitiv-
teldstirke H..
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2.2.3 Das Stoner Wohlfarth Modell

Das Stoner-Wohlfarth Modell [52] stellt eine mikromagnetische Modellierung des Um-
magnetisierungsvorgangs eines eindomanigen Partikels mit uniaxialer Anisotropie dar und
wird wegen seiner Einfachheit hiufig herangezogen, um magneto-resistive Sensoren zu
beschreiben. Das Modell basiert auf zwei grundlegenden Annahmen. Zum einen wird da-
von ausgegangen, dass ein Eindominenzustand vorliegt, d.h., dass alle magnetischen Mo-
mente sich stets parallel ausrichten und bei Beaufschlagung mit einem externen Feld eine
gemeinsame, kohirente Rotation durchfithren. Zum anderen wird von einer uniaxialen
Anisotropie (zusammengefasst in der Anisotropiekonstanten K) ausgegangen, welche die
leichte Richtung innerhalb des Partikels vorgibt. Die Gesamtenergie des Systems lésst sich
bei angelegtem Feld H gemil3 Abbildung 3 unter den eingefithrten Voraussetzungen aus
der Summe der Zeeman Energie Ez und der Anisotropieenergie Ea berechnen. Man er-
halt:

E=E,+E,= —puyMsHcos(B) + Ksin*(a) (3)

Aus dieser Gleichung lisst sich bei gegebenem festem Winkel zwischen externem Feld
und leichter Richtung (f) die absolute Lage der Magnetisierung und somit die Kompo-
nente der Magnetisierung parallel zum externen Feld M| H in Abhingigkeit des angeleg-

ten Feldes H bestimmen, was anhand von zwei Spezialfillen in Abbildung 3 dargestellt ist.
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Abbildung 3: Schematische Darstellung des Magnetisierungsverhaltens des Stoner-Wohlfarth Ellipsoiden fiir ein an-
gelegtes Feld parallel zur leichten Richtung (a)) und Feld senkrecht zur leichten Richtung (b)). Die unten gezeigten
Kurven entsprechen dem beobachtbaren Magnetisierungsverhalten in entsprechender Richtung. Hcist die Koerzitiv-
feldstdrke, Hs die Sattigungsfeldstarke und Ms die Séttigungsmagnetisierung des Materials.

Wird das Magnetfeld wie in a) parallel zur leichten Richtung angelegt, ergibt sich eine
10
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rechteckige Hystereseschleife. Die Magnetisierung springt bei einer Feldstitke von H =
He zwischen den beiden Zustinden M = £ M;. Diese Ausprigung der Magnetisierungs-
kurve eignet sich fiir Anwendungen, bei denen zwei stabile Zustinde eingestellt werden
sollen, beispielweise Speichermedien oder Logikbausteine. Legt man das Magnetfeld senk-
recht zur leichten Richtung an, ergibt sich eine komplett reversible Magnetisierungskurve,
bei der die Magnetisierung mit steigender Feldstirke bis zur Sittigungsfeldstirke H;linear
zunimmt. Aus Gleichung (3) lassen sich sowohl die Koerzitivfeldstirke He und die Satti-
gungsfeldstirke Hs (ohne Rechnungl) ableiten zu:

H, = 2% @)
HOMS
2K
H = Q)
* oM

2.2.4 Kopplungsmechanismen in magnetischen Diinnschichtsystem

Da fir den spiteren Sensoraufbau magnetische Diinnschichten verwendet werden, die
durch eine wenige nm dinne Cu Schicht getrennt sind, kénnen die verwendeten Schichten
magnetisch koppeln und sich gegenseitig beeinflussen. Die drei wichtigsten Kopplungs-

mechanismen werden im Folgenden erklirt.
Néel-Kopplung

Das Néel-Kopplung (NC) beschreibt die Dipol-Dipol Wechselwirkung zweier dinner,
durch eine dinne Zwischenlage getrennten, ferromagnetischer Schichten, die tiber korre-
lierte Rauigkeit miteinander wechselwirken [53]. Diese Situation ist schematisch in Abbil-
dung 4a) dargestellt. Hierbei ergibt sich zwischen den beiden Schichten eine Wechselwir-
kung, die durch die erzeugten, offenen magnetischen Pole an den Grenzflichen (hier
durch + und — symbolisiert) hervorgerufen wird. Die Néel Kopplung hingt sowohl von
der Ausprigung der Rauigkeit [54], als auch von der Dicke der Zwischenschicht und der
Dicke der magnetischen Lagen ab [55], begtinstigt jedoch immer eine Parallelstellung der

beiden durch den Spacer getrennten Schichten.
Dipol-Dipol-Kopplung

Die Dipol-Dipol Kopplung zweier Schichten beschreibt die gegenseitige Beeinflussung
der Schichten tber das an den Kanten der Schicht erzeugte Streufeld. Dabei wird wie in
Abbildung 4b) gezeigt, das Streufeld (beispielsweise der oberen Schicht) durch die untere
magnetische Schicht gefiihrt. Dies bewirkt durch die in der unteren magnetischen Schicht
wirkende Zeeman-Energie eine zur oberen Schicht anti-parallele Ausrichtung der unteren
Schicht. Der Effekt tritt vor allem dann auf, wenn die Quellen des Streufelds an den Kan-

ten (symbolisiert durch + und -) einen geringen Abstand zueinander aufweisen, was die

11
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Polstirke erh6ht. Aufgrund dessen spielt die Kopplung vor allem bei mikro-skaligen Bau-

teilen eine Rolle.
Zwischenlagen Austauschkopplung

Zwischenlagen Austauschkopplung (engl.: Interlayer Exchange Coupling (IEC)), darge-
stellt in Abbildung 4b), entsteht durch die Kopplung der Leitungsbandelektronen der fer-
romagnetischen Schichten durch die diinne Zwischenschicht, welche unter dem Namen
RKKY Wechselwirkung(nach Ruderman, Kittel, Kasuya und Yosida) zusammengefasst
wird. Dabei kann die Kopplung je nach Dicke der Zwischenschicht entweder antifer-
romagnetisch oder ferromagnetisch wirken und nimmt mit zunehmender Dicke der Zwi-
schenschicht stark ab [56]. Phinomenologisch beschrieben wird die Kopplung tber die
Energie Eirc = Jirc.cos(p), wobei Jirc die Kopplungskonstante (als Energie pro Grenzfli-
che) und ¢ den Winkel zwischen beiden Magnetisierungen darstellt.

(a) 0.03

| (c)

(b)

C’ - = 4) § L 'R AFM coupling |
+ -0.03 —— _L_.- P T el e
0 10 20 30 40
Interlayer thickness (A)

Coupling energy
(mJ/m?
o
———
|

Abbildung 4: Relevante magnetische Wechselwirkung zwischen durch einen Spacer getrennten Diinnschichten im
Falle von Néel-Kopplung (a)), Dipol-Kopplung (b)) (beide Abbildungen sind jeweils [57] entnommen) und Interla-
gen-Austauschkopplung (c)). In c) ist die berechnete (durchgezogene Linie) und gemessene (Punkte) Kopplungs-
energie fiir ein NiFe/Cu/NiFe System in Abhdngigkeit der Cu Schichtdicke nach [55] gezeigt. Die gestichelte Linie
zeigt die Wechselwirkung aus Néel Kopplung, wihrend die punkt-strichlierte Kurve die Kopplung aus RKKY Wech-
selwirkung zeigt.

Abbildung 4c) zeigt exemplarisch den Verlauf der gesamten Kopplungsenergie in Abhin-
gigkeit der Zwischenschicht fiir ein NiFe/Cu/NiFe Schichtsystem in Abhingigkeit der Cu
Schichtdicke. Wihrend fiir Zwischenschichtdicken 7. < 1.5 nm die RKKY Kopplung (ge-
strichelt-gepunktete Kurve) die Kopplungsenergie (durchgezogenen Linie) dominiert ,
spielt bei einer Dicke von #c. > 3 nm, wie sie fir alle Sensoren in dieser Arbeit hergestellten

Sensoren verwendet wurde, nur noch die Néel Kopplung (gestrichelte Linie) eine Rolle.
2.2.5 Superparamagnetismus

Der Effekt des Superparamagnetismus lasst sich vor allem bei nano-skaligen magnetischen
Partikeln beobachten. Eine anschauliche Erklirung des Phinomens ist in Abbildung 5
dargestellt.

12
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Abbildung 5: Anschauliche Darstellung der Energielandschaft bei unterschiedlicher PartikelgrofSe zur Erkldrung des
Superparamagnetismus. Der Winkel bezieht sich in beiden Fillen jeweils auf die Ausrichtung der Magnetisierung im
Bezug zur leichten Richtung. Vi1 bzw. Vz bezeichnet das Volumen des betrachteten Partikels, wobei gilt: V2 < V1.

Die Magnetisierung unterliegt in der Realitit stets thermischen Fluktuationen. Dabei sta-
bilisiert bei ferromagnetischen Materialien die Anisotropieenergie K17 (mit dem Partikel-
volumen 1) die Lage der Magnetisierung ohne ein von aullen angelegtes Feld. Die Mag-
netisierung nimmt eine feste Ausrichtung (hier: ¢ = 0°,180°) beziiglich der leichten
Richtung ein. Wird das Volumen fir nano-skalige Partikel sehr klein, ndhert sich die
Anisotropieenergie K17 der thermischen Energie kgT. Dadurch kann, angeregt durch die
thermische Energie, die Magnetisierung die Anisotropiebarriere iberwinden und wird zeit-
lich instabil. Die mittlere Zeit, innerhalb derer ein Wechseln der Magnetisierung von einer
zur anderen stabilen LLage beobachtet werden kann wird als Néel Zeit oy bezeichnet. Sie

ergibt sich empirisch nach [58] zu:

™= 1/fo) - eXV/ksT = ToeKV/kBT (6)

Hier stellt 7p eine empirisch ermittelte Zeitkonstante dar, deren Wert typischerweise zu 7o
=1 ns angegeben wird [59]. Fir die in der Arbeit verwendeten Nanopartikel aus Eisenoxid
mit einem mittleren Radius von 4 nm und einer Anisotropie von K = 1.3-10° | /m? ergibt
sich eine Néel Relaxationszeit bei T'= 300 K von Ty = 4.5 ps.

Betrachtet man wiahrend einer Messung den Partikel iber wesentlich lingere Zeitriume
fmess >> Ty so sieht der Partikel fiir die Messung paramagnetisch aus. Wird ein externes
Feld H aufgebracht ergibt sich aus der Konkurrenz der Zeeman Energie und der thermi-
schen Energie eine Netto-Magnetisierung M(H), die sich tiber den kompletten Feldbereich
durch die Langevin-Funktion I.(H) beschreiben lisst. Es gilt (ohne Ableitung!):

womH (7)
I, T

uOmH> kgT

M(H) = M, <coth< kT

= M.L tx =
MomH) L(x) mitx

Hierbei bezeichnet M;s die Sittigungsmagnetisierung des Partikelmaterials, 1" die absolute
Temperatur, 4p die Boltzmannkonstante und H das extern angelegte Feld. Fur geringe

Felder bzw. hohe Temperaturen (wozH < £8T) kann die Abhangigkeit der Magnetisierung
13
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als linear vom Feld angenommen werden und es ergibt sich:

HomH

M(H) = Ms—— =
B

xH (8)

Lisst man eine maximale Abweichung von 1% zwischen linearer Niherung und exakter
Beschreibung mittels I.(H) zu, was der Bedingung pozH < 0.38 kpT' entspricht, so gilt
dies fiir die verwendeten superparamagnetischen Eisenoxid Partikel mit einem Radius von
% = 4 nm unter der Annahme von M = 3.4105 A/m und T = 300 K bis zu einer Feld-
stairke von H = 1.37:104 A/m bzw. H = 172 Oe.

2.2.6 lonen-Festkorper-Wechselwirkung

In dieser Arbeit wurden Sensoren mittels eines fokussierten Ionenstrahls abgetragen. Die
Tonen werden dazu in Richtung der Probe beschleunigt und tragen durch Sputtern die
Probenoberfliche ab. Aufgrund der hohen Energien von 30 keV dringen die Ionen ober-
flichennah in das abzutragende Material ein, wo es zum Energietibertrag der Ionen auf
die Targetatome (nuklearer Energieverlust) kommt. Dieser Prozess dominiert die Wech-
selwirkung zwischen Ionen und Target bei niedrigen Ionenergien bis zu einigen keV/amu
(amu = atomic mass unit), wihrend fiir héhere Energien zusitzlich der elektronische
Energieverlust zur Wechselwirkung beitragt [60]. Die Ionen weisen beim Eindringen in
den Sensorstapel mit 30 keV ein Vielfaches der typischen Deplatzierungsenergie der Tar-
getatome (~ 25 eV) auf. Aufgrund dessen kann ein Ion wihrend einer StoB3kaskade viele
Deplatzierungen und damit evtl. Schidigung im GMR Sensor hervorrufen. Um die Aus-
wirkungen von Ionenbestrahlung auf die in der Arbeit verwendeten GMR Sensoren besser
deuten zu kénnen, wurde mittels eines frei verfiigharen Simulationsprogramms die Ionen-

Festkorper-Wechselwirkung simuliert.
SRIM Simulation

Die Wechselwirkung zwischen Ionen und Festkérperatomen kann mittels des frei verfiig-
baren Software Pakets SRIM [61] (,,Stopping and Range of Ions in Matter) simuliert wer-
den. Neben charakteristischen Eindringtiefen der Ionen ins Material lasst sich die indu-
zierte Strahlenschiadigung berechnen. Das Programm bedient sich dem Prinzip der
,,Binary-Collision-Néiherung* (BCA), bei dem die Kollision als Folge von elastischen
Zwelerstofen modelliert wird. Der Festkorper wird in der Simulation mit den material-
spezifischen Parametern Dichte g und seinem Atomgewicht 7zmu beschrieben. Da der
Festkorper in der Simulation als amorph betrachtet wird, kénnen Phinomene, die bei kris-
tallinen Festkorpern auftreten (beispielsweise Ionenchanneling [62]), nicht berticksichtigt

werden. Diese spielen jedoch bei den im GMR Sensor vorliegenden, nanokristallinen

14



Mikro- und Nanostrukturierung von MR Sensoren

Schichten eine untergeordnete Rolle. Abbildung 6 zeigt vier simulierte Ionentrajektorien.
Vor jedem Stol3 eines Tons mit einem Targetatom wird mittels einer Zufallszahl der soge-
nannte Stof3parameter bestimmt, aus dem Ablenkrichtung und Energieverlust berechnet
werden. Dies wird solange fortgesetzt, bis die Ionenenergie einen festgelegten Wert von
Eion < 5 €V erreicht. Die Position des letzten Stoles wird als finaler Implantationsort
festgelegt und bestimmt die Reichweite des lons. Fir die gesamte Trajektorie des Ions
wird festgehalten, an welcher Atomsorte und an welchem Ort im Festkorper die StéB3e
stattgefunden haben, so dass die komplette Stof3kaskade rekonstruiert werden kann. Die
bei der Sto3kaskade entstehenden Materialschiden hingen von der Gitterbindungsenergie
(lattice binding energy‘) und der Verschiebungsenergie (,displacement energy®) ab, die be-
schreibt, wieviel Energie zur Umlagerung eines Atoms an einen neuen Gitterplatz benotigt
wird. Beide Energien miissen elementspezifisch beziehungsweise schichtspezifisch festge-
legt werden. Die dynamische Verinderung des Materials (durch Umlagerung von Atomen)
wird wihrend der Simulation nicht berticksichtigt, so dass jedes Ion beim Auftreffen den
gleichen Aufbau der Probe vorfindet. Streng genommen gelten die Ergebnisse dadurch
nur fir geringe Strahlungsdosen, bei denen die strukturelle Verinderung der Probe noch

vernachlissigbar ist.
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Abbildung 6: Exemplarische, simulierte Trajektorien (bei 30 keV Beschleunigungsspannung unter senkrechtem
Einfall bei z = 0). Jeder Datenpunkt innerhalb der Trajektorien stellt ein Stoereignis innerhalb des Sensorstapels
mit einem Atom des Stapels dar. Es werden nur Stéf8e dargestellt, die zu Umlagerung oder zum Auslésen eines
Targetatoms fiihren. Die gestrichelten Linien stellen die Grenzflichen zwischen den einzelnen Schichten des Stapels
dar.

2.3 Herstellung und Charakterisierung des Sensorstapels
DC-Magnetron-Sputtern (auch Kathodenzerstiubung genannt) gehoért zur Gruppe der

physikalischen Gasphasenabscheidungsprozesse und ist schematisch in Abbildung 7 dar-
gestellt.
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Abbildung 7: Anordnung von Substrat und Target beim DC Magnetron-Sputtern (a)) und Foto der fiir die Arbeit ver-
wendeten UHV Anlage (b)).

Dabei wird ein zunichst evakuierter Prozessraum mit einem Edelgas gefillt (hier Ar). Das
abzuscheidende Material wird in Form eines sogenannten Sputtertargets verbaut. Zwi-
schen einer Aullenelektrode und dem Sputtertarget wird eine Spannung angelegt, bei der
das negative Potential auf das Sputtertarget gelegt wird. Durch das Anlegen der Spannung
mit typischen Werten von mehreren hundert Volt wird in der Néhe des Targets ein Plasma
geziindet. Durch das negativere Potential des Sputtertargets gegentiber der Umgebung
werden die ionisierten Edelgasatome auf das Target beschleunigt und schlagen die Atome
des Targetmaterials aus dem Target. Diese lagern sich anschlieBend auf einem in der Nihe
befindlichen Substrat ab und fthren so zur Bildung einer diinnen Schicht. Um den Sput-
terprozess zu beschleunigen werden zusitzlich Permanentmagnete an der Sputterkanone
angebracht, deren Magnetfeld die Elektronen auf einer Kreisbahn direkt tiber dem Sput-
tertarget fuhrt. Dieser Vorgang erhoht lokal die Plasmadichte direkt iber dem Target, was
zu einem schnelleren Abtrag fihrt. Wahrend der Deposition wird das Substrat iiber dem
Plasma in einer oszillierenden Bewegung (ca. 2 Sekunden Abscheidung pro Oszillation)
gefthrt, was zu einer homogenen Abscheidung bei gleichzeitiger Kontrollierbarkeit der
Schichtdicke durch die Anzahl der Oszillationen fithrt. Abbildung 8 zeigt die fiir die Arbeit
verwendeten Parameter zur Herstellung der GMR Sensoren sowie den in der Arbeit ver-
wendeten Sensoraufbau. Die Abscheiderate wurde fiir jedes Material im Vorfeld mittels

Rontgenreflektometrie kalibriert (Messungen nicht explizit gezeigt).

FeMn [20 nm]
80 0.01 0.78

Ta (4%) Co[dnm]
NigoFe,0 (3%) 80 0.01 0.62
Co (3%) 80 0.01 0.48 m
Cu (2) 80 0.01 0.4 Ta[5 nm]
FesoMns, (3) 80 0.01 0.84 Si/sSio,

Abbildung 8: Sputterparameter (links) und schematischer Aufbau des in der Arbeit verwendeten Sensorstapels
(rechts). GS und FS stehen fiir gepinnte Schicht bzw. freie Schicht. Die Kalibration zur Abscheiderate wurde mittels
réntgenreflektrometrischen Messungen durchgefiihrt. Zur besseren Ubersicht wurden die Schichtdicken in der
Skizze rechts nicht malSstabsgetreu eingezeichnet.

16



Mikro- und Nanostrukturierung von MR Sensoren

2.3.1 Grundlegender Sensoraufbau

Als Grundlage fiir den Sensoraufbau dient ein mit einer 300 nm dicken SiO2 Schicht ab-
gedecketer Si Wafer mit <100> Orientierung. Zunachst wurde eine 5 nm dicke Ta Schicht
als Unterlage fiir den eigentlichen Sensorstapel abgeschieden. Diese ist durch den hohen
Schmelzpunkt von Ta (3017 °C) und die damit verbundene hohe Oberflichenenergie sehr
gut geeignet, eine moglichst gute Wachstumsgrundlage fiir die weiteren Schichten zu bil-
den. Weiterhin dient Ta auf der Si/SiO2 Oberfliche als Haftvermittler fir den restlichen
Schichtstapel. Die darauffolgende Schicht aus NiFe (6 nm)/Co (1 nm) wird im Folgenden
als freie Schicht (FS) bezeichnet. Sie ermdglicht durch die geringe Kiristallanisotropie von
NiFe eine hohe Feldsensitivitit. Um den GMR Effekt an der Grenzfliche zur Cu Schicht
zu erhéhen wird eine 1 nm dicke Co Schicht abgeschieden, welche durch die hohere Spin-
polarisation im Vergleich zu NiFe den GMR Effekt um ca. 20% erhéht [63]. Die darauf-
tfolgende Kupferschicht wird mit einer Dicke von 4 nm abgeschieden. Dies reduziert so-
wohl das IEC als auch die RKKY Austauschwechselwirkung (siehe Abbildung 4c))
zwischen der freien und gepinnten Schicht [56] ist aber noch diinn genug, um den GMR
Effekt nicht stark zu beeintrachtigen [64]. Die obere Co Schicht wird mit 4 nm Dicke
aufgebracht, was einen hohen GMR Effekt und durch die geringe Dicke der FM Schicht
ein gleichzeitiges hohes Exchange Bias Feld Hex (siche auch Formel (2)) ermoglicht. Die
FesoMnso Schicht stellt in dieser Stéchiometrie die grof3tmdogliche Austauschkopplung an
der Grenzfliche zur gepinnten Schicht und somit das gré3tmogliche Exchange Bias Feld
Hex bereit [65]. Die Dicke von 20 nm ermdglicht ein maximales Exchange-Bias Feld [60]
und reduziert das GMR Ratio aufgrund der geringen Leitfahigkeit der FesoMnso Legierung

im Verhaltnis zu den restlichen Sensorschichten nur unwesentlich.

2.3.2 Rontgenographische Charakterisierung

Abbildung 9: Prinzipielle Messgeometrie zur Messung der Rontgenstreuung an Netzebenenscharen mit Abstand dpi.
Der Einfallswinkel w entspricht bei der Messung in Bragg-Brentano Geometrie jeweils w=6, wahrend bei streifen-
dem Einfall w=const. gilt.
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Um den Sensorstapel vor der Mikrostrukturierung zu charakterisieren wurden zunichst
Rontgendiffraktometriemessungen direkt nach der Herstellung mittels Magnetron-Sput-
tern durchgefiihrt. Hierzu wurde ein Siemens D5005 Diffraktometer bei einer Rontgen-
wellenlinge von L = 0.154 nm entsprechend dem Kupfer Ky Ubergang verwendet. Abbil-
dung 10a) zeigt eine Messung des Stapels in Bragg-Brentano Geometrie. Die
eingezeichneten, vertikalen Linien markieren hierbei die theoretisch erwarteten Peak Po-
sitionen fur eine FesoMnso Schicht fur die fcc-Kristallstruktur bei Raumtemperatur gemal3
den in [67] gegebenen Strukturdaten . In der Messung ist lediglich ein deutlicher Peak fiir
die (111) Netzebenen zu erkennen, wihrend die (200) und die (220) Richtung keine aus-
geprigten Intenstititsmaxima aufweisen. Dies deutet auf eine bevorzugte (111) Orientie-
rung der FeMn Kiistallite hin. Der Peak weist auf der rechten Flanke eine Asymmetrie
auf, die dem (111) Peak von NiFe zuzuordnen ist. Das Diffraktogramm zeigt keine Peaks,
die auf eine Uberstruktur der FeMn Schicht hinweisen wiirden. Abbildung 10b) zeigt eine
Rocking Kurve, bei der unter konstantem Streuwinkel 26 und bei variablem Einfallwinkel

in der Nahe der Referenzposition w=~0111 gemessen wird.
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Abbildung 10: Réntgendiffraktogramm eines Schichtstapels direkt nach Herstellung mittels DC-Magnetron-Sputtern
(a)). Die vertikalen Linien entsprechen den Peakpositionen der FeMn Schicht. Alle nicht bezeichneten, sichtbaren
Peaks konnen dem Si-Wafer in (100) Orientierung zugeordnet werden. In b) ist eine Messung der Rocking-Kurve
gezeigt. Die instrumentelle Peakverbreiterung betrdgt wrawm < 0.2° (gemessenen am Si (400) Reflex) bei 20 = 69.2°.
Die Messung zeigt einen Gaullpeak mit einer Halbwertsbreite von wrwum = 4.7°, was
bedeutet, dass die konstruktive Interferenz an (111) Ebenen bei leichter Kippung der
Probe stark abnimmt und somit eine scharfe Textur mit (111) Ebenen parallel zur Pro-
benoberfliche vorliegt, was in Einklang mit den vorher gezeigten Ergebnissen in Bragg-
Brentano Geometrie steht. Begrindet werden kann die Ausbildung einer (111) Textur
durch die zugrundeliegende Pufferschicht aus Ta/NiFe, welche ein Wachstum des Stapels
und insbesondere der FeMn Schicht mit einer ausgeprigten (111) Textur fordert [68]. Die
(111) Textur erh6ht die Grenzflichenkopplung zwischen FeMn und der Co Schicht durch
die ,,glinstige™ Spinstruktur des Antiferromagneten in der (111) Ebene [69]. Die zuletzt
aufgebrachte, 5 nm dicke Ta Schicht schiitzt die darunter liegenden Sensorschichten vor
Oxidation durch Ausbildung eines stabilen Oberflichenoxids [70].
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2.3.3 Magnetische Charakterisierung mittels Vibrationsmagnetometer

Vor der Mikrostrukturierung wurden die Sensoren mittels Vibrationsmagnetometer
(VSM) charakterisiert, um deren magnetisches Verhalten zu vermessen und dieses an-

schlieBend gezielt einzustellen.

a) ji

Polschuh

Aufnehmerspule

Aufnehmerspule

Abbildung 11: Schematische Darstellung der Messung mittels eines Vibrationsmagnetometers (a)) und zur Messung
verwendetes VSM System Lakeshore 7300 VSM (b)).

Abbildung 11 zeigt den schematischen Aufbau eines Lakeshore VSM 7300, das zur Mes-
sung des magnetischen Moments des Sensorstapels verwendet wurde. Dabei wird die
Probe auf einem Stab befestigt und durch eine sinusférmige Anregung in Schwingung
versetzt (f= 80 Hz), was durch den grauen Doppelpfeil in Abbildung 11a) angedeutet ist.
Die Magnetisierung der Probe fihrt in Verbindung mit der sinusférmigen Aussteuerung
zu einer zeitlichen Anderung des magnetischen Flusses @ der die Aufnehmerspulen (rot)
durchsetzt. Nach dem Faradayschen Gesetz fithrt dies zu einer induzierten Spannung Uing

in den Aufnehmerspulen mit Fliche A, die sich berechnet zu:

_ 0P _ a(BprobeA)
Und = =50 =" "o

€))

Da die Spulenfliche A bekannt ist kann das VSM mittels der Messung einer Probe mit
bekanntem magnetischen Moment (in diesem Fall eine Ni Vollkugel mit Durchmesser von
3 mm) kalibriert werden.

Abbildung 12 zeigt eine exemplarische Messung des GMR Schichtstapels direkt nach der
Herstellung entlang der bei der Herstellung im Sensor eingeprigten leichten Richtung. Die
Messung zeigt, dass direkt nach der Herstellung zwei getrennte Hysteresekurven vorliegen,
was bedeutet, dass das Exchange Bias Feld schon direkt wihrend der Sputterherstellung
eingeprigt wird. Erklirt werden kann dies durch die Tatsache dass die FeMn Schicht bei

der Herstellung auf die ferromagnetische Co Schicht abgeschieden wird. Dabei kénnen
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sich die magnetischen Momente im AFM nahe det FM/AFM Grenzfliche ausrichten, was
zu Hey # 0 direkt nach der Abscheidung des Sensorstapels fuhrt. Die Magnetisierungskut-
ven der freien und gepinnten Schicht weisen in der VSM Messung eine sehr hohe
Remanenz von Mr/Ms = 1 auf, was bedeutet, dass die Feldrichtung bei der Messung eine
leichte Richtung in beiden Schichten darstellt. Das Vorhandensein einer leichten Richtung
ist ein typisches Phinomen von durch Magnetron-Sputtern hergestellten Diinnschichtsys-
temen. FEine oft erwihnte Ursache hierfiir stellt das durch die Magnetron-Anordnung wih-
rend des Schichtwachstums vorhandene Magnetfeld dar [71, 72]. Fir alle im Rahmen der
Arbeit hergestellten Sensoren konnte diese, im Folgenden als intrinsische, leichte Richtung
bezeichnet, durch geeignete Orientierung der Substrate in der Sputteranlage reproduzier-
bar voreingestellt werden. Die Minor-Loop Messung zeigt eine Verschiebung der Hyste-
resekutrve der freien Co/NiFe Schicht entlang der Feldachse hin zur gepinnten Schicht.
Dies kann fur die verwendete Dicke der Cu Zwischenschicht von 7c, = 4 nm der Néel-
Kopplung zwischen beiden Schichten zugeordnet werden. Aus der Feldverschiebung
Hopc (OPC = Orange Peel Coupling) lasst sich unter Annahme einer Sittigungsmagneti-
sierung der freien Schicht von poMs = 1 T, sowie einer Schichtdicke detr NiFe/Co Schicht
von #s = 7 nm eine Kopplungsenergie Jorc = poMsrsHore = 0.0033 m]/m? berechnen.
Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit typisch erwarteten Kopplungsenergien bei
reiner Néel Kopplung [55] (vgl. Abbildung 4).

10}
Messung intrinsische leichte Richtung < 05} J

§ 0,0
05 :__—_EHL leichte Richtung b)
Lo T _maorioop,
1,0 |-400 -300 -200 -100 100 200 300 400

5 05] f
Richtung H,, . ™= S o0
= 05} Hope J
a) 1.0 leichte Richtung C)
il ) ) minor loop,
-30 -20 -10 0 10 20 30

Magnetfeld H (Oe)
Abbildung 12: Prinzipskizze (a)) und Messung (b)) eines Schichtstapels direkt nach Sputterabscheidung mit Feld
parallel zur leichten Richtung. Der blaue Balken markiert das Exchange Bias Feld Hex. In c) ist eine Messung mit klei-
nerem Feldbereich (minor loop) entlang der leichten Richtung gezeigt. Der rote Balken zeigt die Feldverschiebung
der freien Schicht entlang der leichten Achse durch die Néel Kopplung (Horc).
Fir eine quantitative Messung des externen Feldes muss der Sensor eine méglichst line-
are, hysteresefreie Aussteuerung der Magnetisierung ermoglichen. Dies kann entspre-
chend den Vorhersagen aus dem Stoner-Wohlfarth-Modell nur bei Messung entlang der
harten Richtung der freien Schicht (senkrecht zur leichten Richtung) erfolgen, die in Ab-
bildung 13 gezeigt ist. Die Messung in Abbildung 13b) zeigt, dass entlang der harten
Richtung direkt nach der Herstellung zunichst kein ,,unabhingiges Ummagnetisieren
beider Schichten erfolgt. Dies liegt daran, dass die zur unabhingigen Ummagnetisierung

benotigte AFM/FM Kopplung direkt nach der Abscheidung des Sensorstapels entlang
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der intrinsischen, leichten Richtung ausgeprigt ist. Um diese senkrecht dazu auszurich-
ten, wird der Sensorstapel in einem Feld von Ha, = 800 Oe mit Ausrichtung entlang der
harten Richtung der freien Schicht bei T'= 170 °C fiir # = 40 min erhitzt und anschlie-
Bend im Feld auf Raumtemperatur abgekiihlt. Nach diesem Schritt zeigt der Sensor, wie
in Abbildung 13c) zu schen, das gewiinschte entkoppelte Ummagnetisierungsverhalten
von gepinnter und freier Sensorschicht. Fiir die aus der minor-loop Messung (hier nicht
gezelgt) extrahierte Sattigungsfeldstirke Hs = 25 Oe ergibt sich bei einer angenommenen
Sittigungsmagnetisierung der NiFe/Co Schicht von poMs = 1.0 T nach Gleichung (5)
ein Wert von K = weMH,/2 ~ 1000 J/m?, der fiir die Sensormodellierung wieder aufge-
griffen wird.

10r
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harte Richtung, g
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Abbildung 13: Abbildung a) zeigt eine Prinzipskizze und b) eine Messung entlang der intrinsischen, harten Richtung
direkt nach Sputterabscheidung. In c) ist eine Messung entlang der harten Richtung nach dem Feld-Anlassschritt
(siehe Haupttext) gezeigt.

2.3.4 Mikrostrukturierung mittels optischer Lithographie

Alle in der Arbeit charakterisierten GMR Sensoren wurden zunichst mittels optischer Li-
thographie mikrostrukturiert. Im Folgenden wird auf die wesentlichen Prozessierungs-
schritte, die in Abbildung 14 gezeigt sind, eingegangen. Zunichst wurde ein Umkehr-
Photolack (AZ5214 E) durch Spin-Coating mit einer Dicke von ca. 1.3 um auf ein zuvor
mittels organischer Losungsmittel im Ultraschallbad gereinigtes, durch 300 nm SiO; pas-
siviertes, einkristallines Si Substrat aufgeschleudert. Der Lack wurde anschlieend durch
Kontaktlithographie in den Bereichen ge6ffnet, an denen spiter der Sensorstapel verblei-
ben soll (siche Abbildung 14a)). Im darauffolgenden Schritt wurde der Sensorstapel mittels
DC-Magnetron-Sputtern abgeschieden und der Lack mit Hilfe eines Lift-Off Schritts im
Ultraschallbad entfernt. Man erhilt eine hantelférmige Sensorfliche mit lateralen Ausma-
en von wenigen um, wie in Abbildung 14b) dargestellt. Um den Sensor elektrisch zu
kontaktieren wurden mittels eines zweiten, gleich gearteten Lithographieschritts den Sen-
soren Uberlagerte Leiterbahnenstrukturen im Lack geoffnet (siehe Abbildung 14c)). Im
letzten Schritt wurden Leiterbahnen bestehend aus einer 20 nm dicken haftvermittelnden
Schicht (TiW,Mo,Ta) und 200 nm Au abgeschieden und ein erneuter Lift-Off Prozess

durchgefithrt. Unmittelbar vor dem Abscheiden der Leiterbahnen wurden in-situ durch
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einen Ar*-Plasmaiatzschritt (# = 1 min, P = 150 W) in der Abscheidekammer mogliche
Verunreinigungen von der Kontaktfliche des Sensors entfernt, was einen reproduzierba-
ren ohmschen Kontakt der Leiterbahn zum aktiven Bereich des Sensors ermoglicht. In
Abbildung 14d) ist eine optische Mikroskopaufnahme eines komplett prozessierten Sen-
sors und der stromfithrenden Zuleitungen zu sehen. Da bei der Prozessierung die Senso-
ren wihrend der Reinigungs- und Lift-Off Schritte Temperaturen von > 100 °C ausgesetzt
sind, kann durch die niedrige Blocking Temperatur T der FeMn Schicht nicht gewihr-
leistet werden, dass die bei der Herstellung eingeprigte AFM/FM Grenzflichenkopplung
(Hex) nach der Mikrostrukturierung noch einen definierten Zustand aufweist. Um einen
magnetischen Referenzzustand sicherzustellen, wurden alle Sensoren vor der eigentlichen
Messung mit der in Abschnitt 0 beschriebenen Methode mit externem Feld Ha, = 800 Oe

entlang der intrinsischen, harten Richtung angelassen.
g > g ang

AZ5214E L]
Kontakt
Sensorstapel mmm

Abbildung 14: Schrittweise Herstellung eines mikrostrukturierten Sensors durch optische Lithographie. a) Offaen
des Image Reversal Lack AZ5214F. b) Abscheidung des Sensors und Lift-Off der nicht erwiinschten Metallschichten,
¢) Alignment und Offnen der ,Zuleitungen”, d) Abscheiden der Zuleitungen und Lift-Off unerwiinschtes Metall. Die
gestrichelten Linien geben jeweils den Verlauf des Querschnitts an, der jeweils rechts der Mikroskopaufnahmen a)-
d) dargestellt ist.

2.4 lonenstrahlgestiitzte Strukturierung von GMR Sensoren

Abbildung 15 zeigt den schematischen Aufbau eines in der Arbeit verwendeten Dual-
Beam FIB. Dabei wird die Probe mit einem fokussierten Elektronenstrahl zerstorungsfrei
abgebildet und kann parallel mit dem Ionenstrahl abgetragen werden. Die beiden Strah-
lenfoki werden auf einer festen Hohe (euzentrische Héhe) zusammengefiihrt, was es er-
méglicht, gleichzeitig beide Strahlen auf eine Stelle der Probe zu fokussieren. Fir die Ar-
beit wurden alle im Folgenden vorgestellten Ergebnisse an einer Maschine von Quanta
(3D FEG) erzielt, deren euzentrische Hohe bei 10 cm Abstand zur Elektronenoptik liegt.
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Probenhalter

Z -
Abbildung 15: Schematische Darstellung eines Focused lon Beam Mikroskops in der Dual-Beam Ausfiihrung (a)).
Fiir die Arbeit verwendetes lonenstrahlmikroskop FEI Quanta 3D FEG (b)).

2.4.1 Einfluss von Ga-lonenbestrahlung auf die elektrischen und magneto-re-
sistiven Eigenschaften von GMR Sensoren

Im Allgemeinen lasst sich bei Bestrahlung von magneto-resistiven Sensoren unter Ver-
wendung von Ionen mit Energien > 1 keV ein Einfluss auf die magnetischen und mag-
neto-resistiven Eigenschaften beobachten [73]. Fir die typisch verwendeten Beschleuni-
gungsspannungen liegt die Eindringtiefe der Ionen im Bereich der Schichtdicken
moderner MR Sensoren. Dies bedeutet, dass die Ionen in die Tiefe der fir den MR Effekt
relevanten Schichten eindringen und diese dort schadigen konnen. Im diesem Zusammen-
hang wurden in der Vergangenheit einige Arbeiten veroffentlicht, in denen der Einfluss
von lonenstrahlung auf das Verhalten von MR-Sensoren untersucht wurde [42, 45, 74-
76]. Dabei hingt der beobachtete Einfluss der Ionenstrahlung im Wesentlichen am ver-
wendeten lonentyp, der eingestrahlten Dosis und der Ionenenergie. Unterschieden wird
hier zwischen ,,soft irradiation®, also der Bestrahlung mit leichten Ionen (bspw. He* oder
H™) und ,,hard irradiation, der Bestrahlung mit schweren Ionen (bspw. Xe* oder Ga™).
Fir leichte Ionen lassen sich bei Energien von 30 keV magnetische Eigenschaften gezielt
verindern. Ein Beispiel ergibt sich bei der Bestrahlung von senkrecht anisotropen Co/Pt
Multilagen [77, 78], deren magnetische Eigenschaften im Wesentlichen durch die Grenz-
flichenanisotropie zwischen den Co und Pt Schichten bestimmt sind [79]. Durch die ge-
ringe Masse der He™ (4 u) [77] bzw. N* (14 u) [78] Ionen ist die Wechselwirkung mit den
schweren Atomen der Co (59 u)/Pt (195 u) Schichten gering und fihrt nur zur Durchmi-
schung an den Grenzflichen der Co/Pt Schichten. Dadurch lisst sich die durch die Grenz-
flichenanisotropie gegebene Koerzitivfeldstirke des Systems tber einen groBen Bereich
durch die Bestrahlung einstellen und beispielsweise gezielt fiir Speicheranwendungen op-
timieren [77]. In Systemen, in denen mittels AFM/FM Kopplung ein Exchange Bias Feld
Hex eingepragt wird, lasst sich dieses unter Verwendung von leichten Ionen beeinflussen.
Engel et al. konnten fiir ein FeMn/NiFe Schichtsystem zeigen, dass durch den Beschuss

mit 30 keV He Ionen in einem wihrend der Bestrahlung angelegten, externen Feld das
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Exchange Bias Feld in Gréf3e und Richtung gedndert werden kann . Fur niedrige Ionen-
dosen kann durch die Generation von Defekten an der FM/AFM Grenzfliche das
Exchange Bias Feld sogar erh6ht werden, wihrend fiir hohe Dosen das Exchange Bias
Feld durch die atomare Durchmischung an der AFM/FM Grenzfliche zerstort wird [80].
Dies erlaubt es, in Kombination mit herkommlicher optischer Lithographie nahezu belie-
big ,,magnetische Muster mit hoher lateraler Auflésung zu erzeugen [81]. Wird ein
AFM/FM System verwendet, das eine kristallographische Ordnung zur Einprigung der
AFM/FM Grenzflichenkopplung voraussetzt, andert sich die Auswirkung der Ionenbe-
strahlung auf die Austauschkopplung. Beispielweise kommt es beim PtMn/NiFe System,
das nur in der geordneten Lo Phase von PtMn eine unidirektionale Anisotropie im FM
ermoglicht, zu einer Reduktion des Exchange Bias Feldes durch He* Einstrahlung, was
durch die strukturelle Entordnung von PtMn durch die Bestrahlung begrindet wird [74].
Soll, wie in dieser Arbeit, Material abgetragen werden, muss der Energietibertrag auf die
Probenatome grof3 genug sein, um diese aus den oberflichennahen Bereichen zu l6sen.
Hier lassen sich die haufig in FIB-Mikroskopen verwendeten Ionenspezies Gat und Xe*
verwenden. Der genaue Einfluss der Bestrahlung hingt aber neben der verwendeten lo-
nenspezies und Ionenenergie auch am Aufbau des MR Schichtstapels und muss deshalb
zunichst messtechnisch bestimmt werden. In einem ersten Versuch wurden deshalb die
zuvor mikro-strukturierten MR Sensoren entsprechend Abbildung 16 ganzflichig mit ei-
ner festen Ionendosis Dion bestrahlt. Die Bestrahlung wurde bei einer Beschleunigungs-
spannung von U = 30 kV sowie einem maximalen Strahlstrom I = 30 pA durchgefihrt.
Die Dosis, die sich als Anzahl eingestrahlter Ionen pro Fliche definiert, kann tGber die
Einstrahlzeit # sowie die Flache A4, auf der eingestrahlt wird, berechnet werden. Hierfiir
gilt bei Annahme von einfach geladenen Ga Ionen: Dion = (I'#)/(q'A) mit der Elementar-
ladung g = 1.6-10-19 As.

Fur Dosen Dion > 1013/cm? wurde eine konstante Fliche von .4 = 15:20 pm? gewihlt und
Dion iiber eine Anderung der Einstrahlzeit # eingestellt, wihrend fiir die beiden geringsten
Dosen der Strom auf I = 10 pA bzw. I = 1.5 pA verringert wurde. Abbildung 16 (links))
zeigt eine REM Aufnahme eines Sensors nach der ganzflichigen Bestrahlung der aktiven
Sensorfliche. Die Ga-bestrahlte Fliche erscheint in den Bereichen auf3erhalb der Sensot-
fliche nach der Bestrahlung als dunklerer Bereich im Sekundirelektronendetektor. Dies
kann zum einen durch den Abtrag des mit SiO2 passivierten Substrats und eine damit
verbundene Anderung der Topographie des Substrats verbunden sein. Zum anderen lidt
sich die SiO; Passivierung des Substrats durch die Bestrahlung mit Ga* Ionen in den Be-
reichen auflerhalb der Sensorfliche positiv auf, was in den REM Aufnahmen durch die

verminderte Emission von Sekundirelektronen zu einem Dunkel-Kontrast fithren kann
[82].
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Abbildung 16: a) GMR Sensor nach Bestrahlung bei einer Dosis von D = 3-1015/cm? Die schwarze Fliche markiert
den bestrahlten Bereich mit einer Fliche von 15x20 um? In b) ist eine Prinzipskizze zur flichigen Bestrahlung durch
mdanderférmiges Scannen im Bereich der aktiven Sensorfliche mittels fokussiertem Ga-lonenstrahl gezeigt. Das
RastermafS innerhalb der Mdander ist hierbei fest zu 8.5 nm gesetzt, was der Halbwertsbreite des Strahlfokus von w
= 17 nm entspricht.

Die Sensoren wurden vor und nach der Bestrahlung elektrisch bzgl. ohmschem Wider-
stand und MR Verhalten charakterisiert. Abbildung 17 zeigt den elektrischen Widerstand
in Parallelstellung Ry, die maximale Widerstandsinderung AR = Ruax - Rp, sowie das not-
mierte GMR Verhiltnis als Funktion der eingestrahlten Ga Dosis jeweils nach der Be-
strahlung. Das GMR Verhiltnis wurde dabei jeweils auf die Werte gemessenen Werte
GMRovor der Bestrahlung bezogen.

Der Parallelwiderstand R, (Abbildung 17a), schwarze Quadrate) zeigt fir Dion < 1013 /cm?
einen sehr geringen Anstieg, wihrend er fiir grofBere Dosen deutlich mit der Dosis Dion
ansteigt. Ahnliche Ergebnisse wurden von Kerr et al. [83] und Guo et al. [74] fiir die Be-
strahlung von Spin-Valve Systemen mit 30 keV Ga* Ionen gezeigt. In beiden Fillen wird
davon ausgegangen, dass die Widerstandserhohung fir geringe Dosen in der Durchmi-
schung an den Grenzflichen des Schichtstapels begriindet ist. Fur zunehmende Ionendo-
sen (typischerweise Dion > 10'*/cm?) nimmt die Anzahl an Volumendefekten in den ein-
zelnen Lagen des Schichtstapels zu und fithrt zu einem zusitzlichen Anstieg des
Widerstands bei weiterer Erhéhung der Dosis [74]. Obwohl der Sensorstapel durch die
Bestrahlung nominell abgetragen wird und sich dadurch der stromdurchflossene Quer-
schnitt des Sensors dndert, spielt dies fir die Erthéhung des Widerstands eine untergeord-
nete Rolle. Die im Experiment maximal verwendete Dosis von Dion = 5-1015/cm? ent-
spricht ca. 5 % der zum kompletten Abtrag des Sensors benétigten Dosis (sieche auch
spatere Ausfihrungen Kapitel 2.4.2). Dies kann unter Annahme einer homogenen Strom-
verteilung Giber den Querschnitt des Sensors nicht die gemessene Erhohung des Sensor-
widerstands um mehr als einen Faktor 2 fir die héchste Dosis erkliren. Das GMR Ver-
hiltnis (Abbildung 17b), schwarze Quadrate) zeigt dhnlich wie der Widerstand Ry, fiir Dion
< 1-1013 /cm? eine geringe Anderung und nimmt fir gréBere Dosen mit steigender Dosis

monoton ab.
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Abbildung 17: Elektrischer Widerstand Ry (schwarze Quadrate) und Widerstandsinderung AR (rote Quadrate) in
Abhdngigkeit der Bestrahlungsdosis nach der Bestrahlung (a)). Normiertes GMR Verhéltnis GMR/GMRo nach Be-
strahlung (b)). Die normierten Werte sind jeweils auf die Werte GMRo vor der Bestrahlung bezogen.

Die Ergebnisse entsprechen hier weitestgehend den Befunden von Kerr et al. [83] und
Guo et al. [74]. Willekens et al. konnten fiir ein Co/Cu GMR Schichtsystem zeigen, dass
der beobachtete Riickgang des GMR Verhiltnis mit Durchmischung der Schichten an der
fiur den GMR Effekt relevanten Co/Cu Grenzfliche verkntpft ist [84]. Vergleicht man
die Widerstandsinderung (Abbildung 17a)) mit der Anderung im GMR Ratio erkennt
man, dass sowohl die Erhohung des Parallelwiderstands Rp als auch die mit steigender
Dosis niedrigere Widerstandsinderung AR das GMR Verhiltnisses verringern. Hierbei
kann fiir relativ geringe Dosen von Dien < 1:10'5/cm? die Reduktion des GMR Verhilt-
nisses fast vollstindig der Reduktion der Widerstandsdnderung AR zugeschrieben werden,
die durch die Durchmischung an den Grenzflichen verursacht wird. Erst fiir h6here Do-
sen D > 1015/cm? trigt die beobachtete Widerstandserhchung in R zusitzlich zur Ver-
ringerung des GMR Verhiltnisses bei.

Ein zusitzlicher Aufschluss tiber den Einfluss der direkten Ionenbestrahlung auf die MR
Sensoren kann durch Betrachten der MR Kurven nach der Bestrahlung gewonnen werden.
Abbildung 18a) zeigt exemplarisch die ermittelten MR-Kurven fir verschiedene Dosen
direkt nach der Bestrahlung.
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Abbildung 18: Normierte MR Kurven entlang harter Richtung nach Bestrahlung mit der in den Abbildungen angege-
benen lonendosis D. Das jeweilige GMR Verhaltnis (in %) nach der Bestrahlung sowie der Widerstand Rp nach Be-
strahlung sind entsprechend in den Abbildungen angegeben.

Diese wurden zur besseren Vergleichbarkeit auf den jeweils gemessenen Widerstand Rp =
Ruin und den maximalen Widerstand Rmax gemiB Roorm = (R(H)-Rumin)/ (Rmax-Rmin) not-
miert. Das jeweilig durch GMR = (Rmax-Rp)/ Rp gegebene GMR Verhiltnis nach der Be-
strahlung, sowie der jeweilige Widerstand R, sind in den einzelnen Abbildungen angege-
ben. Die Kurven zeigen, dass neben der bereits diskutierten Reduktion von GMR
Verhiltnis und Erhohung des elektrischen Widerstands R, eine Anderung im MR(H)
Verhalten mit zunehmender Dosis zu beobachten ist. Fur steigende Dosis D nimmt der
Feldbereich in H ab, fir den eine antiparallele Ausprigung der beiden Magnetisierungen

in freier und gepinnter Schicht zu einem maximalen Widerstand Rap fithrt. Dieser Bereich
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wird im Folgenden als ,antiparalleles Plateau bezeichnet. Fir Dosen D > 10'5/cm?
(Abbildung 18f)) wird keine klare Antiparallelstellung mehr erreicht, wodurch kein antipa-
ralleles Plateau mehr in der MR(H) Kurve zu beobachten ist. Dieser Umstand ist gleich-
bedeutend mit der Reduktion des Pinning-Feldes Hey, was im Einklang zu den Befunden
durch Blomeier et al. [85] steht, die eine im Rickgang von Hex resultierende Verringerung
der AFM/FM Grenzflichenkopplung fiir ein mit 30 keV Ga* Ionen bestrahltes
NiFe/FeMn Schichtsystem zeigen konnten. Die beobachtete Reduktion der AFM/FM
Grenzflichenkopplung reduziert fir hohe Ionendosen zusitzlich das GMR Verhiltnis, da
der maximale Widerstand Rmax durch das Verschwinden des anti-parallelen Plateaus nicht
mehr den maximalen Wert von Rmax = Rap erreicht. Im Anschluss an die Messungen wur-
den die Sensoren einem erneuten Ausheizschritt bei 170°C fir 40 min mit Feld H = 800
Oe (entlang der intrinsischen, leichten Richtung angelegt) ausgesetzt, um zu tberprifen,
in wie weit der Rickgang im GMR Verhiltnis und dem Exchange Bias Feld Hex nach der
Bestrahlung von irreversibler Natur sind.

Die resultierenden, normierten MR(H) Kurven sind in Abbildung 19 gezeigt. Fiir Dosen
D < 1-10'>/cm? (Abbildung 19a)-¢)) stellt sich nach dem erneuten Ausheizschritt ein klares
antiparalleles Plateau tiber einen breiten Feldstirkenbereich ein. Dies bedeutet, dass im
Vergleich zu den Messungen direkt nach der Bestrahlung ein Teil der AFM/FM Kopplung
wieder hergestellt werden kann. Fir diese Dosen ist der Riickgang der Grenzflichenkopp-
lung daher teilweise reversibler Natut. Die beobachtete AFM/FM Kopplung ist fiir diese
Dosen sogat groBer als vor Bestrahlung, da fur Dosen D < 5:1013/cm? selbst fir H = 350
Oe keine Anderung der Magnetisierung der gepinnten Schicht beobachtet werden kann.
Ahnliche Effekte fiir das FeMn System konnten von Fassbender et al. fiir He* Bestrahlung
eines FeMn/NiFe Schichtstapels in einem dhnlichen Dosisbeteich gefunden werden [73].
Dabei wird angenommen, dass die durch Bestrahlung verursachten Volumendefekte im
AFM zur Verringerung der Dominengrof3e im AFM fuhren, was in einer Erh6hung des
Exchange Bias Feldes resultiert [86, 87]. Die vor dem erneuten Anlassen beobachtete
Reduktion in det AFM/FM Kopplung kann daher auf eine teilweise reversible Zerstorung
der magnetischen Ordnung an der AFM/FM Grenzfliche zurtickgefiihrt werden, die sich
durch den Ausheizschritt wieder riickgingig machen lasst. Fur gro3e Dosen D > 1015/cm?
(siche Abbildung 19f)) lisst sich die AFM/FM Kopplung nicht mehr wiederherstellen und
wird zum GroBteil irreversibel zerstort. Der Rickgang im GMR Verhiltnis nach der Be-
strahlung ldsst sich durch den erneuten Ausheizschritt nicht mehr riickgingig machen (vgl.
jeweils in Abbildung 18a)-f) und Abbildung 19a)-f) eingetragene Werte fiir das GMR Ver-
hiltnis) und ist daher zum Grof3teil irreversibler Natur. Dies ist im Einklang mit der bis-
herigen Vermutung, dass die irreversible Durchmischung an den Co/Cu Grenzflichen die

Hauptursache fir den irreversiblen Rickgang im GMR Verhiltnis darstellt.
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Abbildung 19: Normierte MR Kurven in leichter Richtung nach Bestrahlung mit der in den Abbildungen angegebe-
nen lonendosis D. Die Sensoren wurden nach der Bestrahlung einem zusétzlichen Field-Annealing mit Feld entlang
der intrinsischen, leichten Richtung unterzogen. Das jeweilige GMR Verhaltnis (in %) sowie der Widerstand Rp ist
entsprechend in den Abbildungen angegeben.
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Um die gezeigte Degradation der MR Eigenschaften und der FM/AFM Kopplung mit der
eingestrahlten Dosis zu verkniipfen wurde der Ioneneintrag in den Schichtstapel sowie die
Durchmischung nahe der Grenzflichen quantitativ mittels SRIM Simulation modelliert.
Die Ergebnisse sind in Abbildung 20 dargestellt. Abbildung 20a) zeigt das simulierte Ein-
dringprofil der Ga Ionen bei einer Energie von 30 kV unter senkrechtem Einfall der Ionen
auf den Sensorstapel fir eine Anzahl von 10° simulierten Ionentrajektorien. Obwohl ein
Grof3teil der Ionen schon innerhalb der Ta und FeMn Schichten zum Stillstand kommt
wird, erreicht ein Bruchteil der Ionen die tiefer liegenden Schichten. Dabei werden die fir
das GMR Verhiltnis (Co/Cu/Co) und die AFM/FM Kopplung (FeMn/Co) relevanten
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Schichten durchdrungen und Ionen dort implantiert. In Abbildung 20b) wird gezeigt, an
welcher Atomspezies des Sensorstapels jeweils ein Streuprozess stattgefunden hat. Dabei
werden sowohl Streuprozesse von Ga Ionen an den Atomen des Sensorstapels als auch
von Atomen des Sensorstapels untereinander berticksichtigt. Die Simulation zeigt, dass in
jeder der fir das GMR Verhiltnis und die AFM/FM Kopplung relevanten Schichten
Streuprozesse an Atomspezies stattfinden, die den jeweilig benachbarten Schichten zuzu-
ordnen sind. Dies ist gleichbedeutend mit einer Durchmischung von benachbarten
Schichten des Schichtstapels, die durch den Ga Eintrag im Sensorstapel hervorgerufen
wird. Das Ergebnis ist somit im Einklang mit dem verzeichneten Riickgang des GMR
Verhiltnisses und der beobachteten Reduktion der AFM/FM Kopplung, die in den Ex-

perimenten beobachtet werden konnten.
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Abbildung 20: a) Mittels SRIM simuliertes Eindringprofil der Ga lonen bei einer Energie von 30 keV unter senkrech-
tem Einfall auf die Sensoroberfliche (bei Eindringtiefe = 0). Jeder schwarze Punkt reprdsentiert den finalen Implan-
tationsort eines Ga Atoms. In b) ist die atomare RiickstoSverteilung normiert auf die eingestrahlte Ga Dosis gezeigt.
Die Farben entsprechen den Atomen, an denen ein Streuprozess stattgefunden hat. Die vertikalen, gestrichelten Li-
nien markieren die Grenzflichen zwischen den Schichten des Schichtstapels. In c) ist das aus a) ermittelte Findring-
profil der Ga lonen gezeigt, wobei die linke Achse das auf die Dosis normierten Profil und die rechte Achse das Profil
bei einer festen Dosis von 1015/cm? darstellt.

2.4.2 Nanostrukturierung von MR Sensoren mittels lonenstrahls

Die bisherigen Ergebnisse demonstrieren den direkten Effekt von Ionenbestrahlung der
aktiven Fliche fiir Dosen im Bereich D < 5:1015/cm? Die Dosis ist dabei so gering, dass
noch kein wesentlicher Anteil des Schichtstapels abgetragen wird. Sollen Sensoren durch
gezieltes Abtragen von Teilen der aktiven Fliche nanostrukturiert werden, mussen die un-
erwlinschten Teile des Sensors restlos entfernt werden. Dazu muss die minimale Dosis
bekannt sein, die zum Abtrag des kompletten Schichtstapels benotigt wird. Diese lasst sich
bei bekannter Ionenenergie unter Einbeziehung der atomaren Massen von abzutragendem
Sensorstapel und den Ga Ionen und definiertem Eintrittswinkel der Ionen beziiglich der
Oberflichennormalen beispielsweise mittels SRIM Simulation vorhersagen [88]. Aufgrund
der in den SRIM Simulationen vernachlissigten Kristallinitit der einzelnen Schichten des
Sensorstapels kann es dabei aber zu Abweichungen zwischen simulierter und tatsidchlicher

Sputterrate kommen. Zusitzlich kommt es bei Verwendung von Legierungen im Sensor-
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stapel, wie sie fiir die FeMn und NiFe Schicht vorliegen, zu stéchiometrischen Anderun-
gen der Schichten wihrend des Sputterprozesses, die durch die SRIM Simulation nicht
abgebildet werden konnen [89]. Aufgrund dieser Umstinde wurde fur die Bestimmung
der minimal erforderlichen Dosis ein rein experimenteller Ansatz gewihlt, der in A2 ge-
nauer aufgezeigt wird. Um den Sensor zu nanostrukturieren, wurden jeweils zwei recht-
eckige Bereiche mit einer Linge von /= 8 um, was der Linge des aktiven Bereichs ent-
spricht, von der aktiven Fliche mit einer Dosis von D = 1.25-1017/cm? abgetrennt. Die
Flichen wurden im ,,Serial Mode geschnitten, bei dem die Schnittbereiche links und
rechts der aktiven Sensorfliche nacheinander angefahren werden. Um die Schnittflichen
perfekt mit der aktiven Sensorfliche zu tiberlagern, wurde vor dem Schneiden ein einzel-
nes Abbild des Sensors mit dem Ionenstrahl mit einer dadurch eingetragenen Dosis von
D = 5:10"/cm? gemacht. Entsprechend den Ergebnissen aus Abbildung 18 wird der Sen-
sor bei dieser Dosis nicht messbar geschadigt. Abbildung 21 zeigt eine REM Aufnahme
eines Sensors vor und nach dem FIB Schneiden mit einer verbleibenden Sensotrbreite von
w = 200 nm, sowie exemplarische MR(H) Kurven fiir verschiedene Sensorbreiten, die

nach dem Schneiden ermittelt wurden.
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Abbildung 21: GMR Sensor vor (a) und nach (b) Nanostrukturierung mittels FIB Schnitt. Die Breite nach dem Schnei-
den betrdgt w = 200 nm. In c)-g) sind exemplarisch GMR(H) Kurven von Sensoren mit einer Breite w nach dem
Schneiden wie in den Abbildungen angegeben gezeigt. Die Kurven sind zur besseren Vergleichbarkeit auf das jewei-
lige GMR Verhdltnis normiert, das in den Abbildungen mit angegeben ist.

Zur besseren Vergleichbarkeit wurden die MR Kurven auf das jeweils gemessene GMR
Verhiltnis (jeweils in der Abbildung eingetragen) normiert. Die Ergebnisse zeigen, dass
sich durch das Schneiden das GMR Verhiltnis mit abnehmender Breite » verringert. Bei
einer Breite von » < 180 nm konnte kein GMR mehr nachgewiesen werden. Obwohl der
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Tonenstrahl nominell eine Fokusbreite von » = 17 nm aufweist und der Fokus vor dem
eigentlichen Schneideprozess anhand einer Dummy-Struktur auf die optimale Fokussiert-
heit eingestellt wurde, zeigen Sensoren mit Breiten von » = 1 um schon eine deutliche
Abnahme des GMR Ratio auf ca. 40 % des Ausgangswerts vor dem FIB-Schnitt. Ein wei-
terer Effekt nach dem Schneiden ist die Abnahme der Austauschkopplung an der
AFM/FM Grenzfliche, was an der mit steigender Dosis immer weniger starken Auspri-
gung des anti-parallelen Plateaus Rap mit abnehmender Breite (vgl. beispielsweise Abbil-
dung 21a) mit Abbildung 21f)) zu erkennen ist. Dies reduziert zusitzlich das GMR Ratio,
da der maximal mégliche Widerstand Rap durch die fehlende Antiparallelstellung nicht
mehr komplett erreicht wird. Die Reduktion des MR Verhailtnisses durch das FIB Schnei-
den konnte in dhnlicher Form schon in anderen Arbeiten beobachtet werden [42, 83]. In
diesen Arbeiten konnten analog zu den hier gezeigten Ergebnissen trotz nominell sehr gut
tokussiertem Ionenstrahl keine Sensoren im sub-um Bereich hergestellt werden, ohne den
aktiven Bereich zu schadigen. Eine Schadigung durch den Wirmeeintrag von Psian =
30kV-30pA = 0.9 uW ist hierbei als Ursache auszuschliefen, da schon beim typischen
Betrieb der Sensoren bei Stromen von liensor = 1 mA und Usensor = 30 mV  eine um Gro-
Benordnungen hohere elektrische Leistung von 30 pW im Sensor eingeprigt wird und
dieser rein durch den Betrieb tiber Zeitraume von mehreren Stunden nicht geschidigt
wird. Der beobachtete Riickgang von GMR Verhiltnis und AFM/FM Austauschkopp-
lung tritt beim Nanostrukturieren in dhnlicher Form zur gezeigten Degradation von
ganzflichig bestrahlten Sensoren auf (vgl. Abbildung 18). Dies legt nahe, dass die aktive
Fliche wihrend des Schneidens von Ga*t Ionen bestrahlt wird und diese zur irreversiblen
Zerstorung von AFM/FM Kopplung und GMR fihren. Die Aussage wird zusitzlich
dadurch gestutzt, dass auch Sensoren, bei denen die Schnittflichen nicht in direktem
Uberlapp mit der Sensorfliche, sondern im Abstand von 1-3 um entfernt von der Sensor-
fliche gesetzt wurden (hier nicht gezeigt), zu einer Degradation des GMR Verhiltnisses
nach der Bestrahlung fithren. Ahnliche Ergebnisse wurden beispielsweise auch von Katine
et al. beobachtet [42]. Die Ionen, die die nach dem Schneiden verbleibenden, aktiven Sen-
sorbereiche schadigen, miissen somit aus dem gut fokussierten Hauptstrahl weitreichend
herausgestreut werden. Dieses Phinomen ist ein bei fokussierten Ionenstrahlen typisches
Problem und wird meist durch die zwischen den Ionen auftretende Coulomb-Wechsel-
wirkung erklirt, was auch als Boersch Effekt bezeichnet wird [90]. Im Gegensatz zu den
Elektronen im fokussierten Elektronenstrahl weisen die Ionen bedingt durch ihre um
GroBenordnungen héhere Masse bei gleicher Beschleunigungsspannung eine deutlich
niedrigere Geschwindigkeit im Strahl auf. Durch thermische Fluktuation in Verbindung
mit Coulomb-Wechselwirkung der Ionen untereinander kommt es zu einer deutlichen
Aufweitung des lonenstrahlprofils. Das Hauptstrahlprofil kann dabei gut durch ein Gaul3-
profil mit einer Halbwertsbreite im Bereich von 10-20 nm genahert werden. Um die brei-

teren Ausldufer des Strahls zu beschreiben bedient man sich der Holtsmarksverteilung, die
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bei zunehmendem Abstand vom Strahlfokus deutlich schwicher im Vergleich zum Gaul3-
profil abfillt [91, 92].

Experimentell kann der Ga Eintrag in die Sensoren nahe der Schnittkante mittels energie-
dispersiver Rontgenanalyse (EDX) im Rasterelektronenmikroskop ermittelt werden. Da
die Sensoren auf einem dicken Si/SiO2 Substrat hergestellt wurden, kann durch die aus-
gedehnte Anregungsbirne des fokussierten Elektronenstrahls keine hohe Ortsauflésung
erreicht werden. Dies ldsst sich umgehen, indem der Sensorstapel auf einem gediinnten
Si3Ns Membrantriger aufgebracht wird. Zunichst wird hierzu ein dem Sensoraufbau dhn-
licher Schichtstapel bestehend aus NiFe[10]/Co[8]/FeMn[25] auf der 30 nm dinnen
Membran abgeschieden. Auf Deposition der Ta Schichten wird hier bewusst verzichtet,
da sich bei der Messung mittels EDX die Spektrallinien von Ta (L-Linien) und Ga (K-
Linien) tiberlagern und die Bestimmung der Ga Konzentration dadurch verfilscht wird.
Bei der quantitativen Interpretation von EDX Spektren von Diinnschichten kann es durch
das im Vergleich zu Bulk-Proben geringere Rontgen-Anregungsvolumen zu Fehlern kom-
men. Prinzipiell erfordert eine korrekte Messung eine Korrektur der Messdaten [93]. Dies
wird ublicherweise mit Kalibrationsstandards (Bulk-Proben aus den Reinelementen, die
detektiert werden sollen) bei verschiedenen Beschleunigungsspannungen gemacht und mit
den an der Diinnschichtprobe gemessenen Spektren verrechnet. Fir die in der Arbeit
vorgestellten Daten wurde aufgrund von nicht vorhandenen Referenzproben eine alterna-
tive Methode gewihlt, deren Ergebnisse im Anhang A2 dargestellt sind. Abbildung 22
beschreibt anschaulich ein Experiment zur Bestimmung der lokal neben der Schnittfliche

eingetragenen Ga Konzentration.
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Abbildung 22: Schematische Darstellung des Schneidens von Sensorstapel und Trigermembran (SisNg) (a)). In b) ist
eine REM Aufhahme der Schnittkante gezeigt. Abbildung c) zeigt exemplarische EDX Spektren bei verschiedenen
Abstinden zur Schnittkante. Die aus c) ermittelte Ga Konzentration beziiglich der im Schichtstapel verwendeten Ma-
terialien (Co. Ni, Fe, Mn) ist in d) gezeigt. Die rechte Achse bezeichnet die in Bezug auf Dstran = 3.8-1077 /cm? einge-
tragene Ga Dosis, die entsprechend der in Anhang A2 gezeigten Kalibration berechnet wurde.
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Dazu wurde, wie in Abbildung 22a) gezeigt, in einem Bereich der Sensorstapel und die 30
nm dicke SisNg Membran mit einer Dosis D = Dsgrant = 3.8:1017/cm? | restlos* abgetragen.
Eine entsprechende REM Aufnahme des Bereichs ist in Abbildung 22b) als dunkler Be-
reich gezeigt. AnschlieBend wurden mehrere EDX Spektren bei verschiedenen Abstinden
d zur Schnittkante von 4 = 50 nm bis 4 = 3 um vermessen und die entsprechende Ga
Konzentration in Bezug auf die EDX Signale der im Schichtstapel verwendeten Elemente
(Co, Ni, Fe, Mn) ermittelt. Die Spektren zeigen, dass beispielweise im Abstand von 150
nm eine Ga Konzentration von 2.5 at% £ 0.2 at% gemessen werden kann. Dies kann
mittels der im Anhang A2 beschriebenen Kalibration zu einer eingetragenen Dosis von
6.7-1015/cm? umgerechnet werden, was einem Anteil von 1.8% der vom Hauptstrahl im-
plantierten Dosis Dsanl entspricht. Bei einem Abstand von 4 = 300 nm lassen sich noch
ca. 0.8 % =+ 0.2 % der vom Strahl eingeprigten Dosis nachweisen. Ubertrigt man die
Ergebnisse auf die vorherig gezeigten Experimente zur Nanostrukturierung von GMR
Sensoren (fiir die Dyuat = 1.25:10'7/cm? gilt) bedeutet dies, dass beispielsweise fiir einen
Sensor mit einer Breite von » = 600 nm wihrend des Schneidens eine Dosis von >
2:0.8%°1.2510"7/cm? = 2-10'5/cm? implantiert wird. Dies fihrt entsprechend den in Ab-
bildung 17 gezeigten Ergebnissen zu einem Riickgang des GMR Verhiltnisses um ~ 80%,
was den beobachteten Ergebnissen zum Ruckgang des GMR nach der Nanostrukturie-
rung entspricht. Sensoren mit einer Breite von » = 100 nm werden entsprechend den
Ergebnissen aus Abbildung 22 mit > 2:4%:°1.25:10'7/cm? = 1-10'¢/cm? bestrahlt, was
nach den in Abbildung 17 gezeigten Daten die vollstindige Zerstérung des GMR bedingt
und damit im guten Einklang zu den experimentellen Befunden steht. Die Ergebnisse be-
stitigen den Verdacht, dass dem gut fokussierten Hauptstrahl eine weitreichende Vertei-
lung von Streuionen iberlagert ist. Diese Streuionen schidigen die verbleibende aktive
Fliche wahrend des Schneidvorgangs und fuhren zur irreversiblen Zerstérung der Senso-
ren nach dem Schneiden. Dieser Umstand erlaubt daher keine Strukturierung der hier vor-
gestellten GMR Sensoren im sub-um Bereich ohne die irreversible Zerstérung des GMR

Verhiltnisses in Kauf zu nehmen.

2.4.3 Verwendung einer Deckschicht zum Schutz der aktiven Sensorfliche vor
Bestrahlungsschiden

Um die Schidigung auf ein Minimum zu reduzieren, missen die verbleibenden Sensorbe-
reiche wihrend des Schneidens vor den Streuionen geschiitzt werden. Eine Moglichkeit
bietet der Einsatz einer Deckschicht, die auf die Sensoren aufgebacht wird. Die Deck-
schicht soll weder die elektrischen Eigenschaften, noch die magneto-resistiven Eigen-
schaften des Sensors beeintrachtigen. Aus diesem Grund wurde eine 50 nm dicke Schicht
SiO2 zum Schutz der Sensoren gewihlt. Diese wurde direkt nach der Herstellung der Sen-
soren mittels Ionenstrahlsputtern auf die Sensoren abgeschieden, das in [94] genauer be-
schrieben ist. Die Kontaktflichen der Leiterbahnen wurden wihrend des Abscheidens der
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SiO2 Schicht mit einer Schattenmaske aus Aluminium abgedeckt, so dass die Sensoren
nach wie vor elektrisch ankontaktiert werden konnten. Die Sensoren zeigten wie ge-
wiinscht keine Anderung des elektrischen und magneto-resistiven Verhaltens nach der
Abscheidung der SiOz Schicht. Abbildung 23 zeigt die mittels SRIM Simulation ermittelte
Ga Verteilung im Fall von Sensoren mit (schwarz) und ohne (rot) 50 nm dicke SiO2 Deck-

schicht unter senkrechtem Einfall der Ga Ionen bei einer Energie von 30 keV.
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Abbildung 23: Simuliertes Ga Eindringprofil im Vergleich mit (schwarze Quadrate) und ohne (rote Kreise) 50 nm
dicke SiOz Deckschicht auf dem Sensor. Im Fall des durch die SiOz Schicht abgedeckten Schichtstapels treften die lo-
nen bei x = 0 auf die Oberfliche, wihrend im Falle des ungeschlitzten Sensors die lonen bei x = 50 nm auf die Ober-
fliche treffen. Die vertikalen, gestrichelten Linien markieren die fiir den GMR Effekt (Co/Cu/Co) und das Fxchange
Bias Feld (FeMn/Co) relevanten Grenzflichen. Die linke Achse zeigt das auf die Dosis normierte Ga Profil wihrend
die rechte Achse bei einer festen Dosis von 10'5/cm? berechnet wurde.

Das Ergebnis zeigt zum einen, dass ein Grofiteil der Ionen (> 99%) den aktiven Sensor-
bereich bei Verwendung der SiO2 Deckschicht nicht mehr erreicht, sondern schon zuvor
in der SiO2 Schicht implantiert wird. Dies bedeutet, dass maximal 1% der Ionen, die auf
den durch SiOzabgedeckten Sensor treffen, diesen schidigen kénnen. Zusitzlich verlieren
die den Sensor erreichenden Ionen beim Durchgang durch die SiO2 Schicht einen Grof3teil
ithrer kinetischen Energie und dringen deshalb nur wenige nm in den Sensor ein. Die
Deckschicht sollte daher zu einer deutlichen Reduktion der Strahlenschidigung fihren.
Fir erste Tests (hier nicht gezeigt) wurden die durch die 50 nm SiO2 Schicht geschiitzten
Sensoren mit hohen Ionendosen von Dion = 1-3-1016 /cm? bestrahlt, fiir die ohne die
Deckschicht eine komplette Zerstorung des GMR Verhiltnisses und der AFM/FM
Grenzflichenkopplung zu erwarten ist. Nach der Bestrahlung konnte nur ein minimaler
Riickgang des GMR Verhiltnisses < 5 % gegeniiber dem Ausgangswert verzeichnet wer-
den, was im Einklang mit der Vorhersage aus der SRIM Simulation steht.

Im Anschluss an diese Vorversuche wurden mittels 50 nm SiOz passivierte Sensoren zu
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verschiedenen Breiten » geschnitten. Um sowohl die SiO2 Deckschicht als auch den Sen-
sor restlos abzutragen wurde hierbei eine Dosis von Dion = 2.75:1017/cm? fiir alle Sensoren
verwendet. Abbildung 24 zeigt den elektrischen Widerstand der Sensoren nach dem
Schneiden mittels FIB in Abhingigkeit der Sensorbreite ». Zum Vergleich sind die Werte
fiir Sensoren mit (schwarz) und ohne (rot) SiO2 Deckschicht eingetragen. Wie aus der
durch die Verringerung der Sensorbreite » bedingten Verringerung des stromdurchflosse-
nen Sensorquerschnitts zu erwarten, nimmt der elektrische Widerstand mit geringer wer-
dender Sensorbreite w kontinuierlich zu. Der Widerstand fiir Sensoren ohne Deckschicht
(rot) liegt fiir alle gezeigten Sensorbreiten stets iiber den Messwerten fiir Sensoren mit der
Deckschicht aus 50 nm SiOg. Dies lisst sich dadurch verstehen, dass bei Sensoren ohne
die Deckschicht (rot) beim Schneiden Ionen in die aktive Fliche eingetragen werden, was
entsprechend den in Abbildung 17 gezeigten Ergebnissen den Widerstand zusitzlich er-
hoht. Der relative Unterschied der Widerstinde der abgedeckten und ungeschiitzten Sen-
soren nimmt mit kleiner werdender Sensorbreite zu, da fiir kleinere Sensorbreiten » ge-
mil den in Abbildung 22 gezeigten Ergebnissen mehr Ga in die verbleibende, aktive
Fliche eingetragen wird. Fur Sensoren mit SiO2 Schicht kann in erster Niherung, wie in
den Simulationen und Messungen gezeigt, von einer vernachlissigbaren Schadigung durch
die Streuionen ausgegangen werden. Dadurch kann ein einfaches, geometrisches Modell
zur Beschreibung der Widerstinde in Abhingigkeit der Sensorgeometrie erstellt werden,
das in Abbildung 24b) schematisch dargestellt ist. Dabei wird davon ausgegangen, dass es
durch Randeffekte, die beim Schneiden auftreten, zu einer Reduktion der elektrisch leitfa-
higen Sensorbreite um den Betrag einer Randschicht #0/2 kommt. Der reziproke Widet-
stand Rs des Sensors mit Lange /und Schichtwiderstand Rsheer lasst sich nach Abziehen
des als von der Sensorbreite » unabhingig angenommenen Kontaktwiderstands Rc schrei-
ben zu Rs = Reheer '/ (w-2m0/2)1 + Re. Daraus ergibt sich fir den um den Kontaktwiderstand

reduzierten Leitwert des Sensors folgender Zusammenhang:

(w — wy) (10)

(Rs—R)™'=
* ¢ Rsheetl

Fir die in Abbildung 24 gezeigte Serie von Sensoren ergibt sich aus der Anpassung der
Messdaten an Gleichung (10) ein Schichtwiderstand von R = 13.5 +- 0.1 Q, sowie eine

Breitenreduktion »y = 74 nm * 4 nm unter Annahme eines Kontaktwiderstands von R. =
6 Q.
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Abbildung 24a) Elektrischer Widerstand der GMR Sensoren nach dem FIB Schnitt in Abhdngigkeit der Sensorbreite
w nach dem Schneiden. Alle Sensoren haben eine Linge von | = 8 um. Die roten Kreise zeigen Sensoren, die ohne
Schutzschicht hergestellt wurden. Die schwarzen Quadrate zeigen Sensoren, die mit einer 50 nm SiO2 Deckschicht
abgedeckt wurden. Die in a) eingefiigte Abbildung zeigt den reziproken, um den Kontaktwiderstand von R = 6 2
korrigierten Leitwert der Sensoren im Vergleich. Die durchgezogene Linie stellt einen Modellfit (siehe Abbildung
24b) und Beschreibung im Haupttext) nach Gleichung (10) dar, aus dem ein Parameter von wo = 74 + 4 nm, sowie
ein Schichtwiderstand Rsheet = 13.5 12 + 0.1 12 extrahiert werden kann.

Abbildung 25 zeigt Querschnittsaufnahmen von Sensoren nach dem FIB Schnitt. In Ab-
bildung a) ist schematisch das Vorgehen zur Priparation eines Querschnitts mittels FIB
gezeigt. Zunachst wurde der Sensor mit einer Lange von /= 8 um und einer definierten
Breite von » = 100 nm - 400 nm mittels des oben beschriebenen Verfahrens herausge-
schnitten. AnschlieBend wurden an zwei Stellen (weille Pfeile in Abbildung 25b)) senk-
recht zur langen Achse des Sensors zwei Flichen herausgeschnitten, die den Sensor im
Querschnitt freilegen. Bei einer Breite von » = 400 nm nach dem Schneiden (Abbildung
25¢)) erkennt man an den Kanten des Sensors nach dem Schnitt eine Abrundung die auf
die Fokusbreite von ca. w = 17 nm des Primirionenstrahls zurtickzufithren ist. Dies fuhrt
dazu, dass bei einer verbleibenden Breite von » = 100 nm (Abbildung 25d)) grof3e Anteile
der aktiven Sensorfliche verrundet sind, was die stromfihrende Querschnittfliche im Ver-
gleich zu einer perfekten, vertikalen Kante verringert. Zusitzlich wird in den abgerundeten
Bereichen die SiO2 Schicht teilweise abgetragen. Dadurch kénnen die Ionen in diesem
Bereich in den Sensorstapel vordingen, weshalb in den Randbereichen eine direkte Beein-
flussung des Sensorstapels durch den Primirionenstrahl zu erwarten ist. Bei einer Breite
von » = 100 nm (Abbildung 25d)) ist oberhalb der SiO2 Schicht ein zusitzlicher (heller)
Bereich zu erkennen, der wahrscheinlich auf wihrend des Millings redeponiertes Material
zurlckzufiihren ist. Da dieses noch durch die verbleibende Schicht aus SiO2 vom Sensor
abgetrennt ist, sollte das redeponierte Material keinen Einfluss auf die elektrischen sowie

magneto-resistiven Eigenschaften der Sensoren haben.
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Abbildung 25: a) Schematische Darstellung zur Erzeugung eines Querschnitts mittels FIB. REM Aufnahme des Quer-
schnitts eines Sensors mit w =400 nm (b) und c)) und w = 100 nm (d)) nach dem FIB Schnitt. Die jeweilige Vergro-
Rerung ist im Bild angegeben. Die weifSen Pfeile im oberen Bild markieren die Flichen, an denen durch einen zwei-
ten Schnitt der Querschnitt des Sensors freigelegt wurde. Die eingetragenen Bereiche in Abbildung c) und d) sind
die aus dem Kontrast abschdtzbaren Bereiche aus Sensor und abdeckender SiOz Schicht.

Zusitzlich werden, wie in Abbildung 20a) gezeigt, die Ionen von der Schnittkante seitwirts
in den Sensor gestreut. Hierbei dringen die Ionen bis zu 20 nm seitwiarts in den Sensor-
stapel ein, was die nach dem Schneiden verbleibenden Randbereiche zusitzlich schadigt.
Dieser Effekt stellt in Verbindung mit der in den REM Aufnahmen sichtbaren Kantenab-
rundung eine Begriindung fir die in den elektrischen Messungen beobachtete Breitenre-
duktion »pdar. Die nach dem Zuschneiden gemessenen GMR Verhiltnisse sind in Abbil-
dung 262) mit und ohne SiO2 Abdeckung der Sensoren vergleichend dargestellt. Sensoren,
die ohne zusitzliche SiO2 Abdeckung zugeschnitten wurden, zeigen schon fir mehrere
um Breite w einen Riickgang des GMR Verhiltnisses. Fiir niedrigere Sensorbreiten nimmt
das GMR Verhaltnis weiter ab, bis bei einer Breite von » = 200 nm kein messbarer GMR
mehr vorhanden ist. Werden die Sensoren mit der zusitzlichen Deckschicht von 50 nm
SiO2 vor dem Schneiden abgedeckt, so zeigt sich das GMR Ratio fiir Sensorbreiten w >
300 nm nahezu unverindert. Erst fir Breiten von » < 300 nm ergibt sich ein Riickgang
des GMR Verhiltnisses, das fir » = 100 nm komplett verschwindet. Das Ergebnis besti-
tigt erneut die These, dass die Sensordegradation ohne die zusitzliche Deckschicht vor
allem durch die Streuionen zustande kommt. Diese konnen bei vorhandener SiO2 Deck-
schicht den aktiven Sensorbereich zum Grof3teil nicht mehr erreichen. Die bei geschiitzten
Sensoren fur Breiten w < 300 nm beobachtete Degradation kann zum einen durch die
endliche Fokusbreite des Ionenstrahls (wrwam ~ 17 nm) verursacht werden, wie in den in

Abbildung 25 gezeigten Querschnitten zu sehen ist. Zum anderen werden die Ionen nahe
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der Schnittkante bis zu 20 nm ins Sensorvolumen gestreut (vgl. hierzu Abbildung 20).
Entsprechend den hier gezeigten Ergebnissen stellt die Breite von » = 100 nm somit die
untere Grenze fur die Herstellung von FIB geschnittenen Sensoren dar. Sollen noch ge-
ringere Sensordimensionen realisiert werden, kénnten zwei Wege verfolgt werden. Zum
einen kann durch das Herabsetzen des Millingstroms auf unter 30 pA ein besser fokus-
sierter Strahl erzielt werden (wrwnm ~ 8 nm @ 1.5 pA), was aber deutlich lingere Pripa-
rationszeiten mit sich ziehen wiirde. Zum anderen kann durch Herabsetzen der Beschleu-
nigungsspannung auf < 30 kV die Streuung der Ionen senkrecht zur Schnittkante
minimiert werden. Dieser Schritt hitte jedoch eine schlechtere Fokussierbarkeit des Io-
nenstrahls zur Folge, was sich wiederum negativ auswirken wiirde. Abbildung 26b) zeigt
die nach dem FIB Schnittaufgenommen GMR Kurven mit externem Feld entlang der

intrinsischen, leichten Richtung.

1 1,0 ' ' ! '—2 um'
_5Fa) %51 b) /A !
S ' op00°°° 9 F =10 7\ Tom
< e O (© A { - |
24 %0 . £ N _
= : > 1.0¢ ' —600nm ]
< 3| G 5 x o3 f N
z | - 2 W N N ' N N
CT) I o 1,0 f : —— 500 nm
oo 0,5
| @ Boo ——
: ° it Si o5 _/—‘ ]
(ED 11 ! 00 o mit S|O.2 0o :\
: o 0 © ohne SiO, ol10 | ——200nm 1
To! £0,5
O O S . T 05 / I ]
0,1 1 10 -1000  -500 0 500 1000
Breite w (um) Magnetfeld H (Oe)

Abbildung 26: a) GMR Verhéltnis von Sensoren mit Breite w nach dem FIB Schnitt fiir Sensoren mit (schwarze Quad-
rate) und ohne (rote Kreise) SiOz Deckschicht wihrend des Schneidens. Die vertikale, gestrichelte Linie markiert
eine Breite von w = 150 nm. Der graue Bereich markiert den Bereich des messbaren GMR Verhdltnis vor dem
Schneiden. In b) sind MR Kurven (normiert auf das jeweilige MR Verhdltnis nach dem Schneiden) fiir verschiedene,
in den Abbildungen eingetragene Breiten w nach dem Schneiden gezeigt. Die vertikalen, gestreichelten Linien zeigen
die Feldverschiebung Hshir des Magnetisierungsvorgangs der freien Schicht in den MR(H) Kurven. Die roten, durch-
gezogenen Linien markieren exemplarisch fiir eine Breite von w = 400 nm die Sattigungsfelder bei einer linearen
Extrapolation der R(H) Kurve in diesem Bereich.

Die Kurven wurden zur besseren Vergleichbarkeit jeweils auf das erzielte GMR Verhiltnis
normiert. Da dieses fiir alle gezeigten MR(H) Kurven nahezu unverandert zum Zustand
vor dem Schneiden im Bereich 4 - 5 % lag, wird es in der Abbildung nicht ausgewiesen.
Das Ummagnetisierungsverhalten zeigt nach dem Schneiden zwei charakteristische Ande-
rungen gegentiber nicht geschnittenen Sensoren auf. Zum einen ergibt sich flr geringer
werdende Sensorbreite eine Erh6hung der Sittigungsfelder Hsa, die exemplarisch fiir die
Sensorbreite mit » = 400 nm eingetragen sind (rote, vertikale Linien). Zum anderen weist
das Magnetisierungsverhalten der freien Schicht eine Feldverschiebung Hipnire (markiert

durch die vertikalen gestrichelten Linien), die mit abnehmender Sensorbreite » zunimmt.
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Beide Effekte konnen als Konsequenz der nach dem FIB Schneiden geringeren Sensor-
breite » interpretiert werden und sollen im Folgenden quantitativ modelliert werden. Ab-
bildung 27 zeigt eine Modellskizze zur Einbeziehung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung
von freier und gepinnter Schicht und zur Ableitung der breitenabhingigen Sittigungsfeld-

stirke Hsae im Rahmen einer Erweiterung des in Kapitel 2.2.3 eingefithrten Stoner-Wohl-
farth Modells.

Dipol-Dipol-Wechselwirkung Entmagnetisierungsfeld

Hshift HS
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Abbildung 27: Modellskizze zur Berechnung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen gepinnter (Co) und freier
(NiFe/Co) Schicht zur Bestimmung der Feldverschiebung Hsnirr (links) und dem Entmagnetisierungsteld Haemagnire
zur Bestimmung des Sattigungsfeldes Hsa: (rechts). Die weilSen Pfeile entsprechen den Magnetisierungsrichtungen in
der jeweiligen Schicht.

Basierend auf der dargestellten Magnetisierungskonfiguration lisst sich die auf das Volu-
men 1/ der freien NiFe/Co Schicht normierte Gesamtenergie der freien Schicht wie folgt

beschreiben:

E 2 1 2. .2 (11)
7= —HoMg Heos(8) + Ky,cos*(0) + poMgHgppr cos(6) + 5 to(Nps — ND_l)Mf cos“(6)

Hierbei ist Mr die Sattigungsmagnetisierung der freien Schicht, K, die Anisotropieenergie-
konstante der freien Schicht, Hsnirc das von der gepinnten auf die freie Schicht wirkende
Verschiebungsfeld, Ngs und Ng) sind die Entmagnetisierungsfaktoren entlang der kurzen
bzw. langen Sensorachse in Schichtebene, sowie 8 der Winkel zwischen Magnetisierung
der freien Schicht und dem extern angelegten Feld H. Aus der Energiemodellierung erhalt

man nach Ableiten nach 8 die normierte Magnetisierung M/ M als Funktion des angeleg-
ten Feldes (Rechnung siche [30]):

M uoMp(H — Hypige) (12)

My - 2Ky + no(Nps — ND.I)M]g

Die Verschiebung Hinire der Magnetisierungskurve ergibt sich demnach aus dem auf die
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freie Schicht wirksamen Streufeld der gepinnten Schicht. Um einen quantitativen Ver-
gleich zu den experimentell beobachteten Daten zu ermdglichen, muss das Verschie-
bungsfeld aus der Streufeldverteilung der gepinnten Schicht Bsueu berechnet werden.
Hierzu konnen verschiedene Ansitze verwendet werden. Neben in der Literatur abgelei-
teten Niherungslosungen fiir die Feldverschiebung [95, 96], existiert fiir rechteckige Pris-
men eine vollstindige, analytische Losung fir das Streufeld im Eindominenzustand [97].
Diese wurde fiir die vorliegende Arbeit implementiert und ist im Detail zur besseren Uber-
sicht im Anhang A4 dargestellt.

Abbildung 28 zeigt die durch die gepinnte Schicht erzeugte Streufeldverteilung in einer
parallel zur x-y Ebene gedachten Schnittebene, die durch den Schwerpunkt der freien
Schicht verlduft (siehe Abbildung 28a) fir schematische Darstellung). Da fiir die Berech-
nung der Feldverschiebung die Komponente des Streufeldes der gepinnten Schicht paral-
lel zur extern angelegten Feldrichtung Hex: (hier x) beriicksichtig werden muss, ist nur
diese Komponente dargestellt. Durch die im Vergleich zur Schichtdicke der freien
NiFe/Co Schicht (fire = 7 nm) groBen lateralen Ausmale der Sensoren mit /= 8 pm und
w > 180 nm ergibt sich fur das Streufeld der Co Schicht in geringem Abstand g zum
Schwerpunkt der gepinnten Schicht nur eine schwache z Abhingigkeit (hier nicht darge-
stellt). Aus diesem Grund kann die Berechnung des Streufelds bei einem festen, vertikalen
Abstand gp durchgefithrt werden, der hier zu 30 = 9 nm gewihlt wurde. Da das Streufeld
Bstren, das exemplarisch fir eine Breite von » = 500 nm Abbildung 28b) gezeigt ist, tiber
die aktive Fliache der freien Schicht nicht konstant, sondern hin zu den Schnittkanten bei
x =1 250 nm zunimmt, wird die Feldverschiebung Hshire durch Integration iiber die aktive
Fliche A (matkiert durch das rote Rechteck in Abbildung 28b)) der NiFe/Co Schicht be-

stimmt.

1
Hshift(W) = —f Bstreu,x(x' Y, ZO) dXdy (13)

ANiFe/Co

HOANiFe/Co

! ospm ! 0 200 5 &
Position x (nm) Q
Abbildung 28: a) Schematische Darstellung zur Berechnung der Feldverschiebung Hsnir durch Integration des Streu-
feldes Bsireu(x,y) der gepinnten Schicht. In b) ist die berechnete Verteilung des Streufelds in der in a) gezeigten
Schnittebene dargestellt. Das rote Rechteck markiert die Ausdehnung der NiFe/Co Schicht. Die Berechnung ist fiir
eine Dicke d =4 nm, sowie eine Sattigungsmagnetisierung von poMs = 1.8 T der gepinnten Schicht, sowie einen Ab-
stand von zo = 9 nm zwischen gepinnter und freier Schicht durchgefiihrt.
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Abbildung 28b) zeigt weiterhin, dass Bsweux €ine schwache Abhingigkeit von der Position
_y zeigt, so dass die Integration fir y = yo = 0 durchgefithrt werden kann. Man erhilt:

1 1 w/2
Hshift(Wr Zo) = _sttreu,x(x' Y, ZO) dxdy ~ _f Bstreu,x(x’ YOIZO)dx (14)
HoA J, HoW

-w/2

Weiterhin kann die Steigung der normierten R(H) Kurve unter Verwendung der Feld-
stirke in positiver Sittigung Hsarpos und negativer Sittigung Hiagneg beschrieben werden

als:

1 (15)

S =
(Hsat,pos - Hsat.neg)

Unter der Bedingung M(Hsatpos) = -M(Hsarneg) = M ergibt sich die Steigung unter Ver-
wendung von Gleichung (12) zu:

(16)

-1 _ 4Ku
S —_ quf + ZMf(Nd,S - Nd,l)

Fir Sensoren, fur die />> w gilt, kann der Entmagnetisierungsfaktor Ng, gegentiber N

vernachlissigt werden. Man erhilt fir die reziproke Steigung:

4K
S 1=—"2 4 2M.N 17
oMy s an

Der erste Summand von Gleichung (17) ist die durch die intrinsische, uniaxiale Aniso-
tropie K. gegebene Sensitivitit des Sensors, wahrend der zweite Summand den Einfluss
der magneto-statischen Selbstenergie, bzw. den des Entmagnetisierungsfelds darstellt. Da
die freie NiFe Schicht als ferromagnetischer Quader mit einer Linge /= 8 um, einer Héhe
h = 6 nm und einer variablen Breite » beschrieben werden kann, kann ein analytischer
Ausdruck fir die Entmagnetisierungsfaktoren Nas und Naj gefunden werden, der durch
A. Aharoni entsprechend [98] erstmal berechnet wurde. Aufgrund der Lange des Aus-
drucks fur den Entmagnetisierungsfaktor ist die exakte Berechnungsvorschrift in Anhang
A4 dargestellt. Abbildung 29 zeigt experimentell ermittelte Werte fiir die Feldverschiebung
Hanii (in 2)) und Steigung §' (in b)) im Vergleich zum mikromagnetischen Modell berechnet
aus Gleichung (14) (Hit) und Gleichung (17) (5-!) mit dem in [98] gegebenen Zusam-
menhang fur den Entmagnetisierungsfaktor Ngs. Fur beide Gro3en lasst sich der prinzi-
pielle Verlauf in Abhingigkeit der Breite » gut tiber das mikromagnetische Modell be-
schreiben, was eine quantitative Vorhersage des Sensorverhaltens tUber einen grof3en

Breitenbereich erméglicht. Aus der Anpassung des Modellfits an die gemessenen Werte
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tir die Sensitivitit in Abbildung 29b) ergibt sich ein Wert von poMe= 0.97 T, der in gutem
Einklang zu dem erwarteten Wert fir die Sittigungsmagnetisierung der verwendeten
NigoFez0 Schicht [99] steht. Sowohl die Feldverschiebung Hipiri als auch die Verringerung
der Sensitivitit § stellen unerwinschte Nebeneffekte der Nanostrukturierung dar; sie las-
sen sich durch ein erweitertes Sensordesign mit geinderter Abfolge der Schichten im
Schichtstapel verringern. Die Feldverschiebung Hsnie kann im Wesentlichen durch Ein-
satz eines sogenannten ,,synthetischen Antiferromagneten® (SAF) reduziert werden [96].
Hierbei wird die durch den AFM gepinnte Schicht durch einen mittels RKKY Wechsel-
wirkung anti-parallel gekoppelten Schichtstapel aus zwei FM Schichten ersetzt. Die anti-
parallele Kopplung reduziert die effektive magnetische Dicke #m des anti-parallel gekop-
pelten Schichtstapels durch teilweise Kompensation der anti-parallel ausgerichteten Streu-
felder [100]. Um der Reduktion der Sensitivitit § bei geringer werdender Sensorbreite »
entgegenzuwirken, kann ebenfalls das Konzept des synthetischen Antiferromagneten auf
die freie Schicht angewendet werden [100]. Die anti-parallele Ausrichtung des als freie
Schicht verwendeten Schichtstapels fihrt zu einer niedrigeren Netto-Magnetisierung Mt
was entsprechend Gleichung (17) den Beitrag 2M¢Nq;s reduziert, wodurch sich die Sensi-
tivitit des Sensors erh6ht. Basierend auf diesem Konzept konnten Coelho et al. fiur TMR
Sensoren zeigen, dass sich die Sensitivitit durch diese MaBnahme fiir nanostrukturierte
TMR Sensoren gegeniiber Sensoren, bei denen kein SAF fir die freie Schicht verwendet
wurde, deutlich verbessern ldsst [101].
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Abbildung 29a): Gemessene Feldverschiebung Hsnir in Abhdngigkeit der Sensorbreite w nach dem FIB Schnitt. Die
rote Kurve stellt eine Berechnung des Feldshifts entsprechend Gleichung (14) dar. Die Parameter fiir die Anpassung
betragen poMs = 1.8 T, tco = 4 nm, zo = 9 nm, | = 8 um. Abbildung b) zeigt die reziproke Steigung S der normierten
MR(H) Kurven fiir Sensoren mit w < 1 um nach dem FIB Schnitt in Abhdngigkeit der Sensorbreite w. Die rote Linie
stellt einen Modelfit entsprechend dem in [98] gegebenen Modell dar. Die verwendeten Parameter fiir die Modell-
rechnung betragen tr = 6 nm, K, = 500 J/m? Aus der Anpassung des Modells an die Messdaten ergibt sich ein Wert
von poMr = 0.97 T. Der schwarze Pfeil markiert die erwartete Sensitivitit von S = 4K/ (11oMg), die im Grenzfall w=/
(bei Verschwinden der Formanisotropie) zu erwarten wdre.
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2.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die Nano-Strukturierung von GMR Sensoren mittels FIB Tech-
nologie untersucht und diskutiert. Die FIB Technologie, bei der die Nano-Strukturierung
per direktem Abtrag des Sensormaterials erfolgt, ermdglicht dabei prinzipiell eine durch
die Strahlweite des Ionenstrahls bedingte Auflésung von wrwam = 20 nm. Die Ergebnisse
der Arbeit zeigen, dass sich jedoch schon bei einer StrukturgroB3e im Bereich von wenigen
um eine Degradation der GMR Sensoren nach dem FIB-Schneiden feststellen ldsst. Die
Degradation, die sich in einer Erhohung des elektrischen Widerstands sowie in einer Re-
duktion des GMR Verhaltnisses bemerkbar macht, ldsst sich dabei durch die seitlich aus
dem Primirstrahl gestreuten Ionen erkliren, die den Sensor wihrend des Schneidens irre-
versibel schadigen. Der Eintrag dieser Ionen konnte mittels hochaufgeléster EDX Mes-
sung experimentell nachgewiesen werden.

Die Ergebnisse zur Reduktion des GMR Verhiltnisses und der Erh6hung des Sensorwi-
derstands nach Nanostrukturierung sind dabei quantitativ im Einklang mit zuvor durch-
gefithrten Referenzexperimenten, bei denen mikrostrukturierte Sensorstrukturen gezielt
ganzflichig unterschiedlichen Ga Ionendosen ausgesetzt wurden. Begleitend zu den Ex-
perimenten wurden Simulationen zur Eindringtiefe und der Wechselwirkung der Ga Io-
nen mit dem Schichtstapel des Sensors mit Hilfe des SRIM Softwarepakets durchgefthrt.
Die Simulationsergebnisse zeigen, dass die Ionen nach dem Auftreffen auf die Sensor-
oberfliche bis zu den fiir den GMR und die AFM/FM Grenzflichenkopplung relevanten
Grenzflichen im Sensorstapel vordringen kénnen, wodurch es zur atomaren Durchmi-
schung an den Grenzflichen kommt.

Durch Aufbringen einer 50 nm diinnen SiOz Schicht kann ein GroBteil der eintreffenden
Streuionen bereits in der SiO2 Schicht gestoppt werden, was die Strahlenschiden im ver-
bleibenden aktiven Bereich des Sensors deutlich reduziert. Durch diese Malnahme konn-
ten im Rahmen der vorgestellten Arbeit erstmals Sensoren mit einer Breite von » = 300
nm hergestellt werden, ohne das GMR Verhaltnis messbar zu reduzieren. Fir den so mo-
difizierten FIB-Prozess ergibt sich fiir die durchgefiihrten Experimente eine untere
Grenze von w = 100 nm, bis zu der ein GMR Effekt nachgewiesen werden kann. Bedingt
durch die geringe Breite der Sensoren nach dem Schneiden dndert sich deren magneto-
resistives Verhalten. Zum einen kann eine Feldverschiebung Hsnite der Minor-Loop Kurve
des Sensors nachgewiesen werden, die mit abnehmender Sensorbreite » zunimmt. Die
Feldverschiebung kann dabei durch die Kopplung des Streufeldes der gepinnten Schicht
mit der Magnetisierung der freien Schicht erklirt werden. Zusitzlich erhoht sich durch die
verringerte Sensorbreite das zur Sittigung der freien Schicht aufzubringende Feld Hsa,
wodurch sich die Feldsensitivitit .S des Sensors mit abnehmender Sensotbreite » verrin-
gert. Der Effekt ldsst sich durch den mit abnehmender Sensorbreite » zunehmenden Ein-

fluss der Formanisotropie auf das Magnetisierungsverhalten des Sensors erkliren. Dieser
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Anisotropiebeitrag dominiert fiir Sensorbreiten von » < 2 um das Magnetisierungsverhal-
ten der freien Schicht und damit die Sensitivitit § des Sensors. Sowohl die Feldverschie-
bung Hsnire als auch die Sensitivitit § konnen beide im Bereich 200 nm < » < 2 um in
einem um den Einfluss der Sensorbreite »w erweiterten Stoner-Wohlfarth Modell erklart
werden. Dies ermdglicht eine quantitative Vorhersage des Sensorverhaltens in Abhédngig-
keit seiner AuBBmal3e nach dem FIB Schneiden.

Die in der Arbeit hergestellten Sensoren erlauben durch den negativen Einfluss der gerin-
gen Sensorbreite w auf die Sensitivitit des Sensors und die hervorgerufene Feldverschie-
bung Hinife keine empfindliche Messung von Magnetfeldern und damit die Detektion von
Partikeln auf der sub-um Skala. Beide parasitiren Effekte kénnen zukinftig durch die
Verwendung von synthetischen Antiferromagneten sowohl fiir freie als auch gepinnte
Schicht reduziert werden, wodurch eine hohe Sensorempfindlichkeit selbst bei geringen
Sensordimensionen aufrecht erhalten werden kann [101]. Basierend darauf kénnen zu-
kiinftig Systeme entwickelt werden, die hohe Feldempfindlichkeit bei gleichzeitig hoher
Ortsauflosung erlauben und dadurch den direkten Nachweis von einzelnen sub-um gro-

Ben magnetischen Partikeln ermoglichen.
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3 Positionierung und Manipulation von magnetischen Par-
tikeln

3.1 Einleitung — Lab-On-Chip Manipulation von einzelnen
Partikeln

Nachdem im vorherigen Kapitel gezeigt wurde, dass GMR Sensoren lithographisch mik-
rostrukturiert und mittels FIB nanostrukturiert werden kénnen, muss die Frage adressiert
werden, wie einzelne Partikel gezielt zum Sensor transportiert werden konnen. Hierzu gibt
es im Bereich Lab-On-Chip zahlreiche etablierte Ansitze. Zum einen gibt es die M6glich-
keit, optische Pinzetten zur Manipulation von einzelnen Partikeln zu verwenden [102].
Grundlage dazu stellt ein fokussierter Laser dar, mittels dem transparente Partikel gezielt
manipuliert werden kénnen. Diese werden in der Nahe des Laserspots durch das Licht
bzw. dessen elektrisches Feld polarisiert und anschlieBend entlang dem Energiegradienten
hin zum Punkt hochster elektrischer Feldstirke, dem Laserfokus gezogen [103]. Diese
Manipulationstechnik ist weit etabliert und konnte ebenfalls fiir (teil)absorbierende Parti-
kel, wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, umgesetzt werden [104, 105]. Jedoch erge-
ben sich fur diese Art der Manipulation in Lab-On-Chip Systemen in biologischen An-
wendungen einige Nachteile. Zum einen kénnen sich die teil-absorbierenden Partikel
durch die starke Fokussierung des Lasers und die sich daraus ergebenden, extrem hohen
optischen Leistungsdichten im Bereich > 1MW /m? [100] stark erwirmen [104]. Weitet-
hin lassen sich optische Fallen zwar in Lab-On-Chip Systeme integrieren, in den meisten
Fillen sind jedoch komplexe optische Aufbauten, die mit hohen Kosten verbunden sind,
nétig [107]. Einen weiteren Nachteil stellt der geringe Grad an Spezifitit der optisch er-
zeugten Krifte dar [103], da sich auf die zum Partikel benachbarten, dielektrischen Berei-
che optisch erzeugte Krifte ergeben.

Eine zweite Moglichkeit der Manipulation stellt das Rasterkraftmikroskop dar. Dabei kon-
nen gezielt Biomolekdle an eine AFM Spitze angebunden werden, was es ermdglich, defi-
nierte Krifte > 10 pN auf einzelne Molekiile aufzubringen. Dies erlaubt beispielsweise
das Entfalten einzelner Makromolekiile, wodurch deren mechanisches Verhalten vermes-
sen und modelliert werden kann [108]. Eine Schwierigkeit bei solchen Experimenten be-
steht jedoch oft darin, die spezifische Bindung der AFM Spitze an das zu untersuchende
Molekill von einer unspezifischen Bindung der Spitze an die zugrundeliegende Substrat-
oberfliche zu unterscheiden und beide Einflusse zu trennen. Die Technologie lisst sich
weiterhin aufgrund der GroBle des AFM Aufbaus und der benotigten Peripherie nur
schwer fiir integrierte Lab-On-Chip-Systeme auf der pm Skala umsetzen und kommt da-
her eher fur spezialisierte Experimente in Frage.

Eine weitere, oft eingesetzte Alternative zu den bisher vorgestellten Verfahren stellt hier

die Manipulation mittels magnetischer Feldgradienten dar. Hierbei wird ausgenutzt, dass
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bei Vorhandensein eines (lokalen) Gradienten im Magnetfeld auf magnetische bzw. mag-
netisierbare Partikel eine Kraft ausgetibt wird. Abbildung 30 zeigt einige der Literatur ent-
nommene Beispiele fur bereits etablierte Konzepte zur magnetischen Manipulation in
Lab-On-Chip Systemen.
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Abbildung 30: Etablierte Konzepte zur Manipulation von magnetischen Partikeln in Lab-On-Chip Anwendung mittels
magnetischer Kraftwirkung. Der zur Kraftausiibung bendtigte Gradient im Magnetfeld wird mittels Permanentmag-
Z;z":;zt [109] (a)), lokal erzeugten Dominenwénden [110] (b)) oder mikrostrukturierten Leiterbahnen [111](c)) rea-
Im einfachsten Fall konnen Partikel mit makroskopischen Permanentmagneten [109] ma-
nipuliert werden. Abbildung 30a) zeigt ein Beispiel, bei dem an magnetische Partikel ge-
koppelte Immunozellen innerhalb eines mikro-strukturieren Kanals aus zwei Reservoiren
(links im Bild) gespeist werden kénnen, und mittels durch Permanentmagnete (,,Magnets®)
erzeugter Krifte lokal konzentriert werden kénnen. Anschlieend kénnen die so separier-
ten, gelabelten Zellen am Ausgang des Systems mittels Pippete (,,Micropipet) gezielt ent-
nommen werden. Solche Permanentmagnete konnen in unmittelbarer Nihe zur Magnet-
oberfliche bedingt durch die hohe Sattigungspolarisation Bs von bis zu 2.3 T hohe
Feldgradienten aufweisen, wodurch grofle Krifte auf die Partikel ausgetibt werden kon-
nen. Jedoch ist die Kraft in GréBe und Richtung bei solchen Systemen nur bedingt ein-
stellbar, da sie durch den festen Feldgradienten bei gegebenem Abstand der Partikel zur
Magnetoberfliche vorgegeben ist.

Eine weitere Moglichkeit stellt die Nutzung von mikro-skaligen, ferromagnetischen Ele-
menten zur Manipulation dar, deren Feldgradient sich ebenfalls mit einem externen Feld
tberlagern lasst. Beispielweise konnten Helseth et al. [112] zeigen, dass superparamagne-
tische Partikel vom Feldgradient einer in einer MEFM Spitze nukleierten magnetischen Do-
mine durch zusitzliche Uberlagerung eines externen Feldes abgestoBen und angezogen
werden kénnen. Weiterhin kénnen beispielsweise regelmilig angeordnete Ni Mikro-
Strukturen dazu genutzt werden, Partikel an vordefinierten Positionen zu immobilisieren
[113]. Abbildung 30b) zeigt ein Beispiel, bei dem eine ferromagnetische Zick-Zack-Struk-

tur verwendet wird, um ein regelmifBlig angeordnetes Muster in der Magnetisierung zu
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erzeugen. Die Uberginge zwischen den unterschiedlichen Magnetisierungsausrichtungen
dienen dabei als Quellen des Magnetfeldgradienten und somit einer attraktiven Kraft auf
die Partikel. Wird zusitzlich ein externes Magnetfeld tberlagert, kann das Partikel gezielt
an den Ecken der Struktur positioniert und entlang der Struktur bewegt werden [110] .
Eine flexiblere Art der Manipulation stellen Elektromagnete dar, da hier sowohl erzeugtes
Magnetfeld als auch Feldgradient durch Wahl der den Elektromagnet treibenden Strom-
stirke beeinflusst werden kénnen [114]. Dies kann u.a. dazu genutzt werden, um Partikel
auf Chipebene tiber groe Langenskalen (bis zu mehreren mm) zu transportieren [115].
Wird die Partikelposition wihrend der Manipulation in Echtzeit optisch detektiert, kann
diese als Regelgrof3e fiir den Elektromagnet verwendet werden. Dadurch lisst sich durch
eine dreidimensionale Anordnung von auf die Differenz von Soll- und Istposition des
Partikels geregelten Elektromagneten eine definierte, stabile Partikelposition in drei Di-
mensionen erreichen [116].

Im Bereich Lab-On-Chip wurden in den letzten Jahren vermehrt Methoden basierend auf
magnetischen Mikrostrukturen zur Positionierung und Manipulation von magnetischen
Partikeln entwickelt [117-119]. In unmittelbarer Nahe zu den Mikrostrukturen ergeben
sich hohe lokale Feldgradienten bzw. Krifte auf die Partikel. Eine Moglichkeit solche
Strukturen zu realisieren, stellt die Verwendung von mikrostrukturierten Leiterbahnen zur
Erzeugung der Feldgradienten dar. Dies lisst sich dazu nutzen, Partikel gezielt zur strom-
durchflossenen Leiterbahn zu transportieren und dort anzulagern [111, 120]. Ein Beispiel
hierfur ist in Abbildung 30c) gezeigt. Hierbei konnen unterschiedliche Leiterbahnsegment
einzeln mit Strom beaufschlagt werden. Die Partikel (als dunkle Punkte erkennbar) lagern
sich dabei am jeweils mit Strom beaufschlagten Leiterbahnsegment ab und kénnen
dadurch gezielt von aul3en nach innen transportiert und im Inneren konzentriert werden.
Die genaue Funktionsweise der mikro-skaligen Manipulationseinheit hingt dabei stark
von der stromdurchflossenen Geometrie der Mikrostruktur und der riumlichen Lage der
Partikel im Bezug zu dieser ab [121]. Wird beispielsweise ein Array aus einzeln adressier-
baren Leiterbahnen verwendet, lassen sich mit dieser Technik Partikel gezielt zwei-dimen-
sional auf der Substratoberfliche positionieren [122]. Fur mikro-skalige Ringstrukturen
lassen sich, je nach Abstand des Partikels zur Struktur und GréBe des stromdurchflosse-
nen Rings, Partikel entweder im Inneren der Ringstruktur oder auf der Leiterbahn selbst
positionieren [123]. Einen zusitzlichen Freiheitsgrad erhilt man durch Uberlagerung eines
externen, homogenen Feldes mit dem durch die Leiterbahn erzeugten Feldgradienten. Das
externe Feld dient zum einen dazu, die Kraft auf die Partikel zu verstirken, indem das
magnetische Moment des Partikels durch das externe Feld erh6ht wird [124]. Zusitzlich
lisst sich durch die Superposition aber auch die Kraftrichtung beeinflussen [121, 124, 125].
Dies kann dazu genutzt werden, gezielt bestimmte Positionen auf der Substratoberfliche
mit minimaler magnetischer Energie zur Positionierung einzelner Partikel zu definieren
[123, 126-128].
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In diesem Kapitel soll die magnetische Manipulation von einzelnen superparamagneti-
schen Partikeln mittels mikrostrukturierten Leiterbahnen untersucht werden. Es soll ins-
besondere die Frage adressiert werden, wie und wie prizise sich einzelne magnetische Par-
tikel im Rahmen eines Lab-On-Chip Szenario positionieren lassen.

Im ersten Teil des Kapitels wird auf die theoretischen Grundlagen eingegangen, die zum
Verstindnis der spiter gezeigten, experimentellen Ergebnisse ben6tigt werden. Neben der
zur Auswertung der Daten verwendeten Methoden werden die theoretischen Grundlagen
zur elektrochemischen Wechselwirkung der Partikel mit IThrer Umgebung und die Modelle
zur Interpretation von thermisch induzierter Partikelfluktuation in flissiger Umgebung
eingefihrt.

Um ein grundlegendes Verstindnis fiir die On-Chip Manipulation mittels mikro-struktu-
rierter Leiterbahnen zu gewinnen, wird anschlieSend allgemein die Kraft auf ein Einzel-
partikel bei Vorhandensein eines durch die Leiterbahn erzeugten Feldgradienten adres-
siert. Hierbei wird zunichst auf die Uberlagerung eines externen Magnetfeldes zum durch
den mikrostrukturierten Leiter erzeugten, stark inhomogenen Magnetfeld(gradienten) ein-
gegangen. Die Kraft auf ein superparamagnetisches Partikel wird fiir verschiedene Aus-
richtungen des externen Feldes beztiglich des Leiterbahnfeldes berechnet und aus den Ex-
gebnissen wird eine fir die Lab-On-Chip Anwendung optimale Konfiguration der beiden
Felder abgeleitet. AnschlieBend werden fir diese Feldkonfiguration Experimente zur Ma-
nipulation von Einzelpartikeln gezeigt, die die Vorhersagen aus der Berechnung bestati-
gen. Aus den experimentellen Erkenntnissen zur Manipulation von Einzelpartikeln lassen
sich der verwendeten Technik zugrundeliegende Limitierungen aufzeigen, die sich im Ein-
klang mit den Vorhersagen aus der Modellierung der Energie- und Kriftelandschaft be-
schreiben lassen. Basierend auf der Uberlagerung eines externen Feldes zum Ieiterbahn-
feld ldsst sich eine magnetische Falle konstruieren, die die Positionierung von
Einzelpartikeln mit einer Genauigkeit < 1 pm erlaubt. Die Vermessung von Trajektorien
von in der Falle gefangenen Partikeln erlaubt eine mikro-rheometrische Vermessung der
den Partikel umgebenden Flissigkeit. Die aus den Fluktuationsdaten der Partikel extra-
hierten Diffusionskonstanten der Partikel in flissiger Umgebung werden im Rahmen eines
Modells berechnet, das die Nihe der Partikel zur Substratoberfliche mit einbezieht und
mit den experimentellen Daten verglichen. Zusitzlich erlaubt die Messung der Langzeit-
fluktuation eine Bestimmung der Fallenstirken woraus aus dem Abgleich der experimen-
tellen Daten mit numerischer Berechnung der Kriftelandschaft das magnetische Moment
eines einzelnen gefangenen Partikels mit einer Genauigkeit von ca. 10% bestimmt werden
kann.

Im letzten Teil des Kapitels wird ein in der Falle gefangenes Partikelpaar untersucht. Die
experimentell beobachteten Trajektorien des Paars lassen sich unter Berticksichtigung der
magnetischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung der Partikel untereinander erkliaren. Aus ei-
nem einfachen, eindimensionalen Kriftegleichgewicht lasst sich das mittlere magnetische

Moment des Partikelpaars bestimmen. Die Ergebnisse sind sowohl in gutem Einklang mit
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tir die verwendeten Partikel aus der Literatur bekannten Werten als auch mit den Ergeb-
nissen aus den Einzelpartikelmessungen. Teile dieses Kapitels wurden im Vorfeld in Pub-
likationen vorveroffentlicht [31, 32].

3.2 Grundlagen

3.2.1 Einzelpartikel-Tracking

Um die Bewegung einzelner oder mehrerer Partikel messtechnisch zu erfassen, muss die
Partikelposition aus dem aufgezeichneten Bildmaterial extrahiert werden. Dies kann mit-
tels Particle-Tracking Algorithmen erfolgen, die es erlauben, die Position eines Partikels in
zwei oder drei Dimensionen aus Videodaten mit hoher Genauigkeit zu extrahieren. Solche
Algorithmen koénnen prinzipiell die Position der Partikel im Sub-Pixel Bereich auflsen
und erlauben somit die Bestimmung der Schwerpunktsposition mit einer Genauigkeit
deutlich unterhalb des Beugungslimits. Die in Matlab® umgesetzten Algorithmen zur De-
tektion der Partikelposition aus den aufgezeichneten Videodaten sowie die graphische
Oberfliche zur einfachen Bedienung wurden in grof3en Teilen von Florian Ostermaier im
Rahmen seiner Masterarbeit entwickelt [129]. Eine Diskussion zur Genauigkeit der De-
tektion befindet sich im Anhang der Arbeit. Im Folgenden wird, wie in Abbildung 31

gezeigt, exemplarisch das Vorgehen zur Bestimmung der Partikelposition erlautert.

2d Detektion Referenz B

Video (72 nm/px)
Frame 1

Detektion Partikel

Cluster
f‘> Kalibrationsdatei

4)

Abbildung 31: Schema zum Particle-Tracking: 1) Videoaufnahme mit 25 fps bei einer Auflésung von ~ 72 nm/px. 2)
Detektion der Ringgeometrie liber runde Referenzmarkierungen (a)) oder Gedtzte Lochstruktur (b)). 3) Detektion
eines oder mehrerer Partikel. 4) Schreiben der Referenz- und Partikelpositionen in videospezifische Kalibrationsda-
tel.

3.2.2 SCHEMA zur DETEKTION VON PARTIKEL UND FALLENSTRUKTUR

1) Laden der Videodaten und manuelles Festlegen der Partikelposition (hier P1 und P2)

fur das erste Frame des Videos.
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2) Festlegen der Referenz-Fallenkoordination durch Detektion der vier Referenz-
strukturen (a)) oder des gedtzten Lochs (b)). Beide Elemente sind in den Abbildungen
jeweils als rote Kreise schematisch hervorgehoben. Im Fall a) ist der Mittelwert der
Schwerpunktspositionen aller vier Referenzstrukturen gleich dem Mittelpunkt der

Ringstruktur.

3) Detektieren der Positionen der Partikel im Inneren der Struktur. Die Positionen
sind als rote Kreise hervorgehoben. Die Punkte zwei und drei werden wihrend der De-

tektion fiir jedes Frame wiederholt.

4) Speichern der Positionen der Referenzstrukturen sowie der Partikel fiir das erste
Frame in einer Kalibrationsdatei. Video und Kalibrationsdatei werden zur Verarbeitung
des kompletten Videos auf einen zentralen Rechner (Cluster, 5)) weitergeleitet, der das

parallelisierte Verarbeiten von mehreren Videos erlaubt.

In den hier vorgestellten Experimenten wurden zwei verschiedene Typen von magneti-
schen Partikeln der Firma Invitrogen (Dynabead® M280 und Dynabead® MyOne) ein-
gesetzt. Exemplarisch sind REM Aufnahmen beider Partikelsorten in Abbildung 32 ge-

zeigt.

Abbildung 32: Rasterelektronenmikroskop Aufnahme von aufeinen Si Trdger abgeschiedenen Dynabead M-280 a)
und Dynabead MyOne Partikeln b). Beide Partikelsorten sind aus Fe304 Primdrteilchen in einer Polystyrolmatrix
eingebettet, wie in c) fiir MyOne Partikel zu sehen.

Die Partikel bestehen auf einem ,,Container aus einer Polystyrol-Matrix, in den superpa-
ramagnetische Eisenoxid (Fe2O3 + Fe3Oy) Partikel eingebettet sind, die ca. 8 nm Durch-
messer aufweisen. Die Polystyrol-Matrix hat bei M280 Partikeln einen Durchmesser von
2.8 pm und bei den MyOne Partikeln 1.05 um. Wie in den REM Aufnahmen zu sehen,
weisen die Dynabead® Partikel eine homogene Verteilung bzgl. der GréB3e des Polysty-
rolcontainers auf. Der Hersteller gibt hierfiir einen Variationskoeffizient C1” (als Verhalt-
nis von Standardabweichung und arithmetischem Mittelwerts des Durchmessers des Po-
lystyrol-Containers) von C17 < 3% fir M280 und C1” < 5% fiir MyOne an. Um die
kolloidale Stabilitit in wissrigen Umgebungen gewihrleisten zu kénnen sind die Partikel

mit einer Proteinschicht aus Streptavidin funktionalisiert. Diese Schicht gewihrtleistet eine
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Oberflichenladung der Partikel in der Flissigkeit, die zur AbstoBung der Partikel unterei-
nander fihrt und eine Agglomeration der Partikel verhindert. Zudem kann die Streptda-
vidin Schicht zur weiteren Funktionalisierung der Partikel zur spezifischen Immobilisie-
rung auf der Chipoberfliche benutzt werden. In Kombination mit der haufig benutzten
Streptavidin-Biotin Kopplung lassen sich bspw. DNA [130] oder Zellen [20] spezifisch an

die Partikeloberfliche binden und somit manipulieren.
3.2.3 DVLO Wechselwirkung Partikel-Partikel und Partikel-Substratoberflache

Befinden sich Kolloide in flissiger Umgebung so ergeben sich zwischen den Teilchen
selbst und zwischen den Teilchen und der Substratoberfliche elektro-statische Wechsel-
wirkungen, die sich durch die DLVO Theorie (nach Derjaguin, Landau, Verwey und
Overbeek) beschreiben lassen. Schematisch ist die Kriftebilanz in Abbildung 33a) darge-
stellt. Zum einen spielt die Van-der-Waals Wechselwirkung (Fyaw) eine Rolle, die zur An-
ziehung der Teilchen untereinander und der Teilchen in Richtung Substratoberfliche
tihrt. Weiterhin kénnen sich die Partikel in der Flissigkeit an der Oberfliche aufladen,
was zur elektro-statischen Wechselwirkung zwischen den Partikeln und der Substratober-
fliche sowie der Partikel untereinander (Fe) fuhrt. Bei vorhandener Oberflichenladung
tihrt dies zur AbstoBung der Partikel untereinander. Fir die Wechselwirkung der Partikel
mit der Substratoberfliche muss zusitzlich die Ladung der Oberfliche bekannt sein. Die
Kraft zwischen Partikeln und Oberfliche kann entweder repulsiver Natur (bei gleichem
Vorzeichen der Oberflichenladung der Partikel und der Oberfliche des Substrats) oder
attraktiv (bei ungleichem Vorzeichen) sein. Quantitativ beschrieben wird der Effekt durch
das sogenannte Zeta Potential (&) (siche auch Abbildung 33b)). Im Folgenden werden die
zur DLVO Wechselwirkung beitragenden Krafte genauer erlautert.

® o © O “@ . b)

geladene Partikeloberflache (negativ)

® ® e festgebundene%nen
-ﬁ schwach gebundene lonen
® @ / o
o e © ®
® : @
Nernst Potential
@

0 Abstand von der Partikeloberflache

Abbildung 33: Schematische Skizze zur [llustration der relevanten, auf die Partikel wirkenden Krdfte in der Nihe der
Grenzfliche Substrat/Elektrolyt in a) und Skizze zur Definition des § Potentials an der Oberfliche eines Partikels im
Elektrolytin b).
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3.2.4 Zeta Potential

Die elektrostatische Wechselwirkung zwischen Oberfliche und Partikeln, sowie zwischen
den Partikeln selbst ist durch das sogenannte Zeta Potential der Oberfliche (&) und der
Partikel (&) gegeben. Das Zeta-Potential ergibt sich dabei dutch Aufladung der Partikel
bzw. der Oberfliche in flissiger Umgebung, wie schematisch in Abbildung 33b) gezeigt.

Dabei lagern sich Ionen aus dem Elektrolyt an der Oberfliche des Partikels an. Bei gerin-
gen Abstinden der Ionen zum Partikel werden die Ionen stark von der Partikeloberfliche
angezogen, was zu einer fest gebundenen Schicht aus Ionen, der sogenannten Helmholtz-
Doppelschicht, fithrt. Hin zu gré3eren Abstinden sind die Ionen schwicher an das Parti-
kel gebunden, was als diffuse Schicht bezeichnet wird. Die Ionenkonzentration verringert
sich dabei mit zunehmendem Abstand vom Partikel. Die Schicht aus schwach gebundenen
Tonen weist dabei eine charakteristische Dicke auf, die als Debeye-Lange Ap bezeichnet
wird. Diese gibt an, auf welcher Lingenskala die an den Partikel angelagerte Ionenwolke

das Partikel elektrisch von der Umgebung abschirmt und berechnet sich nach [131]:

(18)

Hier ist Na die Avagadro-Zahl, sowie I die Ionenkonzentration des Elektrolyten (in mol/1)
sowie & die relative Dielektrizititskonstante des den Partikel umgebenden Elektrolyten.
Das Zeta-Potential wird nun als Potential an der Grenzfliche der Nernst-Schicht zur dif-
tusiven Schicht gegentiber dem Nullpotential bei sehr grolen Abstinden zum Partikel
definiert. Das Potential kann dadurch nicht direkt gemessen werden und wird meist tiber
elektrokinetische Messungen (beispielsweise mittels Laser Doppler Velocimetry) be-
stimmt. Bei einem gegebenen Zeta-Potential §,, des Partikels und & der Oberfliache ergibt
sich bei gleichem Vorzeichen der Zeta-Potentiale eine von der Oberfliche abstoBende
Kraft Feauf das Partikel, fir die gilt [131, 132]:

_ 2TCET,
Bl AD(l — exp(—Z)lD_lh))

[28, & exp(—2Ap ™ R) + (62 + &2) exp(—22p " "h)] (19)

Fel

3.2.5 Van-der-Waals Wechselwirkung

Die Van-der-Waals Wechselwirkung beschreibt eine rein anziehende Wechselwirkung
zwischen Partikel und Oberfliche, die ihre Ursache in der induzierten Dipol-Dipol-Wech-
selwirkung hat. Fur ein Partikel mit Radius 7, das sich im Abstand h zur Substratobertla-
che befindet kann sie analytisch angegeben werden [133]. Man erhalt:
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Arp
20
14h 20

)

Fpaw =
6h*(1 +

Hierbei stellt A die Hamaker-Konstante und A,..; die Retardationslinge mit typischen
Werten von A ~ AT = -4.14-102 ] @ T = 300 K [134] und A,.o; = 100 nm [131] dar.

3.2.6 Statistische Modellierung der Partikelfluktuation im Zeitbereich

Die Bewegung eines sphirischen Partikels mit Radius 7, und Masse 72, im Zeitbereich unter
Einfluss von thermischer Fluktuation in einem harmonischen Fallenpotential wird tber
die stochastische Bewegungsgleichung beschrieben. Wasser, das als Arbeitsmedium fiir
alle gezeigten Experimente eingesetzt wurde, wird dazu als Newtonsche Flissigkeit mit
zeit- und scherratenunabhingiger Viskositit betrachtet. Fur die geringen Geschwindigkei-
ten der Partikel mit » < 100 pm/s ergeben sich fiir Wasser mit p = 1000 kg/m? bei einer
Viskositit von 7 = 0.95 mPas Reynoldzahlen von Re < vrrp/7 = 1.47-104 fiir die M-280
Partikel (7, = 1.4 pm) und Re < 0.58-10- fur die MyOne Partikel (7, = 0.5 um), weshalb die
Stromung der Flissigkeit um die Partikel als laminar angenommen werden kann. Die ein-
dimensionale Bewegungsgleichung eines Partikels berechnet sich aus der Summation aller
auf das Partikel wirkenden Krifte und ergibt sich unter den oben genannten Randbedin-

gungen zu:

0%x(t ox(t
T(Z)mp + 6mnr, % + kx = F (t) (21)

Hierbet stellt 7 die Viskositit der den Partikel umgebenden Flussigkeit sowie £ die soge-
nannte Fallenstiarke dar, die die Proportionalitit zwischen Auslenkung x des Partikels und
der auf das Partikel wirkenden, riickstellenden Kraft der Falle beschreibt. Fi(t) beschreibt
die sogenannte Langevin-Kraft, die durch die St6Be des Partikels mit den Molekiilen in
der Flussigkeit bei endlicher Temperatur T'verursacht wird und daher stochastischer Natur
ist. Aus diesem Grund kann fiir die Positionsvariable x(t) keine direkte Losung angegeben
werden. Soll die Partikelfluktuation quantitativ beschrieben werden, wird tblicherweise
ein statistisches Zeitmittel, das sogenannte Mean-Square-Displacement (MSD) aus expe-
rimentell bestimmten Partikeltrajektorien ermittelt. Das MSD beschreibt anschaulich die
von einem Teilchen bezogen auf einen beliebigen Startzeitpunkt # innerhalb der Trajek-
torie zu einem Zeitpunkt # + T Uberstrichener Fliche des Partikels und wird aus der Parti-
keltrajektorie x(7) bestimmt. Misst man zeitdiskrete Trajektorien (x(4),y(#)) mit Positions-
werten zu den diskretisierten Zeitpunkten # = f,4,5,...,4,4+1,...,. erthalt man das MSD
tir beide Dimensionen aus Bildung des Zeitmittelwerts [135]:
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_ 1 N—-tf

MSD, (1) = mz'=o (xj(t+1t) —x (t)? (22)
1 N-tf

MSD, (1) = mz=o (@ + 1) — 3, (t))? (23)

Hierbei stellt fdie Aufnahmefrequenz der Videodaten (25 fps) dar.

Das fur eine Brown’sche Bewegung erwartete Zeitverhalten des MSD innerhalb eines als
harmonisch angenommenen Fallenpotentials hingt dabei von der Zeit 7, der Viskositit 7
der fliissigen Umgebung, der GréBe des Partikels 7, und der Fallenstirke & ab. Ublicher-
weise werden drei Zeitbereiche in 7 unterschieden, die schematisch in Abbildung 34 dar-

gestellt sind.

ballistische Bewegung diffusive Bewegung magnetische Falle

EM

1/

v

| | »
| | -

T, T, Zeitskala t

Abbildung 34: Unterteilung der Partikelbewegung in der Falle mit harmonischem Fallenpotential in drei charakteris-
tische Zeitfenster.

Fir sehr kurze Zeiten 7 << 7, (gelb dargestellter Bereich in Abbildung 34 findet eine Be-
wegung des Partikels ohne St6B3e mit den umgebenden Fliissigkeitsmolekiilen statt. Diese
Bewegung wird daher als ballistisch bezeichnet. Fir das MSD gilt hier MSD ~ 7 [126].
Die Zeitkonstante 7, ergibt sich dabei fir Partikel mit einer Massendichte p gemal3 [120]

zu:

. =_P (24)

Fur die verwendeten Partikel ergibt sich fir n = 0.95 mPas (Wasser bei T = 300 K) eine
Zeitkonstante von T, = 610 ns fiir M-280 Partikel (0 = 1400 kg/m®) und T, = 104 ns
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fiir MyOne Partikel (p = 1700 kg/m?). Die spiter bei der Messung beobachtbaren Zeiten
befinden sich, bedingt durch die Aufnahmefrequenz /= 25 Hz der verwendeten Kamera
bei 7 = 40 ms, weswegen der ballistische Bereich der Partikelbewegung messtechnisch
nicht erfasst werden kann. Ein erster, auf Auswertung von Fluktuationstrajektorien ba-
sierter Nachweis der Existenz des ballistischen Bereichs konnte aufgrund der beschriebe-
nen kurzen Zeitskalen erstmals 2011 mittels in optischen Fallen gefangener Nanopartikel
gefithrt werden [1306]. Betrachtet man groflere Zeitskalen (griiner Bereich in Abbildung
34) wird die Kinetik des Partikels von St6Ben mit den Flissigkeitsmolekiilen dominiert.
Es ergibt sich eine Trajektorie, die als ,,Random-Walk® bezeichnet wird. In diesem Fall
wurde bereits 1905 bzw. 1906 durch A. Einstein [128] bzw. M. Smoluchowski [129] un-
abhingig voneinander ein direkter, linearer Zusammenhang des MSD(t) von der Zeit t

vorhergesagt. Hierbei ergibt sich:

MSD,(t) = MSD, (t) = 2Dt = 3’;‘%1 (25)
Die Konstante D wird aufgrund der in diesem Zeitfenster beobachtbaren, freien Diffusion
der Teilchen als Diffusionskonstante bezeichnet. Aus dem in Gleichung (25) gegebenen
Zusammenhang lisst sich bei gegebener PartikelgroBe und Temperatur die Viskositat 7
der Partikelumgebung berechnen, was im weiteren Verlauf der Arbeit vertieft wird. Der
lineare Zusammenhang zwischen MSD und Zeit 7 gilt dabei nur fiir Zeiten 7 << z, wobei
. die charakteristische Fallenzeit bezeichnet und sich berechnet zu [137]:

(26)
6mn,

T = 2

Fur typische, mit der gezeigten Falle erreichbare Fallenstitken von £=1— 10 fN/um (M-
280) und 0.1 — 1 fN/um (MyOne) betrigt diese Zeit 7 = 2.6 s — 26 s (M-280) bzw. 7 =
10 — 100 s MyOne). Fir Zeiten 7 >> 7 nahert sich das MSD einem stationdrem Wert an,
der durch die thermische Energie ksT und die Fallenstirke £ festgelegt ist. Man erhilt
nach [138] :
(27)
2kgT 2kgT

und MSD,,(t - o) =
X ky

MSD, (1t » ) =

Aus dem in Gleichung (27) gegebenem Zusammenhang lisst sich die Fallenstirke £ aus
dem ermittelten MSD Verlauf extrahieren. Eine alternative Methode zur Bestimmung von
kx und Ay ergibt sich aus der Vermessung der Positionsstatistik des Partikels fiir Zeiten 7
>> 7, Trigt man die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten p(x) und p(y) des Partikels um das

Energieminimum am Ort (x-xv,)-)0) auf, ergibt sich eine gauB3férmige Verteilung fiir beide
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Aufenthaltswahrscheinlichkeiten. Man erhalt entsprechend [139]:

p(x) ~ e_(x%o)z (28)
p() ~ =) (29)

oxund oy bezeichnen dabei die Standardabweichungen der beiden Gauverteilungen. Setzt
man das Aquipartitionstheorem voraus, nach dem auf jeden Fluktuationsfreiheitsgrad die
Energie 0.54p7T entfillt, so ergibt sich ein direkter Zusammenhang zwischen der Stan-
dardabweichung oy, 0y der Aufenthaltswahrscheinlichkeiten und der Fallenstirken Ax,4y.
Diese ergeben sich nach [139] zu:

kgT kT
kx == ? und ky == ? (30)

Vergleicht man Gleichung (27) und Gleichung (30) besteht eine direkte Bezichung zwi-
schen den Werten fiur das MSD(T >> 7;) und den Standardabweichungen der gaul3ver-
teilten Aufenthaltswahrscheinlichkeiten. Durch Gleichsetzen von Gleichung (27) und
Gleichung (30) erhilt man folgende Zusammenhinge:

MSD,(t » ) = 202 (31)

MSD,(t » ) = 20} (32)

3.3 Manipulation mittels mikro-strukturierter Leiterbahnen
und homogenen Feldern

In dieser Arbeit soll zuniachst der Einfluss eines durch eine mikrostruktutierte Leiterbahn
erzeugten Magnetfeldgradienten in Kombination mit zusitzlichen, homogenen Magnet-
feldern auf ein superparamagnetisches Partikel untersucht werden. Hierzu werden ver-
schiedene, gezielt ausgewihlte Kombinationen von Leiterbahnmagetfeld und externem
Feld zunichst qualitativ und anschlieBend quantitativ miteinander verglichen, um die fir
die umzusetzende L.ab-On-Chip Anwendung optimale Konfiguration aus beiden Feldern
abzuleiten.
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3.3.1 Magnetische Charakterisierung der verwendeten Dynabead Partikel

Fir die Anwendung von superparamagnetischen Partikeln muss deren Magnetisierungs-
verhalten bekannt sein. Fur die Arbeit kamen superparamagnetische Partikel der Firma
Invitrogen mit Durchmesser von 2.8 um (Dynabeads ® M-280) und 1 pm (Dynabeads ®
MyOne) zum Einsatz, deren quasistatische Magnetisierungskurven in Abbildung 35 ge-
zeigt sind. In beiden Fillen wurden die Partikel vor der Messung in der PBS Losung auf
den Wafer abgeschieden und anschlieBend bei 90 °C an Luft getrocknet, so dass sich eine
feste Schicht aus den Partikeln auf der Waferoberoberfliche ausbildet. Dies verhindert,
dass sich die Partikel wihrend der quasistatischen Messung durch Wechselwirkung unter-

einander umlagern kénnen.
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Abbildung 35: Quasistatische VSM Messungen der in der Arbeit verwendeten Dynabead Partikel. Die Messungen in
a) und b) zeigen die Magnetisierungskurven fiir hohe Felder von M-280 und MyOne Partikel, wihrend c) und d) bei
geringer Feldamplitude < 200 Oe vermessen wurden. Die roten Pfeile markieren die Abweichung von tatséchlicher
m-H Kurve zur linearen Extrapolation bei einem Feld von H =175 Oe.

Die VSM Messungen in a) und b) zeigen fiir den hohen Feldbereich ein dhnliches Verhal-
ten der superparamagnetischen Partikel. Die unterschiedlichen Momente in Sittigung sind
auf unterschiedliche Absolutmengen an magnetischem Material auf beiden Proben zu-
ruckzufihren. Fir Felder H > 1000 Oe (100 mT) sind beide Proben niherungsweise
gesittigt sind. Dies stellt somit die obere Grenze der zur Manipulation sinnvoll nutzbaren
externen Felder dar. Bei hoheren Feldern erfolgt keine weitere, signifikante Erh6hung des
magnetischen Moments der Partikel und somit der Kraft auf die Partikel. Im Bereich ge-
ringer externer Felder H < 200 Oe (siche Abbildung c¢) und d)) ergeben sich fir beide
Partikelsorten Unterschiede in den Magnetisierungskurven. Wihrend die M-280 Partikel
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ab Feldern H > 55 Oe um ca. 10% vom linearen -H Verhalten (gestrichelte, rote Linie)
abweichen, zeigen die MyOne Partikel dieselbe Abweichung erst ab Feldern von H > 90
Oe. In [140] wurde die GroBe der primiren Eisenoxid Partikel in beiden Partikelsorten
mittels Rontgendiffraktometrie und magnetischer Charakterisierung (SQUID Messungen)
untersucht. Die Messungen ergaben einen fur MyOne Partikel mit 7.7 nm mittlerem
Durchmesser geringere Grofie im Vergleich zu den 8.1 nm groBen Primirteilchen in den
M-280 Partikeln. Legt man die Langevin-Beschreibung entsprechend Gleichung (7) zu-
grunde kann der groBere, lineare Aussteuerungsbereich der MyOne Partikel dadurch er-
klirt werden. Zusitzlich weisen die MyOne Partikel einen mit 11.8 Gew% gegentiiber den
M-280 Partikeln mit 25.5 Gew% hoheren Eisengehalt [140] und dadurch eine hohere
Dichte an Eisenoxid Primirpartikeln auf. Dies fiithrt zu unterschiedlich starker Dipol-Di-
pol-Wechselwirkung der Primirpartikel in den M-280 und MyOne Partikeln, was den Un-
terschied im 7(H) Verlauf erkliaren kann [141].

3.3.2 Ableitung von magnetischer Energie und magnetischer Kraft auf superpa-
ramagnetische Partikel bei Verwendung von mikro-strukturierten Leiter-
bahnen und homogenen Feldern

Fir superparamagnetische Partikel und fir gentigend kleine Magnetfelder B (vgl. Abbil-

dung 35) kann das magnetische Moment eines superparamagnetischen Partikels durch

m XvV

" beschrleben werden, wobel y die dimensionslose Volumensuszeptibilitat, 1~
0
das Volumen des Partikels und B das auf das Partikel einwirkende Magnetfeld ist. Die

magnetische Kraft ergibt sich im statischen Fall bei Vorhandensein eines Feldgradienten

VB # 0 nach den Ausfihrungen in [7] zu:

Fag = —VE = (- V)B —M—(B 7B = XLv(B B) = |7|B|2 (33)

Die zur Berechnung angenommene Leiterbahngeometrie ist schematisch in Abbildung
36a) dargestellt. Um die auf ein superparamagnetisches Partikel wirkende Kraft durch ei-
nen Leiter quantitativ zu berechnen, muss der Verlauf des Magnetfeldes §leiter =
Bieiter x€x + Bieiter,y 53, + Beiter,z€; in Nihe der Leiterbahn berechnet werden. Bei un-
endlicher Ausdehnung des Leiters in y-Richtung, entlang der ein Konstantstrom [ flie3t,
sowie einer Dicke h und einer Breite » des Leiters, lassen sich die resultierenden Feldkom-
ponenten durch Anwendung des Biot-Savartschen Gesetz als Integration aller Feldbei-
trige Uber den Leiterbahnquerschnitt berechnen [142]. Man erhilt unter Verwendung fur

die Komponenten Bieiterx und Bieiter,, Komponenten des Magnetfelds :
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v
Iy (h? + 22h) p [z
Bleiter,x(X. z) = Ahw [p in (1 + ZJZT + 2(z + h)atan (Z T h) — 2z atan (E) o
’ p=Y4x
Iy D2 p? z+h z z
Bieiter,z(%,2) = i zln (1 + (E) ) —(Z+nin(1+ GrE) 2p atan( » ) — atan (;) .
p=-5+x

Durch die unendliche Ausdehnung des Leiters in y-Richtung ergibt sich keine Magnetfeld-
komponente in y Richtung. Abbildung 36 zeigt die Auspriagung der berechneten Feld-

komponenten in der Nihe der Leiterbahn.
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Abbildung 36: Schematische Skizze zur Berechnung des Feldes einer in y-Richtung unendlich ausgedehnten Leiter-
bahn mit Hohe h und Breite w (a)). Magnetfeldveriauf der z-Komponente Bleiter,z (b)) und der x-Komponente Bieiter.x
in (c)) in der Nihe einer Leiterbahn fiir h = 200 nm und w = 5 um. Der Strom I betrdgt 100 mA. Der Leiterquer-
schnitt ist durch das rot eingezeichnete Rechteck skizziert.

Die Magnetfeldkomponente Biier,. weist entsprechend der Berechnung Feldmaxima an
den linken und rechten Seitenflichen der Leiterbahn auf und verlduft symmetrisch zur x-
Achse und antisymmetrisch zur -Achse. Die maximal erzeugten Felder an den Kanten
belaufen sich fiir I = 100 mA auf Biciter,, ® £15 mT und nehmen mit zunehmendem Ab-
stand von der Leiterbahn ab. Die Komponente Bexx weist fir I = 100 mA ein maximales
Feld von ca. Biciterx ® £12 mT direkt an der Ober- und Unterkante der Leiterbahn auf.

Der Verlauf ist hierbei symmetrisch zur z-Achse und antisymmetrisch zur x-Achse. Wird
ein zusitzliches, homogenes Feld §ext = Bext,xé)x + +Bext,yé)y + Bext,zé)z eingepragt,
ergibt sich das in Gleichung (33) einzusetzende Magnetfeld aus der Uberlagerung von
homogenem Feld und Magnetfeld der Leiterbahn zu B = Eext + §1eiter. Fur das externe
Magnetfeld werden zur Berechnung der Energie- und Kriftelandschaft nur die Kompo-
nenten Bexix und Bex, berlicksichtigt, da der Leiter selbst kein Feld bzw. Feldgradienten
entlang der y-Richtung erzeugt und sich somit kein Einfluss einer Komponente Beyt .y

ergibt. Fiir die resultierende Kraft auf ein superparamagnetisches Partikel bei Uberlage-

rung eines homogenen Feldes zum Leiterbahnfeld ergibt sich demnach:
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xvV

=~ v|B|? =
Bl =5 -

— 2 g 2
V(|Bleiter| + 2Bleiter,xBextf,x + 2Bleiter,zBext,z + |Bext| ) (36)

Abbildung 37 zeigt die Energie- und Kriftelandschaften in unmittelbarer Nihe der

—

Leiterbahn fur verschiedene Konfigurationen des externen Feldes B, bei einem
Stromfluss von I = 60 mA. Die Ergebnisse sind zum einfacheren Verstindnis nur

fir den Halbraum H = (x,3 | x> 0) gezeigt.
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Abbildung 37: Energielandschaft (in Graustufen entsprechend Skala rechts) und Kriéfte (Pfeildarstellung) auf ein
superparamagnetisches Partikel in der Umgebung der Leiterbahn. Die Kraftpfeile wurden jeweils aufihre Linge nor-
miert. Die Annahmen der Berechnung betragen [ = 60 mA, rp = 1.4 um und yv» = 0.7. Die Konfiguration des extern
angelegten Feldes ist in den Abbildungen angegeben.

Wird kein externes Feld angelegt (Abbildung 37a)) zeigt die resultierende Energieland-
schaft minimale Energie direkt an den Kanten der Leiterbahn (rot markiert). Dies fihrt
dazu, dass sich das Partikel unabhingig von seiner Ausgangsposition an den Kanten der
Leiterbahn anlagert. Dieses Verhalten ist unabhingig von der gewahlten Stromrichtung
durch die Leiterbahn, da das Partikel nur vom Feld der Leiterbahn aufmagnetisiert wird,
was zur rein anziechenden Kraft auf das Partikel fihrt. Wird ein externes Feld angelegt, so
wird das Partikel zusitzlich zum Leiterbahnfeld Biciter durch das externe Feld aufmagneti-
siert, was gemil (36) zu einer Anderung der Krifte- und Energielandschaft fiihrt. Fiir
externes Magnetfeld in positive x-Richtung (Abbildung 37b)) wird fiir die gezeigte Halb-
ebene zusitzlich eine durch den zweiten Term in Runden Klammern in Gleichung (36)
gegebene Kraft induziert. Dies fihrt zu einer zusitzlichen, anziechenden Kraftkomponente

durch die Leiterbahn. Das Energieminimum befindet sich fiir diesen Fall auf der Oberseite
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der Leiterbahn. Wird ein externes Magnetfeld wie in Abbildung 37¢) in negative x-Rich-
tung angelegt, so erfihrt das Partikel eine von der Leiterbahnoberseite abstoBende Kraft.
Das Energieminimum befindet sich fir diesen Fall auf der Unterseite der Leiterbahn (hier
nicht zu sehen). Da die Bewegung des Partikels aber durch das Substrat bei ¢ = 0 nach
unten begrenzt ist, kann lediglich eine AbstoBung parallel zur Oberfliche erfolgen. Wird
ein Magnetfeld in positive -Richtung angelegt (Abbildung 37d)) ergibt sich analog zu ne-
gativen Feldern in x-Richtung eine abstoBende Kraft auf das Partikel, die fiir ein Partikel
nahe der Substratoberfliche annihernd in x-Richtung ausgerichtet ist. Ein negatives Feld
Bext. (Abbildung 37e)) fuhrt hingegen zur Anziehung des Partikels hin zur rechten Leiter-
bahnkante. Diese berechneten Ergebnisse zeigen, dass durch das Anlegen eines zusitzli-
chen, externen Feldes die Energielandschaft und Kriftelandschaft in der Umgebung der
Leiterbahn geindert werden kann und neben einer reinen Anziehung durch Uberlagerung
des externen Feldes auch abstoBende Krifte auf das Partikel erzielt werden kénnen. Die
optimale Feldkonfiguration zur Verwendung fir Lab-On-Chip Manipulation kann aber
nur durch einen quantitativen Vergleich aller gezeigten Fille beziiglich der fir die Anwen-

dung relevanten Kraftkomponenten erfolgen, was im Folgenden vorgestellt wird.
3.3.3 Auswahl der optimalen Feldkonfiguration — Quantitativer Vergleich

In der Lab-On-Chip Anwendung soll ein einzelnes Partikel gezielt hin zur aktiven Sensor-
fliche transportiert werden. Bedingt durch die Mikrostrukturierung von Sensor- und Ak-
toreinheit befinden sich beide Einheiten auf der Substratoberfliche in einer Hohenebene
bzgl. der z-Koordinate. Fir die Manipulation spielt also im Wesentlichen die in-plane
Kraftkomponente in Fi eine Rolle, da durch diese das Partikel parallel zur Substratober-
fliche gefithrt werden kann. Zuniachst wird die Abhingigkeit der Kraft Fi fur einen gege-
benen Strom von I = 60 mA und variables Bext,, in Abbildung 38 betrachtet. Die Ergeb-
nisse sind unter Annahme einer Bewegung des Partikels parallel zur Oberfliche fir zo =
const. = 1.4 um (entspricht einem M-280 Partikel in direktem Kontakt mit der Substrat-
oberfliche) berechnet. Die Berechnung erfolgt zunichst fir Abstinde x > 10 um. Eine
Betrachtung der Krifte fir geringere Abstinde, fiir die die Ausdehnung des Partikels ge-
geniiber dem Abstand des Partikels zur Leiterbahn nicht mehr vernachlissigt werden

kann, erfolgt in einem spiteren Teil der Arbeit.
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Variables externes Magnetfeld, fester Strom | = 60 mA
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Abbildung 38: In-Plane Kraft Fy auf ein superparamagnetisches Partikel mit rp = 1.4 um und = 0.7 in Abhdngigkeit
vom Abstand x zur Leiterbahnmitte (bei x = 0, z = 100 nm) fiir einen konstanten Strom von I = 60 mA durch die
Leiterbahn. Die Kréfte wurden fiir einen konstanten Abstand zo = 1.4 um berechnet. Die Konfiguration des externen
Feldes Bextz (a)) und Bexcx (b)) ist in den Abbildungen angegeben.

Fur Bexiy 7 0, Bexex = 0 () ergibt sich fiir die berechneten Fille fiir alle Bex, > 0 eine
abstoflende Kraft (Fy > 0), sowie eine anziehende Kraft (Fx < 0) fiir negative Bext.. In bei-
den Fillen steigt die Kraft mit steigendem, externem Magnetfeld Bex.. Die anziehende
Kraft fillt fur betragsgleiches Bext,, groBer als die abstof3ende Kraft aus (vgl. bspw. griine
und blaue Kurve in a) fir | Bex,| = 2 mT). Dieser Effekt lasst sich durch Betrachten von
Gleichung (36) verstehen. Die Gesamtkraft I ergibt sich aus der Summe der reinen An-
ziehung durch den Leiter (erster Summand in runden Klammern) und der Uberlagerung
von der Magnetfeldkomponente des Leiters Bieiter,, und externem Feld Bex:, (dritter Sum-
mand in Klammern). Fur Bew,, < 0 wirken beide Teilkrifte anziehend, wihrend fur Bex,, >
0 die rein anziehende Kraft der Leiterbahn der abstoBenden Kraft durch Uberlagerung
des externen Feldes entgegenwirkt und diese verringert. Ohne angelegtes Feld Bext,. (ge-
strichelte Kurve) nimmt die Kraft Fk gegentiber den Fillen Bexr, # 0 mit zunehmendem
Abstand x zur Leiterbahn schneller ab. Dies liegt daran, dass die rein anziehende Kraft
ohne externes Feld entsprechend Gleichung (36) proportional zum Gradient des Be-
tragsquadrats des (mit zunehmendem Abstand geringer werdendem) Leiterbahnfelds Biei-
er,z ist, wihrend bei Ubetlagerung von Bex. der additive Anteil (3. Summand in Gleichung
(36)) nur linear vom Gradient von Biciter,, abhidngt, was zu einer schwicheren Ortsabshin-
gigkeit der Kraftkomponente F(x) fihrt.

Im Fall Bexex 7 0, Bexe,z = 0 (b)) ergeben sich im Vergleich zu den in a) gezeigten Ergebnis-
sen fiir dieselben Feldstirken geringere Krifte Fyauf das Partikel. Wihrend sich fir Bexix
> 0 rein anziehende Krifte ergeben (Fy < 0), stellt sich die Situation fir Bexx < 0 kom-
plizierter dar. Fur Bexx < 0 ergibt sich fiir ein geringes Feld von Bextx = -2 mT (blaue Linie
in b) ebenfalls eine anziechende Kraft. Dies liegt daran, dass die durch das externe Feld
hervorgerufene AbstoBung fur geringes Bexex (2. Term in Gleichung (36)) kleiner als die
rein durch den Leiter gegebene Anziehung (1. Term in Gleichung (36)) ist, was in Summe
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zu einer Anziehung des Partikels (Fx < 0) fuhrt. Fir groflere, negative Felder Beyx Uber-
wiegt der abstoBende Anteil aus Uberlagerung der Felder, was insgesamt zur Absto3ung
(Fx > 0) des Partikels fihrt. Neben dem externen Feld kann alternativ der Strom durch
die Leiterbahn in Betrag und Richtung variiert werden. Dies ist insbesondere dann sinn-
voll, wenn das externe Feld beispielsweise durch die Nutzung eines Permanentmagneten
zur Erzeugung von Bex: vorgegeben ist. Die Ergebnisse fiir Fy(I,Bex: = const.) sind in Ab-
bildung 39 dargestellt.

Variabler Strom, festes Magnetfeld

41 a) Abhangigi(eitl 1t b) | Albhangiglkeitl
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Abbildung 39: In-Plane Kraft Fy auf ein superparamagnetisches Partikel mit rp = 1.4 um und x= 0.7 in Abhdngigkeit
vom Abstand x zur Leiterbahnmitte (bei x = 0, z = 100 nm) fiir ein konstantes Magnetfeld von Bext: = 5 mT (a)) und
Bextx =-5mT (b)). Die Kréfte wurden fiir einen konstanten Abstand zo = 1.4 um berechnet. Der zur Rechnung be-
nutzte Strom durch die Leiterbahn [ ist in den jeweiligen Abbildungen angegeben.

Im Fall Bex, = const. = 5 mT (a)) ergibt sich fir I > 0 eine abstoBende Kraft, die mit
zunehmendem Strom zunimmt. Fir I < 0 ergibt sich eine anziehende Kraft, die im Ver-
gleich zur abstoBBenden Kraft fir denselben Betrag des Stroms (vergleiche beispielsweise.
violette und schwarze Kurve in a) fir |I| = 120 mA) gréBer ausfillt. Wird kein Strom in
den Leiter eingeprigt (gestrichelte Linie) ist die Kraft Fx = 0, da der durch die Leiterbahn
erzeugte Feldgradient Null wird und nur ein homogenes Magnetfeld auf das Partikel ein-
wirkt. Fir ein Feld Bextx = const. = -5 mT (b)) ist die Kraft Fk fir die betrachteten Stréme
I > 0 abstoflend, wahrend sich die Situation fiir I < 0 komplizierter darstellt. Wird ein
geringer negativer Strom (I = - 40 mA, blaue Kurve in b)) eingeprigt, ergibt sich eine
geringe, absto3ende Kraft. Fir groflere, negative Stréme wirkt die Kraft Fy hingegen an-
ziehend auf das Partikel. Dies liegt daran, dass fir grof3ere negative Strome der rein durch
den Leiter gegebene, anziehende Teil (1. Summand in Gleichung (36)) groBer als der
abstoBende Teil aus Uberlagerung des Feldes Bexex mit dem Leiterbahnfeld Bieiterx (2. Sum-
mand in Gleichung (36)) ist, was netto zur Anzichung des Partikels mit Fy < 0 fithrt.
Zusammengefasst lisst sich aussagen, dass durch zusitzliches Anlegen eines externen Fel-
des die horizontale Kraft Fy im betrachteten Abstandsbereich sowohl in Betrag als auch
Richtung beeinflusst werden kann. Die Krifte fallen im direkten Vergleich fiir Bext = Bext

groBer als im Fall Bexe = Bexex aus. Dies flihrt dazu, dass flr eine vorgegebene Kraft auf das
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Partikel und gegebenem Strom [ ein geringeres Feld Bex, im Vergleich zu Bexix benotigt
wird. Dieser Umstand erlaubt bei Verwendung von Elektromagneten oder Luftspulen zur
Erzeugung der externen Felder eine bei Verwendung von Best = Bext, gegeniiber Bexe =
Bexix einfachere, technische Realisierung. Fir die Krafterzeugung Fx > 0 ergibt sich eine
obere Grenze fiir den Strom I durch den Umstand dass bei hohen Strémen die rein an-
ziehende Kraft des Leiters die abstoBende Kraft durch die Uberlagerung der externen Fel-
der dominiert. Dies tritt im Fall von angelegtem Feld Bexix schon fiir deutlich geringere
Stréme I im Vergleich zu Bey, auf, was den Bereich fir nutzbaren Strom und somit die
erzielbare Kraft Fi bei Verwendung von Bexix gegentiber Bex, mehr einschrinkt. Unab-
hingig von den erzielbaren Kriften F. muss bedacht werden, dass sich in Kombination
mit mikro-strukturierten GMR Sensoren zur lokalen Detektion der Partikel eine eventuell
unerwinschte Wechselwirkung des Sensors mit dem externen Feld ergibt. Der Sensor re-
agiert dabei bedingt durch seinen Aufbau aus magnetischen Diinnschichten bei Feldern
senkrecht zur Schichtebene (hier gleichbedeutend mit Bext = Bext,;) unempfindlicher im
Vergleich zum Feldern parallel zur Schichtebene (Bext = Bextx). Diese fiir Bext = Bext,, ge-
ringere Wechselwirkung mit dem Sensor in Kombination mit dem breiteren Spektrum an
erzielbaren Kriften legt die Wahl eines externen Feldes senkrecht zur Schichtebene (Bex:
= Bext;,) fir die On-Chip-Manipulation von superparamagnetischen Partikeln nahe, wes-

halb fir alle folgenden Experimente diese Feldkonfiguration umgesetzt wurde.

3.3.4 Experimentelle Verifikation der Partikelmanipulation

Wie die Modellrechnungen zeigen, lasst sich unter Anwendung eines externen, additiven
Feldes eine absto3ende Kraft durch die Leiterbahn auf das Partikel erzielen. Um dies zu
tberprifen wurde eine Manipulationsstruktur herstellt, mittels der die in den Berechnun-
gen vorhergesagte, optimale Konfiguration von Strom und externem Feld experimentell
umgesetzt werden kann. Dieses ist Abbildung 40 gezeigt. Zunichst wurde analog zu den
in Kapitel 3 beschriebenen Lithographieschritten eine mikrostrukturierte Leiterbahn mit
einer Schichtfolge aus 20 nm Mo und 180 nm Au (h = 200 nm) und einer Breite von » =
5 um erzeugt, die in Abbildung 40a) dargestellt ist. Die Struktur wurde auf einem Si Wafer
abgeschieden, auf den zuvor mittels chemischer Gasphasenabscheidung (PECT/D) eine
300 nm dicke SiO2 Schicht abgeschieden wurde, um die Leiterbahn elektrisch vom Si
Substrat zu trennen. Um das externe, homogene Feld zu erzeugen, wurde eine Helmholtz-
Spule konstruiert, die sich im verwendeten optischen Mikroskop-Aufbau (Olympus
BXo060) integrieren lisst. Die Helmholtzspule (Abbildung 40d)) ermoglicht im Gegensatz
zur Verwendung von Permanentmagneten eine variable Einstellung sowohl von Richtung
als auch Betrag des externen Felds. Das Setup eignet sich in dieser Konfiguration fiir
Langzeitexperimente (mit Messzeiten von mehreren Stunden) mit Strémen bis zu I = 100

mA und Bex, bis zu 7 mT. Um Partikel in flissiger Umgebung messen zu kénnen wurde
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tir alle Langzeitversuche (mit Messzeiten > 10 min) in den Aufbau ein mit Polymethyl-
methacrylat (PMMA, ugs. Plexiglas®) abgedecktes Flissigkeitsreservoir aus Polydime-
thylsiloxan (PDMS) integriert, das schematisch in Abbildung 40b) im Querschnitt
dargestellt ist. Das Reservoir kann durch einen Messinghalter von oben gegen die die Mik-
rostruktur tragende Leiterplatine gepresst werden und verhindert dadurch ein Austrock-
nen der Flussigkeit bei Langzeitversuchen und die eventuell durch das Verdunsten der

Flussigkeit auftretenden Strémungen der die Partikel umgebenden Flissigkeit.
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Abbildung 40: Lichtmikroskopaufnahme der verwendeten mikrostrukturierten Leiterbahn in a). Der Stromfluss
durch die Leiterbahn ist exemplarisch eingezeichnet. Die schematische Querschnittszeichnung ist entlang der gestri-
chelten Linie dargestellt. In b) ist eine schematische Darstellung der PDMS Probenkammer gezeigt. In c) ist der kom-
plette Messaufbau aus Manipulationsstruktur, Platine, Fliissigkeitsreservoir und Helmholtzspule gezeigt. Abbildung
d) zeigt die Integration des Aufbaus in das optische Mikroskop.

In einem ersten Experiment wurde die Kraftwirkung auf ein Dynabead® M-280 Partikel
experimentell untersucht. Dabei wurde bei einem festen Feld von Bex, = 5 mT und einem
Stromfluss von |I| =57 mA die Richtung des Stroms zu festen Zeitpunkten gedndert. In
Abbildung 41 ist der zeitliche Verlauf der Partikelbewegung fiir die zwei verschiedenen
Stromrichtungen gezeigt. In Abbildung 41a) ergibt sich durch einen negativen Strom in y-
Richtung in Verbindung mit einem positiven Feld in z-Richtung im Einklang mit den Exr-
gebnissen aus Abbildung 39a) eine anziehende Kraft Fx < 0 auf der rechten Seite der Lei-
terbahn, wodurch sich das Partikel in Richtung der Leiterbahn bewegt. Die Geschwindig-
keit des Partikels ist auf der beobachteten Zeitskala aufgrund der groBen, durch die
Viskositit der fliissigen Umgebung hervorgerufenen Diampfung in erster Ndherung direkt
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proportional zur Kraft auf das Partikel [143]. Aus diesen Grund kann kann aus der Mes-
sung gefolgert werden, dass es sich bei der Anziehung des Partikels um eine beschleunigte
Bewegung handelt, da sich das Partikel wihrend des Zeitraums # = 1600 ms — 4000 ms
deutlich weniger weit als im nahezu gleichen Zeitraum von #= 4000 ms — 7600 ms bewegt.
Dies entspricht ebenfalls den nach Abbildung 39a) erwarteten Ergebnissen, da demnach
die Kraft F\ und somit die Geschwindigkeit 2 des Partikels mit abnehmendem Abstand
des Partikels zur Leiterbahn zunehmen. Abbildung 41b) zeigt die Situation bei Umkehrung
der Stromrichtung durch die Leiterbahn zum Zeitpunkt # = 0. Durch das Umpolen des
Stroms erfahrt der Partikel, gemidl3 Abbildung 39a) eine von der Leiterbahn absto3ende
Kraft Fx > 0. Diese nimmt mit gro3er werdendem Abstand zur Leiterbahn ab, was erklart,
dass das Partikel innerhalb der ersten 2409 ms eine grof3ere Strecke zurticklegt als inner-
halb derselben Zeitspanne von # = 2409 ms bis # = 4809 ms. Das selbe Verhalten des
Partikels lisst sich bei Anderung des externen Feldes Bex., unter Verwendung eines kon-
stanten Stroms [ durch die Leiterbahn beobachten. Fir externes Feld Bex, = 4.4 mT wird,
wie in Abbildung 41c) gezeigt, das Partikel von der Leiterbahn angezogen, wihrend sich
fir Bext, = -4.4 mT entsprechend Abbildung 41d) eine AbstoBung des Partikels von der
Leiterbahn ergibt. Die beobachtete Absto3ung und Anziehung des Partikels ist somit kon-
sistent zu den Vorhersagen aus der Berechnung der Kraft F,in Abhingigkeit des Stroms
I'und des externen Feldes Bey,, wie weiter oben vorgestellt. Wird kein externes Feld an-
gelegt (hier nicht gezeigt), werden die Partikel hin zur Leiterbahn transportiert lagern sich
dort an. AnschlieBend kann die Position nicht mehr geindert werden und das Partikel

nicht mehr frei tiber die Substratoberfliche bewegt werden.

Anziehung Abstol3ung Anziehung Abstol3ung

t =800 ms t =800 ms

t=1600 ms t=1600 ms
N4 t=7600 ms t=2400 ms t=2400 ms

Abbildung 41: Mikroskopische Aufnahmen wihrend der Bewegung eines einzelnen M-280 Partikels bei Beaufschia-
gung eines Stromes von I = 57 mA (a)) und I = -57 mA (b)) durch den Leiter links in den Abbildungen. Das externe
Magnetfeld wurde wéhrend der Messung konstant auf Bext = Bextz = 5 mT gesetzt. Die Partikelbewegung bei Ande-
rung des externen Feldes Bex:: fiir konstanten Manipulationsstrom ist in c) fiir Bex.z = 4.4 mT und in d) fiir Bextz = -
4.4 mT gezeigt. Die Zeitpunkte, zu denen die Bilder aufgenommen wurden, sowie die Stromrichtung fiir [ und die
Richtung von Bex:: ist in den jeweiligen Bildern fiir t = 0 angegeben.
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3.4 Limitierungen bei der Manipulation mittels mikro-
strukturierter Leiterbahnen

Die Ergebnisse zeigen, dass sich durch die Uberlagerung eines geeigneten externen Mag-
netfeldes zusitzliche Moglichkeiten fiir die Konfiguration der auf die Partikel wirkende in-
plane Kraft Fs ergeben. Jedoch kommt es, wie im Folgenden gezeigt wird, unter gewissen
Konfigurationen von Strom I, externem Feld Bex, sowie dem initialen Ort des Partikels

bei Zuschalten des Stroms zu Einschrinkungen bei der Manipulierbarkeit.
3.4.1 Auslenkung des Partikels vertikal zur Substratebene

Abbildung 42 zeigt die AbstoBung eines M-280 Partikels unter einer dem in Abbildung 41
gezeigten Experiment dhnlichen Konfiguration von externem Feld Bey, und Strom 1. Im
Unterschied zum vorherig gezeigten Experiment befindet sich das Partikel zum Einschalt-
zeitpunkt # = 0 des Stroms entsprechend Abbildung 42a) im Abstand von nur wenigen

um zur Leiterbahn.

t=1200 ms

—

t =2000 ms

Abbildung 42: Mikroskopische Aufnahme (jewelils links) der Anhebung eines M-280 Partikels, das durch die Leiter-
bahn abgestofSen wird. Der Strom durch die Leiterbahn (rechts in den Mikroskopaufnahmen) ist I = 55 mA und das
externe Magnetfeld ist Bext = Bextz = 5 mT. Der Strom [ wird bei t = 0 eingeschaltet. Die Abbildungen rechts der Mik-
roskopaufnahmen zeigen schematisch die jeweilige Partikelposition zu den verschiedenen Zeitpunkten.

Das Partikel wird zunichst bei #= 0 direkt nach dem Einschalten des Stroms [ wie vorher
gezeigt von der Leiterbahn abgestof3en. Wihrend der Bewegung verlisst das Partikel den
Bereich der Schirfentiefe des Mikroskops, was ab #= 1200 ms in Abbildung 42c) in einer
immer stirker zunehmenden Unschirfe des Partikels resultiert. Da die Bewegung des Par-
tikels nach unten bei g = 0 durch die Substratoberfliche eingeschrinkt ist bedeutet dies,

dass das Partikel im Unterschied zu den in Abbildung 41 dargestellten Ergebnissen zu-

68



Positioniernung und Manzpulation von magnetischen Partikeln

satzlich durch eine Kraft F,> 0 in z-Richtung angehoben wird, welche qualitativ in Ab-
bildung 37d) vor allem fiir geringe Abstinde des Partikels zur Leiterbahn zu sehen ist. Fir
Zeiten ¢+ >> 2000 ms verschwindet das Partikel aus dem vertikalen Fokusbereich und die
Bewegung lasst sich nicht mehr nachvollziehen. Wird der Strom abgeschaltet, sinkt das
Partikel aufgrund seiner im Vergleich zur flissigen Umgebung gréBeren Massendichte
wieder auf die Substratoberfliche ab (hier nicht gezeigt). Um das gezeigte Verhalten ge-
nauer zu verstehen, muss die Vertikalkraft quantitativ betrachtet werden. Abbildung 43
zeigt I, in Abhingigkeit der Partikelposition (x;3).

z=0.1um 2r x=15um |
z=14pm | __ x =20 ym
21000 —z=4pm 1 = X =30 um
& S —— X =40 um
I:I_', 100 £ Lb 0 —
L == N S ®
< ol v
1 a)' L L L -2 bl) 1 1 I ]
20 40 60 80 100 0 10 20 30 40

Abstand x (um) Abstand z (um)
Abbildung 43: Berechnete vertikale Kraftkomponente F; in Abhdngigkeit vom Abstand x zur Leiterbahn fiir festes z

(a)) und F; in Abhédngigkeit des Abstands z fiir festes x (b)). Die Berechnung wurde entsprechend Gleichung (33) fiir
einen Strom von I = 55 mA, Bextz =5 mT, x=0.7 und rp= 1.4 um durchgefiihrt. Die braune, gestrichelte Linie ent-
spricht der bei einer Partikelmassedichte von pp, = 1.4 g/cm? [140] berechneten Netto-Gewichtkraft des Partikels
(Fe-Fa = 45 fN) in Wasser mit einer Dichte von pw = 1 g/cm? Die Kurve in a) fiir z = 0.1 um entsprecht einer Kraft
von F; = 0 und ist in der logarithmischen Darstellung nicht zu sehen.

Abbildung 43a) zeigt die auf das Partikel wirkende Kraft F, in Abhingigkeit des Abstands
x zur Mitte der Leiterbahn fiir verschiedene Hohen z. Fir alle betrachteten Positionen z
fallt die Kraft mit zunehmendem Abstand x zur Leiterbahn stark ab. Fur einen Abstand
von g =1.4 um, was dem direkten Kontakt des Partikels mit der Oberfliche des Substrats
entspricht ergibt sich bis zu Abstinden von x ~ 38 um eine Kraft F,, die groB3er ist als die
in negative -Richtung wirkende Auftriebskraft FG-F4 = 45 fN. In diesem Fall wird das
Partikel zusitzlich zur Abstof3ung parallel zur Substratoberfliche in positive 3-Richtung
angehoben. Fur groBere Abstande g des Partikels erhoht sich im betrachteten Bereich bei
festem Abstand x zunichst die Vertikalkraft F, Dieser Umstand fihrt dazu, dass der Ab-
stand x, an dem sich die abstoBende Kraft und die Auftriebskraft auf das Partikel gerade
autheben hin zu gréfleren Werten fir x verschoben wird. Dies hat zur Folge, dass das
Partikel trotz immer gréBer werdendem Abstand x weiter angehoben wird, was sich mit
den gezeigten experimentellen Befunden deckt. Fur einen nominellen Abstand von g =
100 nm (schwarze Kurve in Abbildung 43a)) ergibt sich eine Kraft I, = 0, weshalb diese
in der logarithmischen Darstellung nicht zu sehen ist. Abbildung 43b) zeigt die Abhangig-
keit der berechneten vertikalen Kraftkomponente F, von der Position g bei jeweils festen
horizontalen Abstinden x zur Leiterbahn. Bei einem festen horizontalen Abstand (bspw.
x = 15 pm, blau) nimmt die Kraft I, zundchst mit steigendem Abstand g zu um ab einem

bestimmten Abstand g wieder abzunehmen. Dieses Verhalten kann aus der Uberlagerung
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zweier Effekte verstanden werden. Fur 3 < x/2 nimmt zunichst die z-Komponente des
Leiterbahnfeldes und damit die 3-Komponente des Feldgradienten, respektive die Kraft
F,, mit steigendem Abstand g zu. Zum anderen erhSht sich bei steigendem g der Gesamt-

abstand 7 = 1/ x2% + z? des Partikels zur Leiterbahn, was das Leiterbahnfeld und die 3
Komponente des Feldgradienten verringert. In Kombination fiithrt dies zu einer maxima-
len Kraft Fy(x,3) fur g = x/2, die fur g > x/2 wieder geringer wird. Die berechneten
Befunde lassen sich gut mit den in den Experimenten gewonnen Erkenntnissen vereinba-
ren. Wird das Partikel, wie in Abbildung 43 gezeigt, angehoben, erhéht sich dadurch zu-
nichst die Kraft F,, was das Partikel weiter ansteigen ldsst. Da gleichzeitig eine horizontale,
abstoflende Bewegung in positive x-Richtung stattfindet, vergrofert sich wihrend der Be-
wegung gemill Abbildung 43b) der Wert g, ab dem das Partikel, aufgrund F, < Fg-Fa
nicht mehr angehoben wird. Die beiden Effekte fihren dazu, dass das Partikel analog zu
den in Abbildung 42 gezeigten Ergebnissen bei grofler werdender Entfernung zunichst
nicht wieder absinkt sondern weiter ansteigt und fiir die Manipulation verloren geht. Ab-
bildung 43b) zeigt weiterhin, dass sich fir ¢ < 0.7 um negative Krifte F, ergeben. Dies
kann dadurch erklirt werden, dass die Kraft IF, auf das Partikel stets absto3ender Natur
ist, was fur negative ybedeutet, dass das Partikel von der Leiterbahn nach unten gesto3en
wird. Dieser Umstand wird in den im Folgenden gezeigten Experimenten dazu eingesetzt,

das Abheben des Partikels wihrend der Manipulation reproduzierbar zu verhindern.

3.4.2 Manipulation in unmittelbarer Ndahe zur Leiterbahn
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S 0.5

i £3 s -

2 z > s

Tol ——— B2 IR e 15 2
- 2 Ko 2 2

Fosi, ) 5 R 2 )

() Position x (Lm) e °

-4 0 2
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Abbildung 44: a) Mikroskopische Aufnahmen der Partikelbewegung fiir einen Strom von [ = 31 mA (wird bei t = 0
zugeschaltet) und ein externes Feld von Bext: =5 mT gezeigt. In b) ist schematisch die Trajektorie des Partikels fiir
die in a) gezeigte Bildserie dargestellt. In c) ist das Modell zur Berechnung der Kraft in unmittelbarer Nihe zur Lei-
terbahn dargestellt. Bezug d) zeigt die berechnete Energielandschaft entsprechend der rechts gegebenen Farbskala
sowie die Kréftelandschaft (als Pfeile mit normierter Linge). Der Halbkreis rechts symbolisiert das Partikel zum
Zeitpunkt t = 0. Der mikrostrukturierte Leiter ist in der Abbildung als gelbes Rechteck markiert.
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In Abbildung 44a) ist die Manipulation eines M-280 Partikel in direkter Nahe zur Leiter-
bahn (Abstand des Partikels zur Leiterbahn ~ GroB3e des Partikel) gezeigt. Der Strom I =
31 mA durch die Leiterbahn wird zum Zeitpunkt # = 0 bei einem externen Feld von Bext,.
= 5 mT zugeschaltet. Direkt nach Einschalten des Stroms wird das Partikel gemal3 den
vorher gezeigten Ergebnissen zunichst von der Leiterbahn nach rechts oben abgestof3en.
AnschlieBend bewegt es sich, wie in Abbildung 44b) schematisch gezeigt, in die entgegen-
gesetzte Richtung tber die Leiterbahn und lagert sich bei #= 280 ms am linken Rand der
Leiterbahn wieder an. Andert man nun die Stromrichtung bzw. die Richtung des externen
Feldes Bex. erneut (hier nicht dargestellt), wandert das Partikel direkt auf die gegentiber-
liegende Seite der Leiterbahn, ohne sich von dieser vorher zu entfernen. Dieses Verhalten
kann verstanden werden, indem man die Energie- und Kriftelandschaft in unmittelbarer
Nihe der Leiterbahn im Bereich der beiden Leiterbahnkanten zum Einschaltzeitpunkt des
Stroms [ betrachtet. Da sich der Abstand des Partikels zur Leiterbahn in derselben Gr6-
Benordnung wie die GréBe des Partikels befindet, kann das Partikel zur Berechnung der
Kraft nicht mehr als punktférmig betrachtet werden. Die Kraft muss deshalb tber das
gesamte Partikelvolumen bestimmt werden. Die Methode, die dazu angewendet wurde, ist
schematisch in Abbildung 44c) dargestellt. Hierzu wird das M-280 Partikel aus » = 300
zufillig im Partikelvolumen verteilten Primarpartikeln (als blaue Punkte in Abbildung c)

dargestellt) zusammengesetzt und die Krifte, die auf die einzelnen Primirpartikel wirken,

berechnet und anschlieBend zu einer Netto-Kraft F (x,z) aufsummiert. Abbildung 44d)

zeigt sowohl die Energielandschaft in unmittelbarer Nahe zur Leiterbahn sowie iiberlagert

die Kraft F (x, z) auf das M-280 Partikel (als auf die Linge normierte Pfeile). Die Berech-
nung zeigt, dass das Partikel, insofern es sich in einem geringen Abstand zur Leiterbahn-
kante auf der rechten Seite der Leiterbahnkante befindet, wie im Experiment beobachtet,
zunichst angehoben und abgestoflen wird und in einer Héhe von wenigen um oberhalb
der Leiterbahn eine anziehende Kraft hin zur linken Leiterbahnkante erfahrt, wo es sich
im Energieminimum anlagert. Das Partikel ldsst sich anschlieend nicht mehr frei mani-
pulieren, da je nach Richtung des Stroms oder externen Felds nur noch zwet stabile Posi-
tionen an den Kanten der Leiterbahn eingenommen werden konnen. Dieser Umstand
muss bei der Konstruktion eines Mikro-Aktors zur Positionierung von einzelnen Partikeln
berticksichtigt werden.

Weiterhin konnte in allen Experimenten beobachtet werden, dass vor allem bei der Nut-
zung von hohen Manipulationsstrémen (I > 10 mA) Partikel, die sich an direkt an der
Leiterbahnkante angelagert hatten, nach einer gewissen Zeit selbst durch Umkehr des Ma-
nipulationsstroms oder externen Feldes nicht mehr bewegt werden konnten und an der
Leiterbahnkante hafteten. Eine mégliche Ursache hierfur kann die Erwidrmung der Parti-
kel durch die Abwarme der Manipulationsleiterbahn bei hoher Strombelastung sein. Diese
kann aufgrund der fir die Partikel umgebenden Streptavidin Hiille niedrigen Denaturie-

rungstemperatur von ~ 75 °C in wissrigen Medien [144] zur Zerstérung der Streptavidin
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Hulle fihren, was die elektrostatische Wechselwirkung (siche DLVO Krifte) und damit
die Bindung der Partikel an die Oberfliche dndern kann.

3.5 Konzepte zur Manipulation und Positionierung von su-
perparamagnetischen Einzelpartikeln

Die bisher gezeigten Ergebnisse erlauben jeweils unter gewissen Voraussetzungen die Ab-
stoBung und die Anziechung von Einzelpartikeln an eine mikro-strukturierte Leiterbahn.
Eine gewtinschte Positionierung von Partikeln erfordert jedoch ein genau definiertes Mi-
nimum in der magnetischen Energie in zwei bzw. drei Raumdimensionen, was sich bei
Verwendung eines linearen Leiters nicht realisieren lasst. In der Arbeit wurden, basierend
auf den bisher gezeigten Erkenntnissen, zwei Mikrostrukturen entwickelt, mit denen sich
eine Positionierung von Einzelpartikeln erzielen lisst. Diese werden im Folgenden vorge-

stellt und diskutiert.
3.5.1 Magnetische Ringfalle — Einzelpartikel

Eine moglichst einfach aufgebaute Struktur zur Positionierung von Einzelpartikeln kann
mittels der in Abbildung 45 dargestellten Leiterbahn-Mikrostruktur erzielt werden. Dabei
wurde zunichst wie skizziert ein photolithographisch vordefiniertes Loch mit einer Tiefe
von h = 2.5 um durch Reaktives Ionenitzen (RIE) aus einem Si Substrat mit (100) Ori-
entierung herausgeitzt. AnschlieBend wurde eine 300 nm dicke Schicht aus SiO2 mittels
PECVD abgeschieden, die die Si Oberfliche elektrisch passiviert. Im letzten Schritt wurde
die stromfithrende Leiterbahn-Mikrostruktur, die schematisch in Abbildung 45a) darge-
stellt ist, bestehend aus einem Schichtstapel Mo[20 nm]/Au[180 nm] oder Ta[20
nm]|/Au[180 nm] durch RF-Sputtern (Mo/Au) oder DC-Sputtern (Ta/Au) abgeschieden.
Der Leiter selbst bildet eine Ringanordnung mit insgesamt vier Zuleitungen. Alle Struktu-
ren enthalten zusatzlich vier scheibenférmige Markierungen (zu sehen in Abbildung 45b))
mit einem Durchmesser von 10 um, die symmetrisch um den Mittelpunkt des durch die
Leiterbahn beschriebenen Kreises angeordnet sind und im selben Prozessschritt wie die
stromfihrende Struktur aufgebracht werden. Diese dienen fir die Auswertung der Parti-
kelposition als Referenzpunkte zur Bestimmung der Partikelposition relativ zur Manipu-

lationsstruktut.
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.5 um

-3.5

Abbildung 45: Schematische Darstellung der magnetischen Ringfalle (a)). In b) ist eine optische Abbildung der rea-
len Mikrostruktur gezeigt. Die vier Scheiben im Inneren der Struktur werden als Referenzpositionen benutzt. Das
gedtzte Loch mit kreisformiger Grundfliche liegt innerhalb des schwarzen Kreises, der die Atzkante markiert. Abbil-
dung c) zeigt eine mittels Profilometer (Bruker DektakXT®) erstellte Hohenverteilungskarte der Struktur entspre-
chend der rechts angegebenen Héhenskala.

3.5.2 Berechnung und Modellierung der Energielandschaft der Ringfalle

Fir die genaue Vorhersage des Partikelverhaltens muss die Energie- und Kriftelandschaft
tir die verwendeten, superparamagnetischen Partikel im Inneren der Struktur berechnet
werden. Fir die Ringanordnung existiert im Vergleich zur unendlich ausgedehnten Leiter-
bahn keine geschlossene, analytische Losung der Magnetfeldlandschaft im gesamten
Raum, weshalb das Magnetfeld numerisch bestimmt werden muss. Hierbei kann entweder
mittels Finite-Elemente-Methode auf Grundlage der lokalen Losung der Maxwell-Glei-
chungen vorgegangen werden, oder das Feld aus dem Biot-Savartschen Gesetz ermittelt
werden. Fur die Arbeit wurde aufgrund der einfacheren Implementierbarkeit die zweite
Methode gewihlt. Zur Berechnung der Energielandschaft innerhalb der Leiterschleife
werden zunichst die von den einzelnen Bestandteilen der Leiterschleife (Ring und Zulei-
tungen) erzeugten Magnetfeldkomponenten (Bx,By,B;) berechnet. AnschlieBend kann die
Energie des Partikels und die auf das Partikel ausgetibte Kraft analog zum linearen Leiter
mittels Gleichung (33) bestimmt werden. Exemplarische Ergebnisse sind fiir eine typi-
sche, experimentelle Konfigurationen von Strom I = 25 mA und externem Feld Bex,, =
5.5 mT in Abbildung 46 gezeigt.
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Abbildung 46: Berechnete Energielandschaft im Inneren der Manipulationsstruktur. Die Berechnung wurde fiir ei-
nen Strom von I = 25 mA und ein extern angelegtes Feld von Bex,z = 0 mT (a) sowie Bex;z = 5.5 mT (b)) durchge-
fiihrt. Fiir die Partikel wurde rp = 1.4 um, y = 0.75 und zp = -1.4 um verwendet.
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Die Berechnung zeigt, dass sich ohne ein angelegtes externes Magnetfeld (Bexi, = 0)
(Abbildung 46a)) ein Energiemaximum im Zentrum der Leiterschleife ergibt, wobei die
Energie unabhingig von der betrachteten Richtung mit groler werdender Entfernung
vom Zentrum der Leiterschleife bei (x,y) = (0,0) hin zur Leiterbahn abnimmt. Obwohl im
Mittelpunkt der Leiterschleife nominell keine Krifte auf das Partikel wirken, kann das
Partikel dort entsprechend den gezeigten Ergebnissen nicht langzeitstabil positioniert wet-
den, da jede Auslenkung des Partikels von (x,y) = (0,0) (beispielsweise verursacht durch
thermische Fluktuation oder Konvektion der Flissigkeit) dazu fiihrt, dass das Partikel zum
nichstgelegenen Leiterbahnabschnitt hingezogen wird und sich dort anlagert. Die Struktur
erlaubt damit in dieser Konfiguration keine definierte Positionierung des Partikels, da die
genaue Position, an dem sich das Partikel an die Leiterbahn anlagert von seiner Initialpo-
sition abhangt. Wird ein externes Feld von Bex, = 5.5 mT angelegt, dndert sich die Ener-
gielandschaft. Es ergibt sich ein Energieminimum, das durch die symmetrische Struktur
des Rings in der Mitte bei (x,)) = (0,0) liegt. Dies bedeutet, dass ein Partikel, das sich im
Inneren der Ringstruktur befindet, unabhingig von seiner Initialposition in die Mitte der
Ringstruktur wandert und dort im Energieminimum fixiert wird. Da die Energiedifferenz
vom Mittelpunkt der Struktur beziiglich der weiter aul3en gelegenen Bereiche in der Nihe
des Leiters ein Vielfaches der thermischen Energie kg1 = 26 meV bei T = 300 K betrigt
(siche Skalenbalken in Abbildung 46b)) kann das Partikel bei Raumtemperatur nicht durch
thermische Fluktuation aus dem Energieminimum der Falle ausbrechen. Die Struktur
dient somit als Falle fiir einzelne Partikel und wird deshalb im Folgenden als ,,magnetische
Falle bezeichnet.

Zur Quantifizierung von Partikelfallen wird tblicherweise die Fallenstirke £ herangezogen
[103]. Diese gibt den fur kleine Auslenkungen aus dem Energieminmum linearen Zusam-
menhang zwischen Riickstellkraft auf das Partikel und Abstand des Partikels vom Ener-
gieminimum an [145] . Fir eine eindimensionale, jeweils entlang der Koordinatenachsen
angenommene Auslenkung ergibt sich unter Annahme eines harmonischen Potentials E
die Kraft entlang x und y Achse im einfachsten Fall nach [146] zu:

N ] R )
Fe=—o-F = F& = —kiX (37)
9 ] X ) 38)
Fy = —@E = Fyey = —kyy

Durch die von den Zuleitungen verursachte geometrische Asymmetrie der Stromfithrung
innerhalb der Leiterschleife kann nicht von identischen Fallenstirken £ und 4y ausgegan-
gen, so dass k, # k, angenommen werden muss. Abbildung 47a) zeigt die berechnete

Energie in unmittelbarer Nihe zum Energieminimum bei (x,)) = (0,0).
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Abbildung 47: In a) ist die magn. Energie entlang der beiden Koordinatenachsen fiir rp = 1.4 um, y = 0.75 und zp = -
1.4 um gezeigt. Die Daten sind jeweils unter Annahme eines harmonischen Potentials an Gleichung (39) angepasst
(durchgezogene Linien). Die resultierenden Fallensteifigkeiten kx und ky sind in der Abbildung angegeben. In b) ist
die Gesamtenergie (magnetische Energie + Gravitationsenergie) und die resultierende Kraft F; im Zentrum der
Spule bei (x,y) = (0,0) in Abhdngigkeit der z-Koordinate dargestelit. Fiir die Berechnung wurde eine Massendichte
von pw= 995 kg/m>umd p = 1400 kg/m? fiir das M-280 Partikel verwendet.

Die Energie lasst sich fiir den gezeigten Bereich entlang der beiden Koordinatenachsen
Uber ein harmonisches Potential entsprechend den Gleichungen (37) und (38) nihern.
Die Fallenstirke &y = 6.27 {N/um ist grofer als die Fallenstirke £« = 3.59 fN/um), was
durch die durch die Zuleitungen bedingten ,,fehlenden® Segmente der Ringstruktur links
und rechts bei x = £ D/2 und den Einfluss der Zuleitungen selbst erklirt werden kann.
Im einfachsten Fall kann die Energielandschaft fiir jede beliebige Position (x,y) des Parti-
kels am Grund der Leiterschleife (bei £ =-1.4 um) als Uberlagerung der beiden harmoni-
schen Potentiale mit den wie in Abbildung 47a) gezeigten Fallenstirken unter Annahme

einer minimalen Energie Fypim Zentrum der Leiterschleife bei (x,)) = (0,0) berechnet wer-

den zu:
1 2 2 39
Ezz(kxx +kyy)+E0 (39)

Neben der stabilen Positionierung des Partikels in der x-y Ebene spielt nach den in Kapitel
3.4 gezeigten Ergebnissen die Stabilitit des Partikels entlang der 3-Richtung eine entschei-
dende Rolle fir die Einsetzbarkeit der Struktur als langzeitstabile Falle. Abbildung 47b)
zeigt die berechnete Energie sowie die Kraft F, als Summe von magnetischer Kraft F,m
und auf das Partikel in wissriger Umgebung wirkender, um die Auftriebskraft reduzierter,
Gewichtskraft Fo-Faim Energieminimum bei (x,)) = (0,0) fir eine verinderliche 3-Koor-
dinate des Partikels. Hietbei gilt F-Fa = 4/3ntp°2(0p-pw) mit g der Gravitationskonstante
sowie gp und Py der Massendichte von Partikel und Wasser. Die nur bei sehr geringen
Abstanden zur Substratoberfliche wirksame DLVO Wechselwirkung wird vorerst fiir die
Betrachtung vernachlissigt. Analog zu den Ergebnissen, die fiir den linear ausgedehnten
Leiter gezeigt wurden, ergibt sich fiir die Ringstruktur eine nach oben gerichtete, magne-

tische Kraftkomponente F, m, die mit steigendem z zunichst zunimmt und der nach unten
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gerichteten, tiber g konstanten Kraft F-Fa entgegengerichtet ist. Flir z 4.8 pm tber-
steigt die magnetische Kraftkomponente die Kraft F-Fa des Partikels, was insgesamt zu
einer positiven, nach oben gerichteten Kraft F, auf das Partikel fihrt. Fiir Hohen 3> 4.8
um erwartet man also ein Ansteigen des Partikels. Fir < 4.8 pm ergibt sich eine nach
unten gerichtete, negative Kraft I, die dazu fihrt, dass das Partikel in Richtung der Sub-
stratoberfliche absinkt wird und die Falle nicht nach oben verlassen kann. Fur den be-
rechneten Fall ergibt sich eine stabile z-Position fir den direkten Kontakt des Partikels
mit dem Substrat, was bei einer Atztiefe von / = 2.5 um einer Partikelposition von g = -
1.2 um entspricht. Die Eneregiedifferenz von der stabilen Héhe bei g = -1.2 um bis zur
instabilen Lage bei 7 = 4.8 um betrigt AE = 40 g1 gegeniiber dem Fallen- und Gravita-
tionspotential. Die gegentiber der thermischen Energie &1 grof3e Energiebarriere hat zur
Folge, dass die Wahrscheinlichkeit, dass das Partikel die Energiebarriere tiberwindet und
aus der Falle entkommt, sehr gering ist. Die fir die Ringstruktur berechnete Energieland-
schaft ldsst insgesamt darauf schliefen, dass sich die Falle fiir eine langzeitstabile, in drei
Dimensionen stabile Positionierung von Einzelpartikeln eignen sollte, was im Folgenden

experimentell weiter untersucht wird.

Experimentelle Verifikation der Funktion der Ringfalle

Abbildung 48 zeigt ein Experiment zur Positionierung eines einzelnen M-280 Partikels mit
der magnetischen Falle. Fir Einzelpartikelexperimente wird eine geringe Konzentration
an Partikeln in der flissigen Umgebung (hier destilliertes Wasser) benétigt. Dazu wurde
tir das gezeigte Experiment die vorhandene Losung aus M-280 Partikel (enthilt 10 mg
M-280 Partikel pro ml Losung) mit destilliertem Wasser im Verhaltnis 1:10000 verdinnt
und das PDMS Flussigkeitsreservoir mit der Partikeldispersion gefillt. Die Partikel sedi-
mentieren bedingt durch ihre im Vergleich zur flissigen Umgebung groBere Massendichte
(ov280 = 1.4 g/cm® und przo ~ 1 g/cm?®) und lagern sich dadurch auf der Substratobet-

flache an.
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Abbildung 48: Positionierung eines einzelnen M-280 Partikels in der magnetischen Ringfalle. In a) ist die Trajektorie
(weie Linie) eines M-280 Partikels bei Einschalten des Stroms I = 20 mA zum Zeitpunkt t = 5 s und Bextz = 5.2 mT
gezeigt. Der weilSe Pfeil markiert die Position des Partikels zum Zeitpunkt t = 0 s. In b) ist die Position x,y des Parti-
kels in Abhdngigkeit der Zeit nach Einschalten des Stroms (bei t = 5 s, vertikale gestrichelte Linie) gezeigt. Der Mit-
telpunkt der Falle befindet sich bei (xy) = (0,0). Die horizontalen gestrichelten Linien markieren die maximalen Ab-
weichungen der Partikelposition vom Fallenmittelpunkt fiir t > 40 s.
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Nach Einschalten des Stroms I = 20 mA in einem externen Feld von Bex, = 5.2 mT bei
t =5 s wird das Partikel in Richtung der Mitte der Ringstruktur bei (x,y) = (0,0) gedrickt,
die es nach 7= 40 s erstmals erreicht. Das Experiment bestitigt das durch die Modellierung
der Energielandschaft vorhergesagte Verhalten des Partikels. Im Rahmen von allen geta-
tigten Experimenten konnten, unabhingig von der Startposition des Partikels zum Zeit-
punkt # = 0, alle sich im Inneren der Falle befindlichen Partikel fiir die gegebene Kombi-
nation aus Strom [ und Feld Bey,, innerhalb einer Zeitspanne von # < 60 s zum
Energieminimum in der Mitte der Struktur transportiert werden. Nachdem das in Abbil-
dung 48a) gezeigte Partikel die Mitte der Struktur erreicht hat, ergibt sich entsprechend
der mittels Particle Tracking erfassten, in Abbildung 48b) gezeigten Trajektorie eine Fluk-
tuation der Partikelposition um das Zentrum der Ringstruktur. Diese begriindet sich auf
StéBen des Partikels mit den Molekilen der Flissigkeit und wird als Brown’sche Bewe-
gung bezeichnet. Die Messung zeigt, dass das Partikel nach dem Transport hin zur Mitte
der Struktur Gber einen Messzeitraum von mehreren Minuten in unmittelbarer Nihe zum
Zentrum der Ringfalle bei (x,y) = (0,0) bleibt. Fur die gegebene Konfiguration der Falle
lisst sich jeweils eine Fluktuation in der Partikelposition zu |x|< 3 um und |y| < 3 um
vom Fallenzentrum feststellen (sieche horizontale, gestrichelte Linien Abbildung 48b)).
Langzeitexperimente mit einzelnen Partikeln zeigen, dass die Partikel Giber einen Zeitraum
von #> 24 Stunden stabil in der Struktur eingefangen werden kénnen und den unmittel-
baren Bereich um das Fallenzentrum herum nicht verlassen. Dies steht im Einklang mit
den Vorhersagen zur Langzeitstabilitit in allen drei Dimensionen aus der Modellierung
der Energielandschaft und belegt die Funktion der Struktur als Falle fur einzelne Partikel.
Aufgrund der beobachteten Langzeitstabilitat der Partikel in der Falle kann die gemessene
Partikeltrajektorie um das Fallenzentrum prinzipiell dazu genutzt werden, sowohl die mag-
netischen Eigenschaften des Partikels als auch die rheologischen Eigenschaften der den
Partikel umgebenden Flissigkeit zu charakterisieren, worauf im Folgenden eingegangen

wird.

3.5.3 ,,Quasi-freie* Fluktuation — Messung des diffusiven Anteils der Fluktuation

Wie im vorherigen Abschnitt diskutiert wurde, kann aus der Fluktuation die Diffusions-
konstante und daraus die Viskositit der den Partikel umgebenden Fliissigkeit vermessen
werden. Um dies zu verifizieren wurden jeweils einzelne M-280 Partikel bzw. MyOne Par-
tikel entsprechend dem in Abbildung 48a) gezeigten Manipulationsschema in die Umge-
bung des Fallenmittelpunkts positioniert. Wahrend der Messung der Viskositit soll so we-
nig Einfluss wie moglich durch die Falle auf das Messergebnis ausgetibt werden. Dies wire
beispielweise durch Erwidrmung der Flissigkeit durch die im Ringleiter erzeugten, thermi-
schen Verluste oder durch die von der Helmholtzspule erzeugte, an das Fliissigkeitsreser-
voir abgegebene Wirme denkbar. Um dies zu vermeiden, wurde nachdem das Partikel den
Fallenmittelpunkt erreicht hat, der Fallenstrom auf I = 4 mA (M-280) bzw. I = 15 mA
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(MyOne) und das externe Feld auf Bex, = 3 mT reduziert. Dies bewirkt zusitzlich auf-
grund der niedrigen Fallenstirken £ (& = 0.55 fN/um (M-280) bzw. & = 0.12 fN/pum
(MyOne)) eines groflen Zeitfester 0 < 7 < 7, in dem die Diffusionskonstante aus dem
linearen MSD(T) Verlauf extrahiert werden kann. Dadurch kénnen in die anschlieBende
Berechnung der Diffusionskontanten (zeitlich gesehen) viele Datenpunkte einflieBen kon-
nen, was die Genauigkeit der Messung erhoht. Durch die geringen Fallenstirken ergibt
sich nur ein geringer Einfluss der Falle auf die Partikeltrajektorie, weshalb die Form der
Bewegung hier als ,,quasi-freie* Fluktuation bezeichnet wird. Fur die gezeigte Messung
wurden die Partikel in einem Gemisch aus 1 ml phosphathaltigem Puffer (PBS, bestehend
aus 137 mM NaCl, 2.7 mM KCI, 12 mM Phosphat) und 100 ml H2O gel6st. Dies ermog-
licht einen tber die Messzeit von mehreren Stunden stabilen pH Wert im Bereich pH 7.2
— 7.4 bei bekannter Ionenkonzentration des Elektrolyten, was bei Messung in reinem des-
tilliertem Wasser nicht gegeben ist. Somit kann iiber die komplette Messzeit im Bereich
von einer Stunde eine moglichst stabile Oberflichenladung von Partikeln und Substrat-
oberfliche sichergestellt werden. Dies ist wichtig, um die elektrochemischen Figenschaf-
ten des Elektrolyten im Rahmen der DLVO Theorie bei der Interpretation der Ergebnisse
berticksichtigen zu kénnen, worauf im Verlauf dieses Kapitels noch genauer eingegangen
wird. Fir die gezeigten Experimente wurden jeweils 2 ul der vom Hersteller gegebenen
Partikellosung mit 4 ml der Pufferlésung gemischt. Durch die im Verhiltnis zur Pufferl6-
sung geringe Menge an zugemischter Partikellosung wird sichergestellt, dass sich weder
der pH Wert der Pufferlésung noch dessen Ionenkonzentration signifikant andert.

Fir die M-280 Partikel wurden zunichst fur jedes einzelne Partikel insgesamt 6 Trajekto-
rien mit einer Einzeldauer von ca. 3 Minuten pro Trajektorie aufgenommen und anschlie-
BBend mittels Particle-Tracking ausgewertet. Eine exemplarische Einzelpartikeltrajektorie
tir verschiedene Zeiten ist fur Zeiten 7 < 10 s in Abbildung 49 dargestellt. Das Partikel
zeigt eine fir freie, Brown’sche Bewegung typische Trajektorie, bei der fiir die betrachteten

Zeiten 7 die Zunahme der vom Partikel Giberstrichenen Fliche mit der Zeit zu sehen ist.
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Abbildung 49: Exemplarische, zeitliche Partikeltrajektorie eines quasi-freien M-280 Partikels bei Bewegung in der
Falle. Die Bildfolge zeigt die zuriickgelegte Trajektorie zu verschiedenen Zeitdifferenzen t bzgl. des gewdhlten An-
fangszeitpunkts t = 0. Das Partikel wurde vor der Aufnahme in die Mitte der Falle positioniert und befand sich zum
Zeitpunkt t = 0 an den Positionen xo = -0.85 um, yo = 2.24 ym vom Zentrum der Falle entfernt. Die Falle wurde mit
Ringstrom I = 3 mA und Bext: = 3 mT betrieben.
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Fir jedes Partikel wurde anschlieBend der Verlauf MSDy(7) und MSDy(7) unter Berticksich-
tigung einer Trajektorie mit N+7 Datenpunkten von Zeitpunkt 4 = # = 0 bis 4 = Avals
Zeitmittelwert entsprechend Formeln (22) und (23) berechnet. Beide MSD Vetldufe sind
exemplarisch fiir ein einzelnes M-280 Partikel in Abbildung 50 dargestellt. Die einzelnen MSD
Kurven mit einer Gesamtaufnahmezeit der Trajektorie von #= 3 min (graue Linien den Ab-
bildungen) zeigen eine monotone Zunahme des MSD mit zunehmender Zeit 7. Jedoch un-
terscheiden sich die einzelnen Kutven vor allem fir Zeiten 7> 5 s stark untereinander und
zeigen nicht den fur alle Kurven identisch erwarteten, linearen Anstieg mit der Zeit 7. Die

Erklirung hierfir liegt in der statistischen Natur des Fluktuationsprozesses bei freier

Brown‘scher Bewegung.
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Abbildung 50: Exemplarische, nach Gleichung 31 und 32 berechnete zeitliche Verldufe fiir das MSDx (a)) und MSDy (b))
fiir ein einzelnes M-280 Partikel fiir den Zeitraum 0 < © < 20 s fiir [ = 4 mA und Bext: = 3 mT. Die grauen Linien entspre-
chen dem MSD einer Einzeltrajektorie mit einer Dauer von t = 3 min. Die schwarzen Linien entsprechen dem arithmeti-
schen Mittelwert der MSD Verléufe der Einzeltrajektorien. Die Abbildungen c) und d) zeigen einen Ausschnitt im Bereich
0 < 1< 3s. Dieaus der Anpassung (rote Linien) mittels Gleichung (25) extrapolierten Daten fiir die Diffusionskonstante
D und der Viskositéit n sind in den Abbildungen c) und d) angegeben. Die Viskositit wurde unter Annahme von T = 300 K
und rp = 1,4 um berechnet. Die Fehlerbalken in c¢) und d) beziehen sich auf die Standardabweichung der ensemble-gemit-
telten MSD Verliufe (schwarze Quadrate).

Dies bedeutet, dass eine Messzeit von drei Minuten in der statistischen Auswertung des MSD
zu keinem reprisentativen Ergebnis bei der Bestimmung der Viskositit fiir die gegebene
Kombination aus M-280 Partikeln und flissiger Umgebung fuhrt. Wird der komplette Mess-
zeitraum von 18 Minuten berticksichtigt (schwarze Punkte in Abbildung 50a) und Abbildung
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50b), entspricht der Mittelung aller grauen Einzelkurven)) ergibt sich ein Verlauf, der fir Zei-
ten T < 20 s deutlich besser dem erwarteten, linearen Anstieg des MSD mit der Zeit T ent-
spricht. Betrachtet man gesondert den Zeitraum von T < 3.5 s in Abbildung 50c) und Abbil-
dung 50d) ergibt sich nach der Mittelung aller Trajektorien im betrachteten Zeitraum ein
nahezu idealer, linearer Anstieg des MSD mit der Messzeit 7. Aus diesem Zeitbereich ldsst
sich daher die Diffusionskonstanten unter Anwendung von Formel (25) extrahieren. Man
erhilt fur MSDx eine Diffusionskonstante von D = (0.088 £ 0.012 um?/s) sowie D = (0.083
+ 0.012 um?/s) fur MSD.

Beide Diffusionskonstanten sind im Rahmen der Toleranz identisch, was dem fir freie

Diffusion des Partikels erwarteten Ergebnis entspricht. Daher ldsst sich eine mittlere Dif-

fusionskonstante von D = (0.085 £ 0.12) um?/s fiir das gezeigte Partikel berechnen. Aus
diesem Wert ldsst sich gemdl3 Formel (25) die mittlere Viskositit unter Annahme von 7
=14 umund T =300 Kzu 7 = (1.84 * 0.25) mPas berechnen.

Zur Bestimmung der Viskositit aus Messung der Diffusionskonstanten wird der Partikel-
radius 7, als durch den Hersteller gegeben angenommen. Bei einer méglichen Verteilung
der GroBe der magnetischen Beads muss zur korrekten Bestimmung der Viskositat zu-
satzlich ein Ensemble aus Partikeln betrachtet werden. Dazu wurde die vorher gezeigte
Messung des MSD fir insgesamt 7 einzelne M-280 Partikel bzw. 8 einzelne MyOne Parti-
kel durchgefiihrt. Die Trajektorien wurden je Partikel iiber einen Zeitraum von insgesamt
tmess > 15 min (M-280) und #> 11 min (MyOne) erfasst und das zeitgemittelte MSD ent-
sprechend den Ausfiihrungen im vorherigen Abschnitt fir jeden Partikel einzeln berech-
net. Abbildung 51 zeigt die Ergebnisse der Messungen fir das Ensemble von M-280
(oben) und MyOne Partikeln (unten). Die jeweils aus den Einzelpartikeltrajektorien ermit-
telten MSD Verlaufe (graue Linien) zeigen sowohl fir die M-280 Partikel als auch die
MyOne Partikel im Zeitfenster 0 < 7 < 3 s das erwartete, lineare Verhalten und nur eine
geringe Variation untereinander. Dies ldsst darauf schlieBen, dass sich die die freie Diffu-
sion bestimmenden, mikrorheologischen Eigenschaften der Pattikel (¢ Potential und Pat-
tikelgro3e) im Rahmen der Messgenauigkeit (vgl. Fehlerangabe bei zeitgemittelter Einzel-
partikeltrajektorie in Abbildung 50) nicht voneinander unterscheiden. Berechnet man aus
der linearen Anpassung der ensemble- und zeitgemittelten Trajektorie (schwarze Punkte)
entsprechend Formel (25) die mittleren Diffussionskonstante D und die mittleren Visko-
sitat 7 erthalt man D = (0.092 £ 0.001 um?/s) bzw. 7 = (1.715 + 0.020) mPas fur die M-
280 Partikel sowie D = (0.420 + 0.002 um?/s) bzw. 7 = (1.05 £ 0.01) mPas fir die MyOne
Partikel. Beide Werte sind signifikant héher als der erwarte Literaturwert von Wasser von
nr20 = 0.87 mPas bei Raumtemperatur (hier T'= 26°C). Dieser Sachverhalt konnte in allen
im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Experimenten fiir beide Partikelsor-
ten bestitigt werden. Eine mégliche Ursache fur die zu hohe Viskositit aus den Fluktua-

tionsexperimenten ist der aufgrund der Sedimentation der Partikel geringe Abstand h der
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Partikel zur Substratoberfliche. Befindet sich dieser Abstand in der gleichen GroB3enord-
nung wie die Gro3e des Partikels beeinflusst dies die freie Diffusion des Partikels und

damit die aus Fluktuationsexperimenten beobachtete, lokale Viskositit der Partikelumge-
bung [147-149].
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Abbildung 51: Zeitmittelwert des MSD (graue Linien) fiir die x-Komponente (a)) und y-Komponente (b)) fiir M-280
und die x-Komponente (c)) und y-Komponente (d)) fiir MyOne Partikel fiir einen Strom von I =4 mA (M-280) und
15 mA (MyOne) und einem externen Feld von Bexz: = 3 mT. Fiir M-280 Partikel wurden 7 Einzeltrajektorien (tmess >
15 min) und fiir MyOne Partikel 8 Einzeltrajektorien (tmess> 11 min) ausgewertet. Die roten Linien stellen lineare
Fits des aus den Einzeltrajektorien ermittelten Ensemblemittelwerts (Quadrate) dar. Die extrahierten Werte fiir die
Diffusionskonstante D und die Viskositdt i sind in den Abbildungen angegeben. Fiir die Berechnung der Viskositit
wurden Partikelradien von ry = 1.4 um (M-280) und r, = 0.5 um (MyOne) verwendet. Die Fehlerbalken zeigen die
Standardabweichung der ensemble-gemittelten MSD Verliufe.

Fur diesen Fall wurde von Faxén ein analytischer Ausdruck fiir die GroBe 7/70 in Abhin-
gigkeit des Abstands des Partikels zur Substratoberfliche abgeleitet [149]; 7 bezeichnet
hier die durch die Nihe des Partikels zur Substratoberfliche erhohte Viskositat, wihrend
no die Viskositit des verwendeten Mediums ohne Finfluss der Nahe des Partikels zur

Oberfliche des Substrats bezeichnet. Nach Faxén ergibt sich fiir die GroB3e ﬂi folgender
0

Ausdruck:

M ({0 45 kST 40
no_(l 16k+8+256k 16) (40)
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Hier stellt stellt £ = 7,/ (rp+h) eine dimensionslose GroBe dar, die den Radius 7, des Par-
tikels und dessen Abstand zur Oberflache des Substrats h ins Verhaltnis setzt. Die maxi-
mal erwartete Erhéhung der Viskositit ergibt sich im Grenzfall des direkten Kontakts des

Partikels mit der Substratoberfliche (h=0 = k=1) zu (l) = 3.08. Abbildung 52a)

N0/ max

stellt Gleichung (40) fiir die beiden verwendete Partikelsorten dar. Die Berechnung zeigt,
dass sich fiir M-280 Partikel (7, = 1.4 pm) im Vergleich zu den MyOne Partikeln (1, = 0.5
um) bei gegebenem Abstand h der Partikel zum Substrat ein stirkerer Einfluss der Nihe
des Partikels zur Oberfliche auf die Viskositit 7 ergibt. Der genaue Abstand des Partikels
zur Oberfliche lasst sich aus der Kriftebilanz aller in z-Richtung auf das Partikel wirksa-
men Krifte berechnen. Diese ergibt sich fiir den vorliegenden Fall aus der Summe von
Gravitation Fy (korrigiert um die Auftriebskraft der Partikel), den DLVO Kriften sowie
der durch die Ringfalle erzeugten Kraft I, auf das Partikel. Man erhilt:

E(h) = —VE(h) = _F; + Fpyo(h) + E,m (41)

Typischerweise befindet sich das Partikel bei Abstinden /x* + y* < 0.1D (mit D als
Durchmesser der Ringstruktur) zum Zentrum der Ringstruktur, weshalb die Kraft }:")Z‘m =

I?'Z’m (h) nur als Funktion des Abstands h betrachtet wird. Abbildung 52b) zeigt die aus
(41) erhaltene, auf die thermische Energie normierte Energie E(h)/(ksT) fur beide Parti-
kelsorten fir die jeweilige in Abbildung 51 gezeigte experimentelle Konfiguration im Ver-
gleich. Die Rechnung zeigt, dass sich fur beide Partikelsorten fir Abstinde h < 100 nm
eine starke, absto3ende Kraft ergibt. Diese ist auf die abstoende Wechselwirkung gleich-
namiger Ladungen von Partikeln und der SiO2 Oberfliche des Substrats zurtickzufithren.
Fir groBere Abstinde h ergeben sich fiir beide Partikel deutliche Unterschiede. Im Fall
von M-280 Partikeln ergibt sich ein im Vergleich zu den MyOne Partikeln steilerer Anstieg
der Energie hin zu gréBeren FluktuationshShen. Dies ist auf die im Vergleich zu den My-
One Partikeln groflere Masse der M-280 Partikel und dem damit verbundenen, hoheren
Gravitationspotential fir die M-280 Partikel im Vergleich zu den MyOne Partikeln zu-
rickzufthren.

Da die Partikel neben der x und y Richtung auch in z-Richtung eine durch die thermische
Energie kg1 induzierte Fluktuation aufweisen, muss zur weiteren quantitativen Betrach-
tung aus der Energielandschaft E(h) die Aufenthaltswahrscheinlichkeit p(h) berechnet
werden. Diese ist in Abbildung 52¢) dargestellt und ergibt sich im thermodynamischen
Gleichgewicht aus der ,,Konkurrenz* der Energielandschaft E(h) und der thermischen
Energie ks T nach [150] zu:

_E(y
p(h) ~e kT (42)
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Abbildung 52: Relative Erhohung der Viskositdt bei Bewegung eines Partikels mit Radius rp und Hohe h zur Oberfli-
che (a)) gemdls Formel (40 ) fiir M-280 Partikel (schwarze Linie) und MyOne Partikel (rote Linie). In b) ist die po-
tentielle Energie gemafs Formel (41) fiir M-280 (schwarze Linie) und MyOne (rote Linie) sowie in c) die daraus ab-
geleitete, auf den maximalen Wert normierte Aufenthaltswahrscheinlichkeit fiir M-280 (schwarze Linie) und MyOne
(rote Linie) gezeigt. Fiir die Berechnungen wurden folgende Parameter angenommen: rp = 1.4 um (M-280), rp, = 0.5
um (MyOne), pp = 1400 kg/m?* (M280) und 1700 kg/m? (MyOne), pw = 1000 kg/m? & = -10 mV, &sioz = -60 mV, lion
=16mMA=411021],),=100nm, T=300K, & =78

Durch die AbstoBung der Partikel von der Substratoberfliche nimmt die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit fur beide Partikel fur h < 50 nm stark ab. Dies verhindert den direkten
Kontakt der Partikel mit der Substratoberfliche, welcher zur festen Bindung der Partikel
durch Van-der-Waals Krifte bzw. direkte Bindung der Streptavidin Schicht an vorhandene
Hydroxygruppen auf der SiO2 Oberfliche [151] fihren wiirde. Die AbstoBung lasst sich
durch die gleichnamige Oberflichenladung von Partikel und Substrat (gleiches, negatives
Vorzeichen des Zeta-Potentials von Partikeln und Oberfliche [152]) begriinden. Fir gro-
Bere Abstinde nimmt fiir beide Partikelsorten durch die Gravitationskraft und die Fallen-
kraft die Energie E(h) zu, was zu einer Einschrinkung der Bewegung der Partikel hin zu

groferen Hohen h fuhrt. Aus der Aufenthaltswahrscheinlichkeit p(h) kann die mittlere

Partikelhohe h aus der Boltzmann Verteilung als Erwartungswert der Hohe h berechnet

werden. Man erhalt fur die mittlere Hohe:

E(h)
J,” he s dh (43)
» _Em
J,” e ®sT dh

h=

Fir die M-280 Partikel ergibt sich hierbei ein Wert von h =0.147 um, wihrend sich fir

die MyOne Partikel ein Wert von h=1.21 um berechnen lisst. Der gro3ere Wert fur die
MyOne Partikel ist vor allem durch die aufgrund der gegentiiber den M-280 Partikeln ge-
ringere Masse der MyOne Partikel und des dadurch verminderten Gravitationspotentials
(vgl. auch Energieverlauf fir beide Partikelsorten fur h >> 250 nm in Abbildung 52b))
bedingt. Aus der Boltzmann-verteilten Aufenthaltswahrscheinlichkeit p(h) kann unter
Einbeziehung von Gleichung (40) die aus der Flukutation des Partikels in z-Richtung
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erwartete, mittlere Viskositit berechnet 7 werden. Diese ergibt sich als Boltzmann gewich-

teter Erwartungswert fur 7(h) zu:

o _E(
_J, n(h)e ®T dh (44)
= """ _Im

[ e FsT dh

Aus dieser Rechnung erhilt man unter Annahme einer Viskositit von 70 = 0.87 mPas (bei
T = 26°C) einen Wert von 1 = 2.07 fur die M-280 Partikel und 7 = 1.17 mPas fur die
MyOne Partikel. Vergleicht man dies mit den Ergebnissen, die aus den Fluktuationsdaten
entsprechend Abbildung 51 extrahiert wurden entspricht dies einer guten Ubereinstim-
mung der gemessenen Viskosititswerte mit den Modellvorhersagen. In beiden Fillen
ergibt sich aus den Messungen eine niedrigere, extrahierte Viskositit im Vergleich zu den
aus Gleichung (44) vorhergesagten Werten. Die relative Abweichung betrigt dabei -16
% bzw. -8 % zu den berechneten Werten fur M-280 Partikel bzw. MyOne Partikel. Dies
kann durch eine im Vergleich zur Raumtemperatur von T'= 26°C erhéhte Temperatur
des Flissigkeitsreservoirs wahrend den Viskosititsmessungen erklirt werden. Obwohl fiir
die Experimente die Manipulationsstrome sehr gering gewihlt wurden, lasst sich eine Er-
warmung der Flussigkeit durch den Betrieb der Helmholtzspule nicht vermeiden. Die ver-
wendete Feldstirke von Bew, = 3 mT entspricht dabei einem Spulenstrom durch die
Helmbholtzspule von ca. 0.21 A. Fur diese Bedingung konnte zum einen mittels Wirme-
bildautnahmen des Flissigkeitsreservoirs und zum anderen durch Vermessung des (tem-
peraturabhingigen) ohmschen Widerstands der Manipulationsstruktur (beide Experi-
mente sind im Anhang beschrieben) eine Erh6hung der Flussigkeitstemperatur um ca. 7
°C beobachtet werden. Betrachtet man die Viskositit von Wasser als Funktion der Tem-
peratur nach [153] so ergibt sich bei einer Schwankung von AT =+ 7 °Cum T = 26 °C
eine Anderung von 70 = 0.87 mPas bei T = 26°C hin zu 7 = 0.75 mPas bei T' = 33°C,
was einer relativen Anderung der Viskositit von ca. -11% entspricht. Beriicksichtigt man
die Temperaturerhohung im Fliissigkeitsreservoir, so ergibt sich eine noch bessere Ubet-
einstimmung zwischen experimentell bestimmten und durch das Modell vorhergesagten
Werten fur die Viskositit.

Eine weitere Uberpriifung des Modells setzt jedoch aufgrund der beschrieben Probleme
eine genaue Kenntnis der Temperatur des Flissigkeitsreservoirs am Ort des Partikels vo-
raus. Hierfiir kann in zuktnftigen Untersuchungen beispielsweise ein mikrostrukturiertes
Widerstandselement, das als Thermistor [154] eingesetzt wird, zentral in die Manipulati-

onsstruktur eingebracht werden.
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3.5.4 Langzeitmessungen bei hohen Fallenstirken — Bestimmung des magneti-
schen Moments eines Einzelpartikels

Wie durch Gleichung (27) eingefiihrt, sollte sich im Fall eines im harmonischen Fallen-
potential gefangenen Partikels fiir die Betrachtung der Langzeitfluktuation (7 >> 7¢) ein
konstanter Wert fiir das MSD ergeben, tiber den die Fallenstirke £ (bzw. die einzelnen
Komponenten £, und £y) bestimmt werden kann. Um dies zu Giberpriifen, wurden Expe-
rimente durchgefihrt, bei denen ein einzelnes Partikel Gber Zeitrdume 7 >> 7¢ in der
Falle gehalten wurde. Fir die Experimente wurde eine Kombination von hohen Strémen
I > 20 mA und einem hohen externen Feld von Bex, > 5 mT ausgewihlt, um aufgrund
der im Vergleich zur ,,quasi-freien® Fluktuation hoheren Fallenstirken £x, £y einen bereits
nach kurzer Zeit T stationdren Zustand des MSD beobachten zu kénnen. Abbildung 53
zeigt exemplarisch Resultate zum Langzeitverhalten der Partikelfluktuation eines einzel-
nen M-280 Partikels fir einen Strom von I = 60 mA in einem externen Feld von Bex, =
5.2 mT. In Abbildung 53a) ist das MSD fir eine Messzeit von Zmess = 5 min fir den Zeit-
raum 0 < 7 < 60 s gezeigt. Im Kontrast zu den in Abbildung 50 gezeigten Messungen, die
bei deutlich geringeren Fallenstirken durchgefithrt wurden, ergibt sich schon fur Zeiten T
> 5 s eine klare Abweichung vom linearen Anstieg des MSD(7). Dies steht im Einklang
mit fir den verwendeten Strom I und das externe Feld Bex, berechneten charakteristi-
schen Fallenzeiten von 71 = 2.6 s (71 = 6ayry/ky) und T2 = 4.8 s (i1 = 621/ ky), die in
Abbildung 53a) als vertikale, gestrichelte Linien eingetragen sind.
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Abbildung 53: Langzeitfluktuation fiir v >> t.bei hohen Fallenstdrken fiir [ = 60 mA und Bex,z = 5.2 mT fiir ein ein-
zelnes M-280 Partikel. Abbildung a) zeigt MSDx (schwarz) und MSDy (rot) fiir eine Messzeit von tmess = 5 min. Die
vertikalen, gestrichelten Linien entsprechen den jeweils berechneten charakteristischen Fallenzeiten (siehe Haupt-
text) tv1 = 6mnrp/kx (schwarze Linie) bzw. 1.2 = 6mnry/ky (rote Linie). Die horizontalen, gestrichelten Linien mar-
kieren den Mittelwert des MSD fiir Zeiten T >> 1. Abbildung b) zeigt den Verlauf des MSDx (grau) und MSDy (rosa)
fiir exemplarische Einzelmessungen mit Messzeit tmess = 5 min sowie das zeitgemittelte MSDx (schwarz) und MSD
(rot) fiir einen Messzeitraum von tmess = 60 min.

Entgegen der Erwartung eines sich fir 7>> 7 einstellenden, festen Wertes fiir das MSD
zeigen die Verlaufe MSDy(7) und MSDy(7) deutliche Schwankungen um einen Mittelwert
(markiert durch horizontale, gestrichelte Linien). Die Schwankungen finden dabei auf ei-

ner Zeitskala von wenigen Sekunden statt. Da fiir die Auswertung des MSD entsprechend
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Gleichungen (22) und (23) ca. 6000 einzelne Startzeitpunkte # = 4 zur Berechnung des
Zeitmittelwerts einbezogen wurden, kann das schwankende Verhalten nicht aufgrund ei-
ner unzureichenden Anzahl an Datenpunkten bei der Berechnung des MSD erklirt wer-
den. Die Schwankungen stellen daher eine zeitlich korrelierte Bewegung des Partikels auf
einer Zeitskala von einigen Sekunden dar. Eine mégliche Ursache daftir stellt eine durch
thermische Konvektion der Flussigkeit verursachte Bewegung des Partikels dar, die zu
einer zusitzlichen Kraft auf das Partikel fihrt und dieses aus der Gleichgewichtslage aus-
gelenkt. Zusitzlich ist die Fluktuation des Partikels in x und y Richtung durch die unter-
schiedlichen Fallenstirken £y #4; fiir eine nicht rein entlang der Koordinatenachsen ge-
richtete Auslenkung des Partikels miteinander gekoppelt [146], was ebenfalls zur zeitlichen
Schwankung im MSD fihren kénnte. Obwohl die Messzeit mit Zmess = 5 min deutlich lin-
ger als die charakteristischen Fallenzeiten T:im Bereich von wenigen Sekunden gewihlt
wurde, ldsst sich aufgrund der beobachteten Schwankungen keine gemill3 Gleichungen
(27) und (28) eingefiihrte Fallenstirke £« und 4y aus dem stationdren Wert des MSD
berechnen. Abbildung 53b) zeigt die Auswertung des MSD fir eine Gesamtmesszeit von
fmess = 60 min (entspricht 12 Einzeltrajektorien mit einer Messzeit /ness von je 5 Minuten).
Die Einzeltrajektorien wurden fir diese Messung unmittelbar aufeinanderfolgend fiir das-
selbe Partikel vermessen, ohne dass dieses den unmittelbaren Bereich des Fallenzentrums
verlassen hat. Die zugehorigen MSD Verliufe der Einzelmessungen (grau: MS D und hel-
les rot: MSDy) weisen alle nach wenigen Sekunden 7 einen Ubergang vom linearen Ver-
halten aus freier Diffusion hin zu einem um einen stationiaren Wert schwankenden Ver-
halten hin. Vergleicht man die einzelnen MSD Verlaufe ergibt sich fiir die stationdren
Werte fur grole Zeiten T eine gro3e Bandbreite (MSDy ~ 0.8 pm? - 1.4 um?) bzw. (MSDy
~ 0.5 um? — 0.9 um?). Dies zeigt, dass fiir eine Messzeit von Zmess = 5 min die einge-
schrinkte Bewegung des Partikels im Fallenpotential zwar reproduzierbar beobachtet
wird, jedoch die Fallenstirke £ aus einer Einzelmessung nur mit unzureichender Genau-
igkeit extrahiert werden kann. Werden die Verlaufe zeitlich tiber die komplette Messzeit
von Zmess = 60 min gemittelt (schwarze Linie: MSDx bzw. rote Linie: MSDy) lassen sich die
tir die Einzeltrajektorien beobachteten Schwankungen um den stationaren Wert durch
die Zeitmittelung des MSD fiir beide Komponenten (MSDx und MSDy) deutlich reduzie-
ren. Dies bedeutet, dass die in Abbildung 53a) gezeigte, auf einer Zeitskala von wenigen
Sekunden korrelierte Fluktuation des Partikels iiber den gesamten Messzeitraum von Zmess
= 60 min herausgemittelt werden kann und (auf der gesamten Zeitskala von 60 min be-
trachtet) rein statistischer Natur ist. Somit ldsst eine Messung tiber einen den Zeitraum
von 60 min eine Extraktion der Fallenstirken £x, £y aus dem Wert des MSD(7) fir 7>>
T; zu. Zur Bestimmung des stationdren MSD Wertes und der Fallenstirken wurde der
MSD Verlauf im Zeitfenster von 30 s < 7 < 240 s (nicht komplett in Abbildung 53b)
gezeigt, Verlauf analog zu 30 s < 7< 60 s) gemittelt und anschlieend die Fallenstirken
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entsprechend Gleichung (27) bestimmt. Die ermittelten Werte sind in Tabelle 1 zusam-

mengefasst.

Tabelle 1: Aus den in Abbildung 53b) gezeigten Daten extrahierte Werte fiir MSDx und MSDy, sowie die entsprechend
Gleichung (27) ermittelten Werte fiir kx und ky. Der angegebene Fehler entspricht der Standardabweichung aus der
Mittelung der Messdaten.

MSD; (um?) k< (AN/pm) MSD, (um?) fey (AN /pim)
1.18 £ 0.04 72%03 0.71 £ 0.02 11.7 £ 0.4

Fir die gezeigten Messdaten ergibt sich jeweils ein stationdrer Wert von MSDx = 1.18 pm?
+ 0.04 um? und MSD; = 0.71 um? * 0.02 um? Die Fehler beziehen sich auf die daraus
erhaltene Standardabweichung vom stationdren Wert des MSD. Aus den stationiaren Wer-
ten ldsst sich entsprechend 4 = 7.2 fN/um * 0.3 fN/um bzw. &4 = 11.7 {N/um * 0.4
fN/um berechnen. Die fiir die Auslenkung in y-Richtung groBere Fallenstirke &y > A«
steht im Einklang mit den aus der Modellierung der Energielandschaft berechneten Wer-
ten fiir die Fallenstirken entlang der beiden Koordinatenachsen (siche im Vergleich Ab-
bildung 47a)).

In Abbildung 54a) ist die Trajektorie des in der Falle gefangenen M-280 Partikels Gber
einen Messzeitraum von Zmess = 60 min gezeigt. Die Auswertung zeigt, dass sich das Parti-
kel Giber den gesamtem Messzeitraum um maximal * 3 um in x und y Richtung aus seiner
Gleichgewichtslage bei xp,)0 entfernt. Die Ausdehnung der Fluktuation (angedeutet durch
den gestrichelt umrandeten Bereich in Abbildung 54a)) ist in y-Richtung geringer ausge-
prigt als in x-Richtung, was zu einer elliptischen Form der Partikeltrajektorie (mit kiirzerer
Hauptachse entlang y-Richtung) fithrt. Dies ist qualitativ im Einklang mit den in Abbil-
dung 53b) gezeigten MSD Verliufen, fir die MSDy < MSDx fir 7>> 7, beobachtet wer-
den kann. Abbildung 54b) zeigt das aus der Trajektorie abgeleitete Positionshistogramm
tir die Abweichung x und y des Partikels vom Fallenmittelpunkt.
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Abbildung 54: In a) ist die Partikeltrajektorie eines M-280 Partikels fiir einen Messzeitraum von tmess = 60 min fiir
einen Manipulationsstrom von I = 60 mA und Bextz = 5.2 mT gezeigt. Der rot markierte Bereich entspricht der aus
den Halbwertsbreiten der Positionshistogramme skizzierten Aufenthaltswahrscheinlichkeit. Abbildung b) zeigt die
aus der Trajektorie tiber den Zeitraum von tmess = 60 min abgeleiteten Positionshistogramme. Die Histogramme
sind jeweils entsprechend Gleichung (29) und (28) mit einer GauSverteilung (durchgezogene Linien) angepasst.
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Die Histogramme zeigen, dass die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten, wie fiir ein harmoni-
sches Potential entsprechend Gleichungen (28) und (29) erwartet, jeweils durch Gaul3-
verteilungen angepasst werden kénnen. Aus der jeweiligen Anpassung (durchgezogene Li-
nien) der Messdaten (Punkte) ergibt sich die Standardabweichung zu ox = 0.71 um £ 0.02
um und oy = 0.59 um + 0.02. Berechnet man aus diesen Werten die Fallenstirken &< und
ky entsprechend Gleichungen (31) und (32), so erhilt man & = 8.2 fN/um + 0.5 {N/um
und Ay = 11.9 fN/um % 0.8 fN/um. Die Werte sind zur besseren Ubersicht in Tabelle 2

zusammengefasst.

Tabelle 2: Aus den in Abbildung 54Abbildung 53b) gezeigten Daten extrahierten Werte fiir ox und oy, sowie die ent-
sprechend Gleichungen (31) und (32) ermittelten Werte fiir kx und ky. Der angegebene Fehler entspricht hier dem
95% Konfidenzintervall entsprechend der GaufSanpassung.

ox (m) kx (FN/pum) oy (nm) ky (IN/pm)
0.71 + 0.02 82+ 0.5 0.59 + 0.02 119+ 0.8

Die Werte fiir 4 und 4y sind in guter Ubereinstimmung mit den aus dem Langzeit-MSD
extrahierten Werte fur die Fallenstirken (vgl. Tabelle 1). Beide Auswertungen erméglichen

somit zwei unabhingige Methoden zur Bestimmung der auf das Partikel wirkenden Krifte
in der Falle.

Prinzipiell bietet der Fallenaufbau die Moglichkeit, die Krafte auf das Partikel durch Wahl
des Stroms durch die Manipulationsstruktur einzustellen.

Um einen Einfluss des Fallenstroms auf die Falleneigenschaften messtechnisch zu iiber-
prufen, wurde ein einzelnes M-280 Partikel in die Mitte der Falle transportiert und die
Falle anschlieBend mit unterschiedlichen Strémen von I = 20 mA bis I = 60 mA beauf-
schlagt. Fir jede Stromkonfiguration wurde die Fluktuation Giber einen Zeitraum Zmess =
60 min beobachtet und anschlieSend entsprechend den vorherigen Ausfihrungen die Fal-
lenstirke aus den MSD Verliufen sowie den Positionshistogrammen extrahiert. Das ge-
samte Experiment wurde mit demselben Partikel durchgefiihrt. Abbildung 55 zeigt eine

Ubersicht zu den Ergebnissen des Experiments.
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Abbildung 55: In a) sind exemplarische Partikeltrajektorien fiir einen Strom von I = 20 mA (oben) und I = 60 mA
(unten) fiir ein externes Feld von Bex.z = 5.3 mT gezeigt. Die Messzeit betrdgt jeweils tmess = 60 min pro Trajektorie.
Die rot markierten Bereiche entsprechen den aus den Halbwertsbreiten der Positionshistogramme skizzierten Auf-
enthaltswahrscheinlichkeiten. Die fiir die Fallenstirken kx (schwarze Datenpunkte) und ky (rote Datenpunkte)
extrahierten Werte sind in Abbildung b) gezeigt. Die Werte wurden aus den Positionshistogrammen (Quadrate) und
aus den MSD Verldufen (Kreise) fiir Zeiten 75 s <t < 350 s extrahiert. Durch durchgezogenen Linien stellen eine
lineare Anpassung der extrahierten Daten (95% Konfidenzintervall als halbtransparente Bereiche) dar. Als blaue
Dreiecke sind die jeweils aus der mit Gleichung (33) berechneten Energielandschaft der Falle vorhergesagten Werte
fiir ky und ky (rp = 1.4 um, y = 0.42) eingetragen.

Abbildung 55a) zeigt zwei exemplarische Trajektorien fir [ = 20 mA (oben) und I = 60
(unten) uber die komplette Messzeit von # = 60 min. Die Auswertung der Trajektorien
zeigt, dass durch die Erh6hung des Stroms die vom Partikel wihrend der Messzeit tiber-
strichene Fliche abnimmt. Dies ist gleichbedeutend mit einer mit steigendem Strom [
zunehmenden Fallenstirke 4. und 4, und zeigt, dass diese durch den Strom [ verindert
werden kann. Die entsprechend den vorherigen Erliuterungen aus den Histogrammen
und den MSD Verlaufen extrahierten Fallenstirken sind in Abhingigkeit des Stroms [ in
Abbildung 55b) gezeigt. Fir alle verwendeten Stréme ergibt sich im Rahmen der Messto-
leranzen eine gute Ubereinstimmung zwischen den Fallenstirken, welche aus den MSD
Vermessungen (Quadrate) und aus den Histogrammen (Punkte) extrahiert wurden. Die
Fallenstirken skalieren im gezeigten Strombereich linear mit der eingeprigten Stromstirke
I. Dies lisst sich durch Heranziehen der Ausgangsgleichung fiir die Kraft auf ein superpa-
ramagnetisches Partikel bei Uberlagerung eines externen Feldes (Gleichung (36)) verste-
hen. Da das externe Feld mit Bexi, = 5.3 mT deutlich gréBer als die vom Leiter am Ort
des Partikels (im Fallenzentrum) erzeugte Feldkomponente (Bieiter,, < 0.5 mT fur I = 60

mA) gewihlt wurde, vereinfacht sich Gleichung (36) in erster Niherung zu:

- Vv = 14
F= % ‘7|B|2 - % V(ZBleiter,z ) Bext,z) ~Beytz 1 (45)

Da Bieiter,, sich proportional zu I verhilt ist die Kraft auf das Partikel und dadurch die
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Fallenstirke £x und 4y in direkt proportionalem Zusammenhang zum in die Manipulati-
onsstruktur eingepriagten Strom I. Demnach ergibt sich fir die GroBe £J! und &I ein
tester Wert, der nur vom externen Feld Bext, und dem verwendeten Partikel (y, ) abhingt.
Die aus den Verlaufen des MSD und den Histogrammen extrahierten Fallenstirken kon-
nen demnach direkt mit den aus der Modellierung der Energielandschaft theoretisch ab-
geleiteten Fallenstirken £ und £y verglichen werden. Da die Geometrie der magnetischen
Falle, der Strom durch den Ringleiter, das externe Feld Bext.. und PartikelgréBe 7, bekannt
sind, stellt die Partikelsuszeptibilitit ¥ den einzigen unbekannten Parameter bei der Be-
rechnung der Fallenstirke £¢ und £y dar. Diese kann demnach aus Vergleich von experi-
mentellen Daten und Modellrechnung extrahiert werden. Tabelle 3 zeigt eine Zusammen-

fassung der gemessenen Fallenparameter und extrahierten Suszeptibiltiten aus den
Verlaufen £«(I) und Ay(I) gemil3 Abbildung 55.

Tabelle 3: Zusammenfassung der Ergebnisse der Fallenparameter kxr! und kyI1 sowie der daraus abgeleiteten Parti-
kelsuszeptibilitit y fiir die in Abbildung 55 gezeigten Daten aus Langzeit-Fluktuationsmessungen eines M-280 Parti-
kels.

kI (aN/ (um'mA)) Ayt (aN/(um'mA)) y aus Ax(I) x aus Ay(I)
78 = 5 aN/um-mA 122 + 5aN 0.40 £ 0.02 0.44 + 0.03

Fir die in Abbildung 55b) gezeigten Daten ergibt sich demnach ein konstantes Verhaltnis
aus Fallenstirke und Manipulationsstrom von 4x/I = 78 £ 5 aN/(um'mA) sowie 4,/ =
122 £ 5 aN/(um'mA), was einer Suszepbilitit von y = 0.44 £ 0.03 (&) bzw. y = 0.40 +
0.02 (4y) entspricht. Beide Werte sind im Rahmen ihrer Toleranzen identisch und fallen
in den aus der Literatur bekannten Bereich, der mit y = 0.19 — 0.75 [140, 155] fir M-280
Partikel, bzw. mit y = 0.4 - 0.5 [150] fiir die nahezu identischen M-270 Partikel angegeben
wird. Das Ergebnis demonstriert, dass sich die Suszeptibilitit y bzw. das magnetische Mo-
ment eines einzelnen M-280 Partikels aus Beobachtung der langzeitigen Fluktuation im

harmonischen Fallenpotential extrahieren lasst.

3.5.5 Diskussion zu maximal erreichbarer Fallenstirke und Stabilitit des Parti-
kels

Aufgrund der mit der gezeigten Falle erreichbaren, niedrigen Fallenstirken £« und 4y in
Verbindung mit der statistischen Natur der Auswertung der Fluktuationsdaten sind wie
im vorherigen Abschnitt beschrieben Messzeiten im Bereich Zmess ~ 60 min notwendig,
was die Anwendung der Methode nur fiir eine geringe Anzahl an Partikeln erlaubt. Im
Folgenden wird deshalb kurz darauf eingegangen, wie die Fallenstirken durch Anderung
der Betriebsparameter der Falle geindert werden kénnen und welche Limitierungen dabei
gelten. Entsprechend Formel (45) lasst sich die Kraft und somit die Fallenstike fiit Bext,.
>> Bueiter,z als proportional zum Produkt Bex.I schreiben, weshalb externes Feld und Fal-

lenstrom die wesentlichen, die Fallenstirke beeinflussenden Parameter sind. Das externe
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Feld kann zur Erhohung der Fallenstirke beispielsweise durch Verwendung eines Perma-
nentmagneten deutlich gréBer als die in den bisher gezeigten Experimenten maximal ver-
wendeten Felder von Bexi, ~ 5 mT gewihlt werden. Die Kraft lasst sich aber nur dann
durch eine weitere Erh6hung von Bex, vergroflern, falls das magnetische Moment des
Partikels durch das externe Feld noch nicht gesittigt wird. Da nach den Magnetisierungs-
messungen aus Abbildung 35a) die M-280 Partikel bei einem Feld von Bex, = 5 mT ca. 20
% ihres magnetischen Sittigungsmoments aufweisen, kann durch Erh6hung des externen
Feldes gemil; Formel (33) nur maximal ein Faktor 5 in ErhShung der Kraft und damit
der Fallenstirke erzielt werden.

Der Strom I durch den Ringleiter mit Hohe 4 und Breite w ist im Wesentlichen durch die
maximal zuldssige Verlustwirme/Leiterquerschnitt = Pmax/Aciter = Imax?* Riciter/ (b w) ~
L/ (brw)* = const. limitiert. Durch Erhohung der Leiterbahnhéhe 4 kann daher der Strom
im selben Mal3 mit erh6ht werden. Fir den bestehenden Aufbau mit einer Leiterbahn-
breite von » = 5 um und einer Dicke von » ~ 200 nm konnte die Struktur in allen Expe-
rimenten auf Zeitskalen von mehreren Stunden stabil mit Strémen bis zu I = 100 mA
betrieben werden. Werden dickere Ringstrukturen, bspw. » = 4 um erzielbar durch galva-
nische Abscheidung, verwendet lasst sich daher ein stabiler Betrieb bis zu einem Strom
von I = 2 A erwarten. Dies erhoht die Kraft und Fallenstirke entsprechend Formel (45)
um einen Faktor 20 gegentiber dem Betrieb mit I = 100 mA. Wird die Erh6hung von Bext,,
und I kombiniert, ldsst sich somit eine Erhéhung von Kraft und Fallenstirke um den Fak-
tor 100 gegentiber der aktuellen Limitierung (I = 100 mA, Bex, = 5 mT) erwarten, was zu
Fallenstirken im Beteich von Ay = 1 pN/um im selben GroBenordnungsbereich wie
bspw. fiir optische Fallen fuhrt [103] und fiir M-280 Partikel eine Positionierung in einem

Bereich von < 100 nm ermdoglicht.
3.5.6 2D-Positionierfalle durch Gradienteniiberlagerung

Die Verwendung des mikro-strukturierten Ringleiters ermoglicht das Positionieren eines
Partikels im fest vorgegebenen Energieminimum der Ringfalle. Sollen einzelne Partikel
beispielsweise in Kombination mit auf der Subtratoberfliche verteilten Arrays aus Mag-
netfeldsensoren [157] eingesetzt werden, missen die Partikel auf mehrere, vordefinierte
Positionen transportiert werden. Eine mogliche Losung dazu wiirde sich ergeben, indem
die bisher eingesetzte Ringfalle relativ zum Partikel bewegt wird. Dies lief3e sich beispiels-
weise unter Einsatz eines zweiten, beweglichen Substrats, mittels dessen die sich darauf
befindliche Ringfalle unabhingig gegen die Partikel bewegt werden kann, realisieren. Eine
einfachere Losung ergibt sich, indem anstatt eines einzelnen Ringleiters mehrere mikro-
strukturierte Leiter verwendet werden. Ein solches Konzept wurde 2004 erstmals durch
Lee et al. realisiert. Hierbei konnte durch das Anordnung von individuell adressierbaren,
mikrostrukturierten Leitern in einer 10x10 Matrix erreicht werden, dass einzelne Partikel

durch die erzeugten Magnetfeldmaxima der jeweils stromdurchflossenen Matrixsegmente
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zweidimensional in die Nihe der angesteuerten Segmente positioniert werden [158]. Diese
Technik erlaubt eine frei konfigurierbare Kontrolle der Partikelposition in zwei Dimensi-
onen, jedoch skaliert die Anzahl der benétigten Leiterbahnsegmente und damit die Kom-
plexitit der individuellen Ansteuerung proportional zur Fliche, innerhalb der manipuliert
werden soll. Eine weitere Moglichkeit zur freien, zweidimensionalen Positionierung wurde
im Rahmen der vorliegenden Arbeit, basierend auf den bisher gezeigten Ergebnissen zur
Manipulation von Einzelpartikeln entwickelt. Abbildung 56a) und b) zeigen schematisch
das Design der entwickelten Mikrostruktur.
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Abbildung 56: Schematische Darstellung der zur zweidimensionalen Positionierung entwickelten Mikrostruktur a)
in 3D-Perspektive (a) und im Querschnitt (b)).

X

Diese besteht aus vier einzeln adressierbaren, geraden Leiterbahnsegmenten, die in einer
Rechteckgeometrie zueinander angeordnet sind. Zur Herstellung des Positioniersystems
wurde zunichst mittels eines Reactive lon Etching Prozesses eine Offnung mit einer Tiefe
von wenigen um in ein Si Substrat geatzt. Das Substrat wurde anschlieBend mittels einer
300 nm SiOz Schicht abgedeckt, die in einem plasma-unterstiitztem CVD Prozess abge-
schieden wurde. AnschlieBend wurden die vier Mo/Au Leiterbahnen mittels eines In-
verslackprozesses vordefiniert und mit einer Hohe von ca. 20 nm / 180 nm mittels RF-
Sputtern abgeschieden.

Die Funktionsweise der Falle lasst sich dabei aus den Erkenntnissen zur Krifte- und Ener-
gielandschaft eines geraden Leiterstiicks, die in Kapitel 3.3 gezeigt sind, ableiten. Dabei
wird die Richtung des Stroms durch die Leiterbahnen jeweils so gewihlt, dass sich im von
den Leiterbahnen umschlossenen, inneren Bereich der Falle durch den Gradienten der
Leiterbahnmagnetfelder in Kombination mit einem tbetlagerten, externen Feld Bex,. eine
Abstoffung des Partikels von allen Leiterbahnen in Richtung des Falleninneren ergibt. Ab-
bildung 57a) zeigt ein Experiment, bei dem die vier Leiterbahnen in unterschiedlichen
Konfigurationen der Stréme in Kombination mit einem externen Feld von Bex, = 6.7 mT
betrieben wurden. Jeweils zwei Leiterbahnen wurden dabei mit einem hohen Strom von [
= 70 mA und zwei mit einem geringeren Strom von I = 10 mA beaufschlagt, nachdem

sich ein Partikel im Inneren der Falle auf dem Substrat angelagert hatte.
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Abbildung 57: In a) ist ein exemplarisches Experiment zur Positionierung eines superparamagnetischen Partikels
gezeigt. Die weifSen Pfeile markieren die Position des Partikels nach Beschaltung der Struktur mit den angegeben
Stromen (rot = 70 mA; schwarz = 10 mA) und Zuschalten des externen Feldes Bex, = 6.7 mT. Die Stromrichtung in-
nerhalb der Leiterbahnen ist durch die Pfeilrichtung gegeben. In b) sind die fiir die jeweiligen Stromkonfigurationen
berechneten Energielandschaften gezeigt. Der Farbcode entspricht der absoluten magnetischen Energie (Skala siehe
rechte Abbildung). Die weifSen Pfeile reprisentieren die lokal auf das Partikel wirkende, normierte Kraft.

Das Ergebnis zeigt, dass das Partikel je nach Konfiguration der Strome durch die Leiter-
bahnen eine unterschiedliche Position einnimmt. Die in der Abbildung gezeigten Mikro-
skopaufnahmen wurden gemacht, nachdem sich das Partikel fiir die jeweilige Konfigura-
tion der Stréme hin zur Position minimaler magnetischer Energie (jeweils mit weillem
Pfeil markiert) bewegt hat. Dabei ist das Partikels jeweils weiter von den Leiterbahnseg-
menten entfernt, die mit dem héheren Strom von I = 70 mA beaufschlagt werden. Die
eingesetzte Falle erlaubt daher die Position minimaler Energie und damit die Gleichge-
wichtsposition des Partikels durch die Konfiguration der Stréme in den vier Leiterbahn-
segmenten einzustellen. Die verschiedenen Energieminima lassen sich dabei im Rahmen
der Energie- und Kriftelandschaft im Inneren der Leiterbahnanordnung entsprechend
nach Formel (33) modellieren. Zur Vereinfachung der Berechnung wurden die Leiter-
bahnen jeweils als unendlich lang angenihert und somit die Zuleitungsstiicke zu den Lei-
terbahnen (jeweils an den Ecken der Mikroskopaufnahmen in Abbildung 57a) zu sehen)
nicht berticksichtigt. Die berechneten Ergebnisse sind in Abbildung 57b) dargestellt.
Diese zeigen im Einklang mit den experimentellen Ergebnissen jeweils eine Position mi-
nimaler magnetischer Energie, die je nach Stromkonfiguration in einem der vier Quadran-
ten des Falleninneren zu finden ist. Die Berechnungen zeigen, dass die genaue Gleichge-
wichtsposition des Partikels sich dabei tiber die jeweiligen Verhiltnisse der Stréme von
oberer und unterer Leiterbahn bzw. linker und rechter Leiterbahn einstellen ldsst (hier
nicht explizit dargestellt). Da das Verhiltnis der Strome durch die individuelle Ansteue-
rung der vier Leiterbahnen beliebig eingestellt werden kann, ldsst sich das Partikel prinzi-
piell an jede Position im Falleninneren transportieren. Die gezeigten Ergebnisse demonst-
rieren daher, dass einzelne M-280 Partikel Gber eine Lingenskala von ca. 100 x 100 pm?

in zwei Dimensionen auf der Substratoberfliche frei positioniert werden kénnen. Dies
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ermoglicht beispielsweise eine Kombination der magnetischen Falle mit sogenannten
GMR-basierten Immunoassay Systemen, die durch parallelisiertes Auslesen von komplet-
ten Magnetfeldsensor-Arrays einen hohen Durchsatz bei der spezifischen Detektion von

Bioanalyten erméglichen [159].

3.6 Mehrpartikelexperimente in der magnetischen Ringfalle

Alle bisher gezeigten Experimente wurden jeweils unter Verwendung eines einzelnen Par-
tikels in der magnetischen Falle durchgefiihrt. In diesem Kapitel soll darauf eingegangen
werden, in wie weit sich die Falle zur gleichzeitigen Positionierung von mehreren Partikeln
im Falleninneren eignet. Dazu wird zunichst die magnetische Wechselwirkung zwischen

superparamagnetischen Partikeln niher betrachtet.
3.6.1 Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen superparamagnetischen Partikeln

Sollen mehrere Partikel gleichzeitig im Inneren der Falle manipuliert werden, so muss
prinzipiell die Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den Partikeln bei der Berechnung
der auf die Partikel wirkenden Krifte mit berticksichtigt werden. Da fiir die magnetische
Manipulation, wie in Kapitel 3.3 gezeigt, externe Felder senkrecht und parallel zur Sub-
stratebene eingesetzt werden kénnen, werden beide Fille beziiglich der sich ergebenden
Dipol-Dipol-Wechselwirkung mit einbezogen. Fur die Berechnung der Dipol-Dipol Ener-
gie Egip wird ein Partikelpaar aus zwei identischen Partikeln angenommen. Dabet ist ein
Partikel innerhalb einer gedachten (x,3) Ebene frei beweglich, wiahrend das zweite Partikel
mit seinem Schwerpunkt an der Position (x,3) = (0,7) fixiert ist - die Koordinaten (x,y)
bezeichnen im Folgenden jeweils die Koordinaten des freien Partikels im Bezug zum Ko-
ordinatenursprung bei (x,3) = (0,0) Beide Partikel weisen das gleiche magnetische Moment
m auf, das durch das externe Feld zu m = )(,,Vﬁext /Mo gegeben ist. Das magnetische
Moment wird dabei als fest und unabhingig von der Position (x,g) betrachtet. Dies ist
erftllt, solange der Abstand & der Partikelschwerpunkte zueinander deutlich groB3er als der
Radius 7, der Partikel (4 >> 7,) ist. Die magnetische Dipol-Dipol Energie Eqj, ergibt sich

aus dem Skalarprodukt des magnetischen Moments M des Partikels mit dem magnetisch

durchsetzenden Streufeld des zweiten Partikels Fstreu zu [160]:

— - — uOlmlz 2x2 - (Z - rp)z 46

E.. (i = - 7B = _ (46)
dip (m mex) m streu 411 ((XZ + (Z _ rp)Z)s/z

L g polmi|* ( 2(z —1p)* = %° 47

Edip(m =me,) = —M " Byrey = — 410 ((xz +(z— rp)Z)S/Z (47)
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Gleichung (46) beschreibt dabei die Energie fur ein externes Feld entlang der x-Achse
(Bext = Bexty), Gleichung (47) die Energie fiir ein externes Feld entlang der z-Achse (Bext
= Bextz). Abbildung 58a) zeigt die berechnete Dipol-Dipol-Wechselwirkungsenergie und

die sich daraus ergebend Kriftelandschaft ﬁdip (x,z) (gegeben zu: ﬁdip = — VEdl-p) in un-
mittelbarer Umgebung zum fixierten Partikel fiir ein externes Feld von Bext = Bextx = 5
mT. Fir diesen Fall ergibt sich eine minimale Energie an der linken und rechten Seite des
fixierten Partikels bei (x,3) = (£7p/2,5/2), die zu einer anziechenden Kraft auf das frei
bewegliche Partikel hin zur linken bzw. rechten Kante des fixierten Partikels fuhrt. Im
Fall von externem Feld senkrecht zur Substratebene mit Bext = Bext,, = 5 mT (Abbildung
58b)) ergibt sich die minimale Energie an der oberen Seite des Partikels bei (x,z) = (0,27),
wihrend sich die maximale Energie jeweils an der linken und rechten Seite des fixierten
Partikels bei (x,3) = (£7/2,1/2) ergibt. Fir diesen Fall lisst sich aus der Bedingung
E(p=¢.)=0 ein kritischer Winkel von ¢, = 26.6° definieren, der in
Abbildung 58b) zusitzlich eingezeichnet ist. Befindet sich das frei bewegliche Partikel
oberhalb dieses Winkels wird es hin zur Oberseite des fixierten Partikels angezogen und
lagert sich dort an. Fir Partikel unterhalb ¢ ergibt sich eine AbstoBung des freien Partikels

vom fixierten Partikel.
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Abbildung 58: Berechnete Dipol-Dipol-Wechselwirkung fiir ein identisches Paar von M-280 Partikeln. In a) und b)
ist die auf ksT bei Raumtemperatur normierte Energielandschaft (Grauskala) sowie die normierte Kréiftelandschaft
(als Pfeile) gemdf3 Gleichung (46) und (47) fiir ein externes Feld von Bext = Bextx = 5 mT (a)) und Bext = Bextz = 5mT
(b)) gezeigt. Die roten Kreise um x,y = (0,1.4 um) représentieren das fixierte M-280 Partikel. Die weifsen Pfeile stel-
len die Richtung des extern angelegten Feldes dar. Der Winkel ¢ in Abbildung b) markiert den kritischen Winkel fiir
AbstoBung (Erklarung hierzu im Haupttext).

Abbildung 59a) zeigt die experimentell beobachtbare Auswirkung der Dipol-Dipol-Wech-
selwirkung fir ein Ensemble von M-280 Partikeln fur den Fall eines angelegten in-plane
Feldes, was bedeutet, dass das externe Feld parallel zur Oberflache des Substrats angelegt
wird (entspricht Bex = Bextx). Die Partikel ordnen sich nach dem Einschalten des externen
Feldes bei # = 0 zu einer Kette an, die sich parallel zum externen Feld ausrichtet. Dies
kann als Konsequenz der gegenseitigen, anziechenden Wechselwirkung der Partikel gemil3
den in Abbildung 58a) gezeigten Ergebnissen verstanden werden. Fir ein externes Feld

von Bext = Bext,, (Abbildung 59b)) stellt sich die Situation komplizierter dar.
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in-plane

out-of-plane

Abbildung 59: In a) ist die experimentell beobachtete Wechselwirkung von M-280 Partikeln fiir ein in-plane Feld von
Bexe = 1 mT (zugeschaltet bei t = 0 s) gezeigt. Abbildung b) zeigt das Partikelverhalten von M-280 Partikeln unter
Zuschalten eines externen Feldes Bexiz =5 mT bei t = 84 ms.

Im vorliegenden Fall ergibt sich nach dem Einschalten des Feldes bei # = 84 ms zwischen
dem mittleren Partikel und rechten Partikel eine anziechende Wirkung, die dazu fiihrt, dass
sich das mittlere Partikel zwischen # = 84 ms und # = 88 ms an der Oberseite des rechten
Partikels anlagert. Dies zeigt, dass sich das mittlere Partikel zum Einschaltzeitpunkt des
Feldes oberhalb des kritischen Winkel ¢ beziiglich des rechten Partikels befunden haben
muss. Die gezeigte Anordnung der Partikels ergibt sich im Fall der M-280 Partikel bei
Zuschalten des externen Feldes Bex, nur fur unmittelbare Nihe der Partikel zueinander,
da aufgrund der geringen Fluktuation der M-280 Partikel in z-Richtung (vgl. auch Aufent-
haltswahrscheinlichkeit p(3) in Abbildung 52e) fiir grof3ere Abstinde der Partikel zueinan-
der der kritische Winkel ¢ nicht tiberschritten wird. Der Sachverhalt der Anordnung der
Partikel entlang der z-Richtung ist vor allem fir Einzelpartikelexperimente relevant, da
sich ein durch ein durch das Zuschalten des externes Feldes entlang der z-Richtung ange-
ordnetes Partikelpaar im Auflichtmikroskop optisch nicht von Einzelpartikeln unterschei-
den ldsst und somit die Gefahr besteht, filschlicherweise Experimente mit einem Partikel-
paar statt einem Einzelpartikel durchzufithren. Wird das externe Feld wieder abgeschaltet
(hier nicht gezeigt), sinkt das oben angelagerte Partikel wieder auf das Substrat und beide
Partikel lassen sich optisch wieder trennen. Dieser Umstand kann daher zur Kontrolle in
den Einzelpartikelexperimenten verwendet werden, um das Arbeiten mit einem Partikel-
paar auszuschlieBen. Das in Abbildung 59b) ab 7 = 88 ms links gezeigte Partikel befindet
sich aufgrund seines nach Ausbildung des Partikelpaars grof3eren Abstandes zu diesem
unterhalb des kritischen Winkels ¢.. Daher erfihrt es eine AbstoBung vom Partikelpaar,
wodurch sich beide fiir Zeiten # > 88 ms voneinander entfernen. Das Partikel legt dabei
in der Zeit von #= 1.1 s bis # = 3.38 s eine Strecke von ca. 3 pm zurilick. Dies entspricht

einer uber die Zeitspanne gemittelten Geschwindigkeit des linken Partikels von ¥ =

(;;;ns) = 1.31 pm/s. Da die Viskositit des umgebenden Mediums bekannt ist, kann aus

der Geschwindigkeit die mittlere Stokessche Reibung und somit gemal3 Abschnitt 3.2.6
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die mittlere magnetische Kraft Fdip auf das linke Partikel berechnet werden. Man erhalt
demnach: Fdip = Fiores = 6mnr,0 = 34.7 fN. Die Kraft auf das M-280 Partikel ist

somit in derselben Gréflenordnung wie die typischen, durch die magnetische Falle gege-
benen Krifte in der Nihe des Energieminimums und muss somit bei Experimenten mit

mehreren Partikeln im Falleninneren mit berticksichtigt werden.
3.6.2 Partikelpaar in Ringfalle - Experiment und quantitative Modellierung

Abbildung 60a) zeigt ein Experiment, bei dem sich zum Einschaltzeitpunkt des Stroms
durch die Falle zwei Partikel im Inneren der Ringstruktur befinden.

000701 °

X 2

Abbildung 60:In a) ist das Einfangen eines Partikelpaars fiir einen Strom von [ = 35 mA (zugeschaltet bei t = 0 s)
und ein externes Feld von Bexe = 5.3 mT gezeigt. Die Partikeltrajektorien (blaue Linien) sind von t = 0 s (siehe wei-
RBer Pfeil) bis t = 1 min eingezeichnet. In b) ist das Krifteschema im Kriftegleichgewicht entlang der in a) gestrichelt
eingezeichneten Linie gezeigt. Die Krifte in z-Richtung (DLVO + Gravitation) sind nicht berticksichtigt.

Nach dem Einschalten des Stroms von I = 35 mA zum Zeitpunkt # = 0 durch den Ring-
leiter bewegen sich beide Partikel aus ihrer Ausgangsposition (markiert durch weille Pfeile
in Abbildung 60a)) zunichst in Richtung des Energieminimums in der Mitte der
Ringstruktur. Die Partikel werden jedoch nicht zur selben Position transportiert, sondern
nehmen nach Erreichen der x-Achse (gestrichelte Linie) einen Abstand 4 zueinander ein.
Dieser Sachverhalt kann als Folge der durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung hervorge-
rufenen Krifte Fgp in Kombination mit den durch die Falle auf die Partikel wirkenden
Kriften Frue verstanden werden und ist schematisch in Abbildung 60b) skizziert. Gemil3
den in Abbildung 59b) gezeigten Ergebnissen sto3en sich die Partikel bedingt durch das
entlang der z-Richtung angelegte, externe Feld Bext = Bext. durch die Dipol-Dipol-Wech-
selwirkung voneinander ab. Die Partikel werden gleichzeitig durch die Fallenkraft Frpe in
Richtung Fallenmittelpunkt gedriickt. Dadurch ergibt sich das in Abbildung 60b) skiz-

zierte Kriftegleichgewicht, das in einem Gleichgewichtsabstand d (ﬁfa”e = ﬁdip) resul-

tiert. Ahnliche Ergebnisse konnten durch L. Helseth fiir superparamagnetische Partikel,

die in einer optischen Falle mit tberlagertem, homogenen Magnetfeld gefangen wurden,
beobachtet werden [156]. Da die Grof3e & durch die Brown‘sche Bewegung der Partikel
Fluktuationen unterworfen ist, wird fir die Modellierung des Kriftegleichgewichts das
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zeitliche Mittel von & herangezogen. Dazu wird zur Diskussion der Ergebnisse der glei-

tende Mittelwert des Abstands d(t) betrachtet. Dieser ergibt sich fir die Positionen
(191,21 fur Partikel 1 und (xo,02,32) fiir Partikel 2 zu:

(48)

_ 1
d(t)=d = Nz V0 (8) = %2(t))% + () — y2(6))? + (21(8) — 22(6:))?
=1

Abbildung 61 zeigt die (zweidimensionale) Auswertung des Zweipartikelexperiments,
nachdem die Partikel ihre Gleichgewichtsposition erreicht haben und in direkter Umge-

bung zu diesen fluktuieren.
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Abbildung 61: Messung eines in der Falle gefangenen Partikelpaars. In a) sind die Trajektorien (griin: Partikel 1, rot:
Partikel 2) nach Erreichen der stabilen Partikelpositionen fiir I = 60 mA und Bex.z = 5.2 mT gezeigt. In ) ist die Win-
kelverteilung entsprechend der gezeigten Skizze fiir die in a) gezeigten Trajektorien dargestellt.

In Abbildung 61a) sind die aus den Videodaten extrahierten Trajektorien der beiden Par-
tikel P1 (grun, links) und P (rot, rechts) tiber den gesamten Messzeitraum von Zmess = 20
min gezeigt. Aus den gezeigten Trajektorien lisst sich eine Asymmetrie der Aufenthalts-
wahrscheinlichkeiten der beiden Partikel bzgl. der y-Achse feststellen. Partikel Py fluktuiert
im Mittel in einem Abstand von ca. 3 pm zum Fallenmittelpunkt, wihrend der mittlere
Abstand von P> zum Fallenmittelpunkt ca. 6 um betrdgt. Eine mogliche Ursache hierfir
konnte ein unterschiedliches magnetisches Moment der beiden Partikel (beispielsweise
durch eine unterschiedliche Volumensuszeptibilitit oder eine unterschiedliche Grof3e 7p)
darstellen. Dies wiirde bei gleicher abstof3ender Kraft Faip zu unterschiedlichen Abstinden
der Partikel zum Fallenmittelpunkt fithren. Im Experiment konnte jedoch beobachtet
werden, dass sich die gezeigte Asymmetrie in den Aufenthaltswahrscheinlichkeiten fir
dasselbe Partikelpaar in Abhingigkeit der Stromstirke I systematisch entlang der x-Achse
verschiebt. Dies kann evtl. durch thermisch erzeugte Stromungen der Flussigkeit fir eine
- zusitzliche vom Strom durch die Ringstruktur abhingige - Auslenkung der Partikel aus
dem Fallenmittelpunkt sorgen. Zudem kénnte eine geringfiigige Verkippung des Magnet-
telds der Helmholtzspule gegen die Probenoberflichennormale ebenfalls fiir die beobach-
tete Verschiebung des Schwerpunkts des Partikelpaars gegen das Zentrum der Ringstruk-

tur verantwortlich sein. Die Trajektorien zeigen weiterhin, dass sich das Partikelpaar tiber
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den gesamten Messzeitraum bevorzugt entlang der x-Achse ausrichtet. Dies lasst sich qua-
litativ durch die Asymmetrie der magnetischen Energielandschaft bzw. Kriftelandschaft
bzgl. x- und y- Achse der Falle (& > k.) erkliren. Durch diesen Umstand wirken in y-
Richtung groBere Krifte auf die Partikel, was zur beobachteten Ausrichtung des Partikel-
paars fiihrt. Dieser Umstand ldsst sich weiter durch Einfithrung des Winkels @ mit @ =

Y2—Y1

p— ), der zwischen Verbindungslinie der Partikelschwerpunkte und der der x-
2741

atan (

Achse (siche Skizze in Abbildung 61b)) eingenommen wird, quantifizieren. Die in Abbil-
dung 61b) iber den gesamten Messzeitraum gezeigte Verteilung des Winkels a lisst sich
fir die in a) gezeigten Trajektorien von Pi und Pz durch eine GaulBverteilung mit einer
Halbwertsbreite von Wrwam = 19° beschreiben. Aus den gewonnenen Erkenntnissen las-
sen sich zur Modellierung der Kriftebilanz fir das Zweipartikelsystem einige Vereinfa-

chungen titigen, die im Folgenden stichpunktartig aufgefithrt werden:

= Das magnetische Moment 711 der Partikel ist durch das externe Feld

§ext,z festgelegt. Aufgrund der Gleichgewichtsabstinde von 4 > 5 pm im
Vergleich zum Radius der Partikel von 7, = 1.4 pm ist das Streufeld der
Partikel, das den jeweils anderen Partikel durchsetzt, deutlich geringer als
das externe Feld und wird daher vernachlissigt.

= Die Unterschiede in den Abstandskoordinaten g(#) beider Partikel werden
zur Berechnung des Abstands 4 vernachlissigt, da diese bedingt durch die
geringe Fluktuation der M-280 Partikel in 2-Richtung im Mittel viel geringer
als die Abstinde Ax(?) = (x1(9) - x2(9) bzw. Ay(?) = (@9 - y2(9)) sind.

u Aufgrund der Ausrichtung des Partikelpaars entlang der x-Achse gilt in ers-
ter Niherung d = \/Ax? + Ay? = Ax. Der relative Fehler in der Ab-

standsberechnung lisst sich zu (y/Ax? + Ay? -Ax)/Ax) abschitzen. Im
statistischen Mittel ist dieser gemal3 der in Abbildung 61b) gezeigten Win-
kelverteilung < 2 %.

= Die zusitzlich zur Dipol-Dipol Wechselwirkung wirkende, abstoflende
DI17O Wechselwirkung der negativ geladenen M-280 Partikel untereinan-
der wird vernachlissigt, da die Debye Linge Ap < 100 nm deutlich geringer
als der Abstand 4> 5 um der Partikel ist.

u Die Partikel befinden sich in geringem Abstand von wenigen pm zum Ener-
gieminimum der Falle. Dadurch kann das Fallenpotential als harmonisch

angenihert werden.

Diese Annahmen erlauben eine vereinfachte, eindimensionale Modellierung der Krifte auf
die Partikel. Demnach ergibt sich die Dipol-Dipol Energie fiir Partikel Py mit magneti-
schem Moment 7 und Partikel P> mit Moment 72 entsprechend Gleichung (46) zu:
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KoMy M,

Eqip(xq,x3) = (49)

4m(x; — x5)3

Daraus ergeben sich die Krifte aus Dipol-Dipol-Wechselwirkung auf die einzelnen Parti-

kel zu:
(50)
Fdip,l = _EEdipé)x = _Fdip,z = %Edipé)x
1 2
Fir die durch die Falle erzeugten Krifte auf P; und P> gilt folgende Beziehung:
(51)
Ff,l = mlgBleiter,z(xl)é)x = lexlé)x
1
Frp, =m, EBleiter,z(xZ)é)x = CMyX,€, (52)
2

Im linearen Bereich der Falle, in dem aa—x Bieiter z(x) ~ x gilt, ergibt sich die Konstante ¢

0* . . . . = = . B =
e = —— Bieiter,- Bilanziert man beide Krifte zu Fr ; = Fyp 1 sowie Fr, = Fgpp 5 und

16st beide Gleichungen jeweils nach dem magnetischen Moment 721 bzw. 7z auf lasst sich
unter Verwendung von Gleichungen (50) - (52) folgende Bezichung fiir den Abstand
der Partikel ableiten:

5 = 3lo (ml + m2> _ 3pom (53)
c-2m 2 c-2n

Die Konstante ¢ist dabei unter den oben beschriebenen Voraussetzungen direkt propor-
tional zum in die Falle eingeprigten Strom 1, es gilt also ¢ = al. Daraus ergibt sich unter
3Ho
Co 2Tt

Einfihrung der Gro3e a = folgender Zusammenhang fur ds:

d5=a (54)

~| 3

Abbildung 62a) zeigt den gleitenden Mittelwert des Abstands d(t) der Partikel fiir ver-
schiedene Stromstirken I durch die Ringstruktur. Die verwendeten Stréme I wurden dabei
so gewihlt, dass der Unterschied im Abstand der Partikel nach Anderung des Stroms

schon mit ,,bloBem Auge* im Mikroskop wihrend der Aufnahme der Videos wahrgenom-
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men werden konnte. Die Aufnahme der Partikelpositionen wurde dabei jeweils einige Se-

kunden nachdem beide Partikel ins Innere der Falle transportiert wurden (hier: Zeitpunkt

t = 0 s) gestartet. Fur kurze Zeiten # < 1 min weist der gleitende Mittelwert E(t) bedingt
durch die Brown‘sche Bewegung bzw. durch Ausrichtung des Partikelpaars parallel zur x-
Achse Schwankungen auf und nihert sich fiir groBere Zeiten # einem stationaren Wert an.
Hierbei dauert es fir I = 15 mA (blaue Kurve in Abbildung 62a) linger, bis ein stabiler
Wert erreicht ist, als beispielsweise fiir I = 60 mA (schwarze Kurve in Abbildung 62a)).
Dies ldsst sich dadurch begriinden, dass sich durch eine héhere Stromstirke I der Abstand
der Partikel reduziert, was aufgrund der starken Abhingigkeit der Dipol-Dipol Wechsel-
wirkung vom Abstand 4 die abstolenden Krifte Faip der Partikel untereinander erhdht.
Aufgrund der groBBeren Stromstirke erhoht sich gleichzeitig proportional zu I die durch
die Falle ausgetibte Kraft Ff, resultierend in einem steileren Potentialanstieg weg vom Fal-
lenzentrum. Durch das steilere Potential findet das Partikelpaar nach thermischer Auslen-

kung schneller wieder in die Gleichgewichtslage zurtick, was zu einer zeitlich schnelleren
Konvergenz von d(t) fihrt. Abbildung 62b) zeigt den aus den Daten in a) extrahierten,

stationiren Wert des Partikelabstands d° der Partikel (ermittelt fiir Zeiten 15 min < # <
20 min) als Funktion der inversen, in die Manipulationsstruktur eingeprigten Stromstirke
I,

—15mA

13 25 mA i T T T

O Messung
—— Modell: d°l = am,_,

m__ = (2.69 + 0.27) Am?

fest

w
o

~25F

5

Abstand d (um)
VI

10
=
o

d*(

mittlerer Abstand
5
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Il L L 0 O | L Strloml(mA)
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Zeit t (min) inverser Strom I (A™)

Abbildung 62: Abbildung a) zeigt den gleitenden Durchschnitt des Partikelabstands gemafS Gleichung (48) unter Ver-
nachldssigung der y-Positionen der Partikel (siehe Haupttext) fiir Bextz = 5.2 mT und die in der Legende angegebenen
Strome [ durch den Ringleiter. In b) sind die aus a) fiir den Zeitbereich 15 min < t < 20 min extrahierten, mittleren
Abstinde d5 als Funktion des inversen Manipulationsstroms I1 gezeigt. Anpassung erfolgt entsprechend Gleichung
(54) mita = 1.55"10-13 m3. Die kleine Grafik in b) zeigt die aus der Mittelung im Zeitraum 15 min < t 20 min ermit-
telte Standardabweichung fiir den Abstand d der Partikel.

Die Messung bestatigt den entsprechend Gleichung (54) vorhergesagten, linearen Zu-
sammenhang beider GréBen. Der ,,Messfehler” (gegeben als Standardabweichung der

GroBe d im Zeitraum 15 min < #< 20 min, dargestellt in der kleinen Grafik in Abbildung

02b)) verringert sich dabei bei mit héherer Stromstirke, was erneut auf die schnellere Kon-
vergenz von d(t) bei Erhchung des Stroms I zuriickzufiihren ist. Aus der linearen An-

passung der Messdaten fiir d mit Gleichung (54) lisst sich aus der Steigung der Anpass-

geraden das mittlere magnetische Moment der Partikel bestimmen. Die Konstante  wird
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dazu durch Berechnung der Magnetfeldlandschaft des Ringleiters bestimmt. Fur die ge-
zeigten Daten ergibt sich ein mittleres magnetisches Moment von m = 2.69:10-14 Am? *
0.27-10-'* Am?. Dies entspricht bei einem Partikelradius von 7, = 1.4 um in einem exter-
nen Feld von Bext = 5.2 mT einer mittleren Suszeptibilitit von y = 0.58 + 0.06, was in sehr
gutem Einklang zu dem in der Literatur [140, 155] fiir die M-280 bekannten Wertebereich
von y=0.19 —0.75 steht. Die gezeigte Methode eignet sich daher ebenso wie die in Kapitel
3.5 gezeigten Einzelpartikelexperimente zur Bestimmung des mittleren magnetischen Mo-
ments von M-280 Partikeln anhand von Zweipartikelmessungen. Der zur Bestimmung des
Moments herangezogene Partikelabstand konvergiert dabei deutlich schneller als das fur
Einzelpartikel herangezogene zeitliche Verhalten des MSD. Dies liegt daran, dass die Par-
tikel durch die AbstoBung untereinander in Abstinden von mehreren pm zum Fallenzent-
rum fluktuieren und dadurch die Krifte der Falle im Vergleich zu den Einzelpartikelexpe-
rimenten, bei denen das Partikel in direkter Nihe zum Fallenmittelpunkt fluktuiert,
deutlich gréBer sind. Durch diesen Umstand kann die Messzeit zur Bestimmung des mag-
netischen Moments fiir die gleiche Konfiguration der magnetischen Falle (I = 60 mA, Bex,.
= 5.2mT), von ca. einer Stunde unter Auswertung des MSD aus Einzelpartikelexperimen-
ten auf, wie in Abbildung 62a) gezeigt, wenige Minuten bei der Verwendung von Zwei-

partikelexperimenten reduziert werden.

3.6.3 Mehrpartikelexerimente mit MyOne Partikeln

Da die oben beschriebene Methode einige klare Vorteile bei der Bestimmung des magneti-
schen Moments aus Fluktuationsmessungen bietet wurde sie ebenfalls fiir die MyOne Par-
tikel mit 7, = 0.55 um getestet. Abbildung 63 zeigt ein Experiment, bei dem zwei MyOne
Partikel in der Falle gefangen wurden. Beide Partikel nahern sich ab # = 0 dem Fallenmit-
telpunkt und befinden sich ab # = 0.8 s in einer Entfernung von ca. 10 pm zueinander.
Aufgrund der fiir die MyOne Partikel bei gegebener Fallenstirke gegentiber den M-280
Partikeln groBeren Fluktuation kommen sich beide Partikel trotz der absto3enden Wech-
selwirkung bei # = 1.12 s sehr nahe. Dies fithrt im Folgenden dazu (hier nicht dargestellt),
dass beide Partikel sich entlang der z-Richtung aufreihen und anschlieend ohne das ex-

terne Feld abzuschalten nicht mehr voneinander zu trennen sind.

Abbildung 63: Zweipartikelexperiment mit zwei MyOne Partikeln bei einem Strom von [ = 15 mA und Bextz =3 mT.
Die weifSen Pfeile markieren die Positionen der beiden Partikel zum jeweilig in der Abbildung gegebenen Zeitpunkt.
Der Start-Zeitpunkt (t = 0 s) ist hierbei willkiirlich gewdhlt.
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Erklirt werden kann dies durch die im Vergleich zu den M-280 Partikeln aufgrund der
geringeren Masse der MyOne Partikel ausgeprigteren Fluktuation entlang der z-Richtung
(vgl. Abbildung 52b) und Abbildung 52c)), was dazu fiihrt, dass der Winkel zwischen bei-
den Partikeln den kritischen Winkel ¢ = 26.6° Uberschreitet, was gemill der in
Abbildung 58b) gezeigten Ergebnisse zu einer vertikalen Stapelung beider Partikel durch
die Dipol-Dipol-Wechselwirkung fithrt. Das beschriebene Verhalten konnte in allen Expe-
rimenten, die mit zwei MyOne Partikeln in der Falle durchgefiihrt wurden, beobachtet wer-
den. Aufgrund dessen lieB3 sich keine Auswertung des mittleren Abstands der Partikel
durchfihren, was eine Extraktion des magnetischen Moments der Partikel verhindert. Um
den Effekt zu unterdriicken, muss zusitzlich zur Gravitationskraft, die durch die Dichte
der Partikel vorgegeben ist, eine in Richtung des Substrats gerichtete Kraft aufgebracht
werden. Eine Moglichkeit stellt dabei ein zusatzlicher, unter der Probe angebrachter und
senkrecht polarisierter Permanentmagnet mit Gradient entlang z-Richtung dar. Dieser kann
alternativ oder in Kombination zur Helmholtzspule genutzt werden, um eine zusitzliche
Kraft in negative z-Richtung auf die Partikel auszuiiben. Bei geeigneter Auslegung des Per-
manentmagneten konnte dadurch ein Abheben und die damit verbundene Aneinanderrei-

hung der Partikel unterdriickt werden.

3.7 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird eine Manipulationsmethode fiir einzelne superparamagnetische
Partikel vorgestellt und diskutiert, die im Rahmen der Doktorarbeit entwickelt wurde. Die
Methode basiert auf der bereits etablierten Manipulation der Partikel mittels mikro-struk-
turierten Leiterbahnen und erweitert diese um den Einsatz eines externen, homogenen
Feldes. Unter geeigneter Wahl von Grofle und Richtung des externen Feldes kann ein
Partikel von der Leiterbahn abgestoen werden. Dies er6ffnet im Vergleich zu konventi-
onellem Einsatz von mikro-strukturierten Leiterbahnen, bei denen nur anziehende Krifte
hin zur Leiterbahn moglich sind, neue Moglichkeiten fir die Positionierung von einzelnen
superparamagnetischen Partikeln. Aus dem quantitativen Vergleich der durch die Kombi-
nation erzielbaren Krifte kann eine fir die gewtnschte Lab-On-Chip Anwendung opti-
male Kombination von Strom durch die Leiterbahn und Richtung des externen Magnet-
feldes abgeleitet werden. Durch Aufbau eines mikro-strukturierten Ringleiters konnte
unter Verwendung des zusitzlichen, externen Feldes eine zweidimensionale Partikelfalle
konstruiert werden, mit der ein einzelnes Partikel zum Symmetriezentrum der Ringstruk-
tur transportiert und dort mit einer Genauigkeit < 1 um positioniert werden kann. Durch
Auswertung der mittleren quadratischen Verschiebung (MSD) der Brown‘schen Bewe-
gung eines einzelnen in der Falle gehaltenen Partikels kann sowohl die Viskositit der Par-

tikelumgebung als auch die Stirke der magnetischen Falle extrahiert werden. Die fir die
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Viskositit von Wasser, das fir alle Experimente als Arbeitsmedium verwendet wurde, sys-
tematisch zu hohen Werte lassen sich durch die unmittelbare Nihe der Partikel zur Sub-
stratoberfliche erkliren. Dabei ergibt sich fiir Partikel mit einer Gréfle von 2.8 um eine
groBere systematische Abweichung in der extrahierten Viskositit gegeniiber Partikeln mit
einer GroBe von 1 um. Dieser Umstand wird im Rahmen von Modellrechnungen, die
sowohl die elektrostatische Wechselwirkung von Partikel und Substratoberfliche als auch
das Gravitationspotential der Partikel mit einbeziehen, quantitativ nachvollzogen. Aus
Langzeitmessungen der Brown‘schen Bewegung kénnen mit zwei alternativen Ansitzen
(MSD Analyse und Auswertung der Aufenthaltswahrscheinlichkeit im Fallenpotential) die
Fallenstirken bestimmt werden. Diese stehen in guter Ubereinstimmung zu den Fallen-
starken, die sich mittels numerischer Berechnung der durch die Falle erzeugten Energie-
und Kriftelandschaft vorhersagen lassen. Durch den Abgleich der experimentellen Daten
mit den Vorhersagen aus der Modellierung lasst sich bei bekannter Partikelgrof3e die Sus-
zeptibilitat eines Einzelpartikels mit einer relativen Genauigkeit von 10% bestimmen. Die
erhaltenen Werte sind in gutem Einklang mit den aus der Literatur bekannten Suszeptibi-
litaitswerten fir die verwendeten Partikel. Bei Verwendung eines Partikelpaars innerhalb
der Falle ldsst sich durch die zusitzlich zu den Fallenkriften erzeugten Dipol-Dipol-Krifte
der Partikel untereinander eine stabile Anordnung der Partikel um das Zentrum der Ring-
falle beobachten. Durch Auswertung des mittleren Partikelabstands in Abhingigkeit des
Fallenstroms I kann das mittlere magnetische Moment bzw. die mittlere Suszeptibilitit des
Partikelpaars bestimmt werden. Die Bestimmung des magnetischen Moments aus der
Wechselwirkung des Partikelpaars erfolgt dabei mit vergleichbarer Genauigkeit gegeniiber
einer Hinzelpartikelmessung. Aufgrund der stabileren Anordnung des Partikelpaars im
Fallenpotential kann jedoch die Messzeit um ca. eine Groflenordnung reduziert werden.
Beide optisch-basierten Messverfahren erméglichen die Messung von magnetischen Mo-
menten im Bereich von wenigen < 10-* Am?, was mehrere GroBenordnungen unterhalb
der Auflésung etablierter Messverfahren (Superconducting Quantum Interference Device
(SQUID) oder VSM) von magnetischen Momenten liegt.

104



Kombination von Sensorife und Aktorik

4 Kombination von Sensorik und Aktorik

4.1 Einleitung — Magneto-resistive Detektion von superpa-
ramagnetischen Partikeln

Wie in Kapitel 3 gezeigt, ermoglicht die optische Detektion von Partikeln eine unabhin-
gige Messung des magnetischen Moments der Einzelpartikel und der Viskositit der die
Partikel umgebenden Flissigkeit. Fiir den Einsatz im Lab-On-Chip (LOC) System eignet
sich diese Methodik nur bedingt, da fir die optisch basierte Detektion der Partikel ein
Mikroskop sowie die anschlieBende rechnerbasierte Auswertung der Partikelfluktuation
n6tig sind. Fur den Finsatz im LOC System miissen daher die in Kapitel 2 eingefiihrten
GMR Sensoren eingesetzt werden und mit den in Kapitel 3 gezeigten Manipulationskon-
zepten zusammengelegt werden. Fir die vollintegrierte Detektion von Partikeln mittels
Magnetfeldsensoren existieren in der Literatur bereits zahlreiche, erfolgreich umgesetzte
Konzepte. Die meisten Anwendungen zielen dabei auf Mehrpartikelmessungen ab, aus
denen beispielsweise die Konzentration von an die magnetischen Partikel gebundenen Bi-
oanalyten bestimmt werden kann. Das erste Konzept hierzu wurde 1998 von Baselt et al.
realisiert. In diesem Zug wurde der Begriff des BARC (Bead Array Counter) eingeftihrt
[161]. Erste konkrete Umsetzungen fiir den Nachweis von Bioanalyten basierend auf dem
BARC Konzept wurden beispielsweise von Edelstein et al. [26] und Miller et al. [157]
demonstriert. In einer von Schotter et al. gezeigten Arbeit konnten DNA Konzentrationen
von bis zu 16 pg/ul auf magnetischem Weg nachgewiesen werden. Diese Konzentration
stellt eine mittels magnetischer Detektion erreichbare - fur den benutzten Bioanalyt - im
Vergleich zur herkommlichen Fluoreszenzdetektion geringere untere Nachweisgrenze dar
[27]. Im Vergleich zur Detektion von Mehrpartikelsystemen existieren nur wenige Bei-
spiele, in denen gezielt einzelne magnetische Partikel detektiert werden konnten. Besse et
al. konnten beispielsweise die Anwesenheit eines einzelnen M-280 Partikels mittels mikro-
strukturierten Hall-Sensoren nachweisen [162]. Li et. al demonstrierten den Nachweis ei-
nes einzelnen M-280 Beads mittels mikro-strukturierten GMR Sensoren [24]. Aus den in
[24] beschriebenen Experimenten wurde weiter gefolgert, dass sich die GMR-basierte
Messung sogar dazu eignen sollte, einzelne ferromagnetische Nanopartikel nachweisen zu
koénnen. Solche Einzelpartikelexperimente dienen im Gegensatz zu den beschriebenen
Mehrpartikelexperimenten meist nicht dem Nachweis von Bioanalyten, sondern werden
bspw. gemil} Tondra et al. [163] als Referenzsysteme zur quantitativen Modellierung des
Sensor-Partikel-Systems herangezogen. Sollen Einzelpartikel detektiert werden, missen
die Dimensionen des Sensors in derselben GréBenordnung wie die Grof3e der zu detek-
tierenden Partikel gewihlt werden. Dies fihrt zu typischen Sensordimensionen im Bereich
von 100 nm [25, 164] bis hin zu einigen um fir groBere, superparamagnetische Beads

[165]. Die geringe Reichweite des Streufeldes der Partikel — typischerweise im Bereich der
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Partikelgro3e - macht die Positionierung der Partikel in direkter Nihe zum Sensor erfor-
derlich. Obwohl in vielen anderen Arbeiten die Manipulation mittels mikrostrukturierter
Leiterbahnen dhnlich wie in der vorliegenden Arbeit umgesetzt wurde, existieren nur we-
nige Beispiele, in denen Aktorik und Sensorik in einer integrierten Einheit kombiniert
wurden. In einem von Philips Biomedical Sensor Systems entwickelten Konzept konnten
de Boer et al. erstmals das gezielte Fiihren von Partikeln mit mikro-strukturierten Leiter-
bahnen tber die aktive Fliche des Sensors demonstrieren [166]. Janssen et al. konnten
aufbauend auf dieser Technologie durch das gezielte Fiihren von einzelnen MyOne bzw.
M-280 Partikeln tiber die aktive Fliche des Sensors ein Echtzeitsignal generieren, mit dem
sich die Bewegung des Partikels tiber die aktive Fliche des Sensors zeitaufgelost erfassen
lisst [165]. Gooneratne et al. konnten durch Verwendung eines mikrostrukturierten, ring-
tormigen Sensors in Kombination mit mikro-strukturierten Leiterbahnen einzelne Partikel
gezielt auf der Sensorstruktur platzieren und somit die Anwesenheit der Partikel nachwei-
sen [111].

In diesem Kapitel sollen Untersuchungen zur Kombination der in Kapitel 2 vorgestellten,
mikrostrukturierten GMR Sensoren mit den in Kapitel 3 gezeigten Manipulationsstruktu-
ren vorgestellt werden. Dabei wird zunichst der parasitire Einfluss der mikrostruktutier-
ten Positioniereinheit auf das vom GMR Sensor erzeugte elektrische Signal diskutiert. An-
schlieBend wird vorgestellt, wie das Sensorsignal durch Uberlagerung eines zweiten,
externen Feldes im relevanten Feldbereich linearisiert werden kann. Die durch das zusitz-
liche externe Feld verursachte Anderung im Sensorverhalten wird anhand eines mikro-
magnetischen Modells nachvollzogen und die Modellergebnisse mit den experimentellen
Daten verglichen. Anschlieend werden Experimente gezeigt, in denen ein einzelnes Par-
tikel gezielt in Richtung der aktiven Sensorflache transportiert wird. Die Ergebnisse lassen
Riickschliisse auf die Wechselwirkung zwischen Partikel und Sensor zu. Die beobachtete
Wechselwirkung wird fiir zwei verschiedene Sensorgeometrien im Rahmen der fir die je-
weilige Sensorgeometrie berechneten Energielandschaft qualitativ diskutiert und mit den
experimentellen Erkenntnissen verglichen. Zur Detektion der Partikel mittels des GMR
Sensors wird ein Messschema basierend auf einer periodischen Anregung des magneti-
schen Partikels mit externem Magnetfeld demonstriert. Dadurch konnte in ersten Experi-
menten erfolgreich sowohl die Anwesenheit als auch die durch die periodische Anregung
des Partikels erzeugte Bewegung des Partikels mittels des vom GMR Sensor erzeugten
Signals nachgewiesen werden. Die Ergebnisse werden im Rahmen eines einfachen mikro-
magnetischen Modells diskutiert, das erlaubt, die magnetische Suszeptibilitit eines einzel-
nen M-280 Partikels im Einklang mit den bekannten Werten aus der Literatur aus dem

Sensorsignal zu extrahieren.
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4.2 Konstruktion eines kombinierten Sensor/Aktorsystems

Fir die Lab-On-Chip Anwendung soll GMR Sensorik und die Manipulation eines Einzel-
partikels in einem System kombiniert werden. Dazu wurde zunichst der Sensorstapel mit-
tels des in Kapitel 2.3 beschriebenen Verfahrens abgeschieden und mikrostrukturiert. An-
schlieBend wurde mittels PECVD eine Passivierungsschicht aus 300 nm SiOz bzw. 1 pm
Si3Ny (siche Abbildung 64a) und b)) abgeschieden, um den Sensor und dessen elektrische
Zuleitung von der Umgebung zu trennen. Zusitzlich dient die Isolationsschicht als Passi-
vierung des Sensors gegentiiber der fliissigen Umgebung, um mogliche Korrosion des Sen-
sorstapels in der Flissigkeit zu verhindern. Auf die abgeschiedene Passivierung wurden
anschlieBend in einem zweiten Lithographieschritt vier Manipulationsleitungen symmet-
risch um den Sensor angeordnet, mit deren Hilfe sich einzelne Partikel gemal3 den Ergeb-
nissen in Kapitel 3 gezielt auf den Sensor transportieren lassen.

Abbildung 64c) zeigt eine optische Aufnahme des kompletten Aufbaus nach Abscheiden
der Steuerleitungen. Fur die Experimente wurden zwei unterschiedliche Geometrien des
GMR Sensors verwendet, die im Folgenden als ,,Hantel (Abbildung 64d)), mit im Ver-
gleich zur aktiven Sensorfliche breiteren Kontaktflichen des Sensorstapels und ,,Recht-
eck® (Abbildung 65¢)), mit identischer Breite iiber den kompletten Sensorstapel bezeich-

net werden.
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Abbildung 64: In a) ist eine optische Makroaufnahme des kombinierten Systems aus mikrostruktiertem GMR Sensor
(Jeweils mittig) und elektrischen Zuleitungen, sowie einer um den Sensor symmetrisch ausgelegten Manipulations-
einheit bestehend aus vier einzeln adressierbaren mikro-strukturierten Leitungen gezeigt. Abbildung b) zeigt eine
Dectac-Profilometermessung des Héhenprofils entlang der in a) gezeigten x-Achse fiir eine 1 um dicke SizNy Passi-
vierungsschicht. Abbildung c) zeigt eine Mikroskopaufnahme des in a) umrahmten Bereichs. Die zwei verwendeten
Sensorgeometrien sind in d) (,Hantel”) bzw. e) (,Rechteck”) gezeigt.
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4.2.1 Einfluss der Positionierleitungen auf den GMR Sensor

Die Positionierleitungen werden fiir die Manipulation der Partikel wihrend des Betriebs
des GMR Sensors mit Strémen von I = 20 mA beaufschlagt. Da sich die Positionierlei-
tungen im Abstand von wenigen pm zur aktiven Fliche des Sensors befinden, ist eine
Wechselwirkung zwischen den Positionierleitungen (durch deren erzeugtes Magnetfeld
oder die durch ohmsche Verluste erzeugte Wirme) und dem GMR Sensor nicht auszu-
schlieBen. Um diesen Einfluss messtechnisch zu erfassen, wurden die Positionierleitungen
mit verschiedenen Strémen beaufschlagt und gleichzeitig die resultierende Anderung im
Sensorsignal erfasst. Abbildung 65a) zeigt die experimentelle Konfiguration der Manipu-
lationsstréme im Bezug zur Sensorgeometrie zur Bestimmung des Einflusses der Positio-
nierleitungen auf das Sensorsignal. Um moglichst geringe Widerstandsinderungen des
Sensors messtechnisch erfassen zu kénnen, wurde der Sensor fiir alle folgenden Messun-
gen in einer Briickenschaltung (Wheatstone-Briicke) betrieben. Dadurch ergibt sich durch
die Anderung des Widerstands des GMR Sensors eine Briickenspannung Usricke, die direkt
proportional zur Widerstandsdnderung AR des GMR Sensors ist. Vor der Vermessung des
Einflusses der Positioniereinheit wurde der Sensor sowohl im homogenen, externen Feld
entlang der intrinsischen, harten Richtung (Bex = Bx) und senkrecht zur Schichtebene (Bex:
= Bext;z) des Sensorstapels vermessen. Hierbei ergaben sich fiir die Briickenspannung Sen-
sitivitdten von Upricke/ Hexex = Sk = 14 uV/Oe und Ussiicke/ Hext, = S = 280 nV/Oe.

Strom /, (mA)

TWiderstandserhﬁhung

Ugrioe(MV)

0 20 40 60 80 100
Zeitt(s)

Abbildung 65: Schematische Skizze zur Versuchsanordnung in (a). Die Passivierungsschicht zwischen GMR Sensor
und Manipulationsleiterbahnen wurde fiir diesen Versuch durch eine 300 nm SiO: Schicht realisiert. Gemessener

zeitlicher Verlauf des Stroms I (b) und der Briickenspannung (c). Der Strom durch den Sensor betrdgt Isensor = 0.93
mA.

Wird gemill Abbildung 65b) zunichst bei # = 0 ein Gleichstrom I1 (Abbildung 65b)) in
eine der Manipulationsleitungen eingespeist, ergibt sich entsprechend Abbildung 65¢) ein
transientes Verhalten in der Brickenspannung, wobei die Briickenspannung (und damit
der Sensorwiderstand) iiber einen Zeitraum von mehreren Minuten ansteigt. Fir die ge-
gebene Anordnung von Positionierleitung und GMR Sensor (beide befinden sich auf an-

nihernd gleicher Hohe g beztglich des Substrats) wird nur eine Komponente Biciter,, am
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Ort des Sensors durch die Positionierleitung erzeugt. Fur einen Abstand der Leiterbahn
von 30 pum vom GMR Sensor und bei einen Strom von I1 = 30 mA erhilt man bspw.
Bueiter,, ® 0.2 mT £ 2 Oe. Bei einer Sensitivitit von S, = 0.28 uV/Oe ergibt sich somit eine
Spannungsinderung von Ussicke = 0.56 uV. Die tatsichlich beobachtete Spannungsinde-
rung (rote Kurve in Abbildung 65¢)) ist jedoch mit Usriicke ~ 25 uV deutlich gréBer. Zu-
sitzlich verhalt sich die Briickenspannung nichtlinear mit dem Strom I1. Beispielsweise
ergibt sich fir 1 = 60 mA (rote Linie) eine ca. vierfach erhéhte Brickenspannung im
Vergleich zu fir 1 = 30 mA (schwarze Linie). Diese Befunde lassen darauf schlief3en, dass
die Widerstandsanderung nicht durch das durch die Positionietleitung im Sensor erzeugte
Magnetfeld erklirt werden kann.

Eine alternative mogliche Ursache stellt eine (passive) Erwidrmung des Sensors durch den
in der Positionierleitung erzeugten ohmschen Verlust und die damit verbundene Abwarme
dar. Wie anhand von Strom-Spannungs-Kennlinien der Positionierleitung in Anhang A7
gezeigt, lasst sich bereits bei Stromen [1 = 20 mA eine Erwirmung der Positionierleitungen
nachweisen. Diese kann sich durch die Wirmeleitung im Substrat parallel zur Substrat-
oberfliche auf den Sensor auswirken.

Um dies weiter zu untersuchen wurde in die Positionierleitung ein periodischer Strom
I,(t) = I, sin(2rft) entsprechend Abbildung 66a) mit [;= 80 mA und f= 0.1 Hz einge-
prigt. Hierbei stellt sich fir die Briickenspannung entsprechend Abbildung 66b) eine pe-
riodische Oszillation mit doppelter Anregungsfrequenz von /= 0.2 Hz sowie zusitzlich
(nach transientem Einschwingen) ein fester Offset ein.

Unter Annahme einer durch die Abwirme der Positionierleitung erzeugten Widerstands-
anderung im Sensor ldsst sich im eingeschwungenen Zustand folgender Zusammenhang
zwischen [1(t) und der Briickenspannung ableiten. In erster Naherung (bei Annahme eines
konstanten Widerstands der Positionierleitung) ergibt sich fiir den ohmschen Verlust Pin
der Positionierleitung eine quadratische Abhangigkeit vom Strom I1 (P ~ 1%). Der Sensor
erfahrt durch die iibertragene Verlustwirme eine zu P proportionale Anderung in der
Temperatur, die wiederum proportional zu einem Anstieg des Widerstands und (bei kon-
stantem Strom durch den Sensor) der Briickenspannung fithrt. Somit ergibt sich folgende

Beziehung:

AUBriicke ~ AT ~ Ilz(t) (55)

Setzt man den in Abbildung 66a) gezeigten, sinustérmigen Stromverlauf fir [1(t) in Glei-

chung(55), ergibt sich folgender zeitliche Verlauf fir die Bricckenspannung:

Usricre (£) ~ 1°[1 = cos(2m(2f)D)] (56)

Dies entspricht direkt dem in Abbildung 66b) experimentell beobachteten Verhalten im

eingeschwungenen Zustand.
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In einem weiteren Experiment wurde gemil3 Abbildung 65a) zusitzlich ein zweiter Strom
L(t) in die gegeniiberliegende Leiterbahn eingepragt. Fir beide Stréme wurde jeweils eine
Frequenz von /= 0.1 Hz und eine Amplitude IALZ = 160 mA gewihlt. Abbildung 66b)

zeigt den zugehorigen Verlauf der Briickenspannung,.
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Abbildung 66: In a) ist der zeitliche Verlauf der Briickenspannung bei Beaufschlagung der Positionierleitung mit ei-
nem Wechselstrom I1(t) = I1 sin(2nft) fiir eine feste Frequenz von f= 0.1 Hz und I1 = 80 mAgezeigt. In b) ist das
Briickensignal bei Zuschalten eines zusétzlichen Wechselstroms I2(t) durch gegeniiberliegende Steuerleitung gleich-
phasig (oben) und gegenphasig (unten) zu I1(t) mit gleicher Amplitude und Frequenz wie I1(t) gezeigt.

Zunichst (# < 100 s) wurde nur der Strom [1(t) bei # ~ 20 s zugeschaltet, worauf sich die
bereits diskutierte, zeitabhiangige Briickenspannung ergibt. Ab 7= 100 s wurde jeweils der
Strom Ix(7) zugeschaltet, wobei die Stréome gegenphasig (oben, schwarze Kurve) bzw.
gleichphasig (unten, rote Kurve) eingeprigt wurden. In beiden Fillen ergibt sich derselbe
transiente Anstieg der Briickenspannung, der von einer harmonischen Schwingung bei
doppelter Anregungsfrequenz iiberlagert wird. Die Amplitude der harmonische Schwin-
gung verdoppelt sich dabei nach Zuschalten von Ix(t) fiir #> 100 s unabhingig vom Vor-
zeichen der Amplitude I,. Dies belegt, dass es sich bei der beobachteten Anderung des
Sensorwiderstands rein um einen temperaturinduzierten Effekt handeln muss, da sich eine
magnetfeldinduzierte Widerstandsinderung im Fall von gleichphasiger Aussteuerung der
Positionierleitungen durch die Kompensation der Magnetfeldkomponenten aus beiden
Leiterbahnen aufheben musste.

Ubertr'zigt man diese Erkenntnis auf die in Abbildung 65 gezeigten Verldufe der Briicken-
spannung, so ergibt sich bei Verwendung eines Stroms I1 = 60 mA eine Anderung bei
Usricke ~ 130 uV , was einer Widerstandsinderung von ~ 0.5 % und bei einem Tempera-
turkoeffizient des Sensorstapels von a = 0.11%/K [167] einer Temperaturinderung AT
~ 5 K am Ort des Sensors entspricht. Dieser Umstand muss bet allen Experimenten, bei

denen Sensorik und Aktorik gleichzeitig betrieben werden, mit beriicksichtigt werden.
4.2.2 Linearisierung der magneto-resistiven Sensorcharakteristik

Fir eine reproduzierbare Detektion der Partikel wird eine hysteresefreie Sensorcharakte-
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ristik vorausgesetzt. Im Gegensatz zur durch das Stoner-Wohlfarth Modell vorhergesag-
ten, linearen R(H) Kurve zeigen Sensoren im GroB3enbereich von wenigen um durch die
Auspriagung von Dominen im aktiven Sensorbereich oft Hystereseeffekte bei der Um-
magnetisierung des Sensors. Die Ausprigung der Dominen und damit des Ummagneti-
sierungsverhaltens kann sich dabei von Sensor zu Sensor unterscheiden und wird dabei
sowohl von der Geometrie des Sensors [168] als auch von lokalen Defekten, wie beispiels-
weise durch die Herstellung bedingte Rauigkeiten im Randbereich des Sensors, beeinflusst
[169]. Neben der Méglichkeit, die Sensorcharakteristik tiber Echtzeit-Signalverarbeitung
zu linearisieren [170], erlaubt das Anlegen eines zusitzlichen, homogenen Magnetfeldes in
der Schichtebene die M(H) Kurve der freien Schicht bzw. die R(H) Kurve des Sensors
hinsichtlich Linearitit und Auftreten von Hysterese zu beeinflussen [171]. Um den Ein-
fluss des zusitzlichen in-plane Feldes auf die in der Arbeit verwendeten Sensoren zu tiber-
priifen, wurde fiir die Charakterisierung der Sensoren zusitzlich zum variablen Feld ent-
lang der intrinsischen harten Richtung Hexx ein zeitlich konstantes Feld Hexy entlang der
intrinsischen leichten Richtung angelegt. Die zugehorige Feldkonfiguration in Abbildung
67a) dargestellt. Abbildung 67b) zeigt exemplarisch die Auswirkung des zusitzlichen ex-

ternen Feldes auf die Sensorcharakteristik.
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Abbildung 67: Auswirkung eines zusatzlich angelegten homogenen Feldes Hexiy auf die Sensortransferkurve. In a) ist
die schematische Skizze zur Feldkonfiguration gezeigt. Abbildung b) zeigt die experimentelle Transferkurve des Sen-
sors ohne (schwarz) und mit extern angelegtem Feld Hexy = 13.8 Oe (rot) fiir einen Sensorstrom von [ = 2.3 mA ge-
zeigt.

Ohne zusatzlich angelegtes Feld (Hexty = 0, schwarze Kurve in Abbildung 67b)) ergibt
sich eine stark ausgepriagte Hysterese in der Sensortransferkurve, die durch Nukleation
von Dominen wahrend des Ummagnetisierungsprozesses in der freien Schicht verursacht
wird. Wird ein zusatzliches Feld von Hexy = 13.8 Oe angelegt (rote Kurve in Abbildung
67b)), wird die Hysterese deutlich vermindert. Im Feldbereich -20 Oe < Hexix < 20 Oe
ergibt sich eine lineare - im Rahmen der Messgenauigkeit - hysteresefreie Transferkurve.
Dies lasst sich dadurch erkliren, dass durch das zusitzliche Feld im Sensor eine Vorzugs-
ausrichtung fiir die Dominen entlang der intrinsischen, leichten Richtung erzeugt wird.
Dadurch ergibt sich stets ein Findominenzustand in der freien Schicht, der — im Rahmen
des Stoner-Wohlfarth Modells - eine koharente Rotation der magnetischen Momente wih-
rend des Ummagnetisierungsprozesses ermoglicht. Zusatzlich ergibt sich durch das Anle-

gen des externen Feldes Hexy eine Erhohung der Sittigungsfeldstirke Hs. Wihrend die
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freie Schicht sich bei Hexy = 0 fiir Felder Hexex < -20 Oe bzw. Hexex = 40 Oe gesittigt ist,
mussen bei einem Feld Hexy = 13.8 externe Felder | Hexex| > 50 Oe zum Sittigen der
freien Schicht aufgebracht werden.

Um dieses Verhalten quantitativ zu modellieren, muss die Energiedichte in der freien
Schicht unter Einbeziechung des zusitzlichen Feldes Hexy berechnet werden. Fur die
Kombination aus externen Feldern ldsst sich die magnetische Energiedichte der freien
Schicht gemil der Feldanordnung in Abbildung 67a) fir einen Winkel &, der von Magne-

tisierung Mr und leichter Richtung aufgespannt wird, schreiben zu:

E
V= —UoMp (Hext xSin(0) +Heyr ycos(0)) + K, sin*(0) (57)

Fir die Berechnung wurden die Beitrige zur Energiedichte aus der Formanisotropie, der
Néel-Kopplung und der der Dipol-Dipol Kopplung zwischen gepinnter und freier Schicht
fir  die  Berechnung nicht  bertcksichtigt. Die  Magnetisierungskompo-

nente M cos(6) (Hext’x) = M, der freien Schicht ldsst sich fur festes Hexy aus der

Bedingung 0E /00 = 0 bestimmen. Hierfiir ergibt sich im Gegensatz zum reinen Stonet-
Wohlfarth Modell (sieche Gleichung (3)) keine analytische Losung, weshalb die Gleichung
jeweils fur verschiedene Feldkombinationen Hexix, Hexty numerisch gelést wurde. Abbil-
dung 68a) zeigt exemplarisch berechnete Kurven fiir Mrcos(6) im Vergleich zu den ge-
messenen Transferkurven in Abbildung 68b). Sowohl fiir die berechneten Magnetisie-
rungskurven als auch die gemessenen Transferkurven ergibt sich im linearen Bereich eine
mit steigendem Feld Hexty geringer werdende Steigung der Kurven.

Um den Einfluss von angelegtem Feld Hexty in Modell und Experiment vergleichen zu
koénnen, wurden aus den in Abbildung 68a) und Abbildung 68b) gezeigten Ergebnissen
aus der Extrapolation des linearen Bereichs bis zur Sittigung der Mx(Hexx) Kurve bzw.
Transferkurve die Sittigungsfelder Hsjin (siche gestrichelte, vertikale Linien in Abbildung
68a)) extrahiert. Diese sind in Abbildung 68c) in Abhingigkeit von Hexy jeweils fir das
SW-Modell (rote Punkte) und exemplarisch fiir einen Sensor in Rechtecksgeometrie
(Quadrate) gezeigt. In beiden Fillen ergibt sich in erster Nidherung eine lineare Zunahme
von H;jin mit dem zusitzlich angelegten Feld Hexty. Das Feld Hexyy kann somit fur die
Modellierung des Sensors im linearen Bereich (fir geringe Felder Hexx) wie ein zusitzli-
ches Anisotropiefeld Hsbehandelt werden. Fur die Messungen ergeben sich jeweils hohere
Sattigungsfelder als durch das SW Modell vorhergesagt. Dies ist auf die Vernachlissigung
des Formanisotropieenergiebeitrags bei der Berechnung mittels des SW Modells zurtick-
zufiihren. Fir die verwendete rechteckige Sensorgeometrie mit einer Linge von /= 20 pm
und » = 5 um ergibt sich entsprechend den durch A.Aharoni vorhergesagten Entmagne-

tisierungsfaktoren [98] (siche auch Anhang A4) ein Formanisotropiefeld von ANpM;s = 23
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Oe. Der in Abbildung 68¢) gezeigte Unterschied zwischen Messung und Stoner-Wohlfarth
Modell fallt hierbei mit ca. 18 Oe etwas geringer aus. Dies kann zum einen an einer Ab-
weichung der intrinsischen Anisotropie K der Sensoren bzw. an einer fiir die vermessenen
Sensoren bestehenden Abweichung der zur Berechnung der Formanisotropie angenom-
menen Ausmalle (w = 5 um, 7= 6 nm, / = 20 nm) der freien Schicht liegen. Zusitzlich
ergeben sich durch die lithographische Herstellung der Sensoren Abweichungen von der

zur Modellrechnung angenommenen idealen ,,Rechtecksform® (vgl. bspw. Abbildung

64¢)), was zu einer Abweichung von Modell und experimentellen Daten fithren kann.
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Abbildung 68: In a) sind die nach Gleichung (57) berechneten Magnetisierungskurven fiir verschiedene externe Fel-
der Hexty (wie in der Abbildung angegeben) gezeigt. Fiir die Rechnung wurde poMs = 1T und K, = 893 J/m? verwen-
det. Die vertikalen, gestrichelten Linien markieren exemplarisch fiir Hexty = 10 Oe die aus dem linearen Bereich der
Magnetisierungskurven extrapolierten Sattigungstelder Hsatiin. Abbildung b) zeigt experimentell ermittelte Sensor-
kurven fiir einen Sensorstrom von I = 2.3 mA und die in der Abbildung angegebenen Felder Hexty. In c) sind die
Werte fiir Hsatiin fiir das SW-Modell entsprechend Gleichung (57) (Quadrate) sowie fiir eine exemplarische Messung
(Kreise) gezeigt. Die durchgezogenen Linien markieren den Trend der Datenpunkte.

Die Ergebnisse zur Linearisierung der GMR Sensoren zeigen, dass die Wahl der geeigne-
ten Feldstarke Hexy zur Linearisierung vom konkreten Anwendungsfall abhingt. Es muss
sichergestellt werden, dass das Feld gro3 genug ist, um einen Eindomanenzustand in der
freien Schicht und damit eine hysteresefreie Transferkurve zu gewihrtleisten. Dies war fiir
die hier gezeigten Sensortransferkurven bei Feldern Hexty = 4 Oe der Fall. Fur geringere
Felder (hier nicht dargestellt) kann die Nukleation von Dominen wihrend des Ummag-
netisierens nicht reproduzierbar unterdriickt werden, was zur Hysterese in der Transfer-
kurve fithrt. Wird das Feld Hexty sehr grof3 gewihlt, reduziert dies die Sensitivitat des Sen-
sors durch den zusatzlich durch das Feld Hexy gegebenen Anisotropiebeitrag signifikant,

was bei einem gegebenen externen Feld Hexx zu geringeren Messsignalen fiihrt.

4.3 Sensor-Partikel-Wechselwirkung

Neben der Méglichkeit, die Partikel mittels mikro-strukturierter Leiterbahnen als Quelle
fir den Magnetfeldgradienten zu manipulieren, kann On-Chip Manipulation auch passiv
mittels ferromagnetischen, mikrostrukturierten Bauelementen umgesetzt werden. Bei-

spielsweise konnten Henrikesen et al. durch Verwendung von regelmif3ig angeordneten,
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weichmagnetischen NiFe Mikrostrukturen in Kombination mit externen Feldern eine
weitreichende Manipulation von superparamagnetischen Partikeln erzielen [172]. Sakar et
al. konnten durch Mikrostrukturierung von mit in SU-8 Photolack dispergierten Fe3O4
Partikeln biokompatible Strukturen erzeugen, deren Feldgradienten in Kombination mit
externen Feldern das Einfangen von funktionalisierten Zellen auf Lab-On-Chip Ebene
ermoglichen [117]. Die Wechselwirkung tritt dabei aufgrund der geringen Abmessungen
der Bauelemente, die ein Mal} fiir Reichweite der magnetischen Streufelder bzw. deren
Gradienten darstellen, nur in direkter Nachbarschaft der Partikel zur ferromagnetischen
Mikrostruktur auf. Da die in der Arbeit verwendeten Sensoren ebenfalls ferromagnetische
Mikrostrukturen darstellen und die Partikel gezielt in direkte Nihe zum Sensor transpor-
tiert werden, ist die Wechselwirkung der Partikel mit der Sensorstruktur von groB3er Be-
deutung. Im Folgenden wird daher untersucht, in wie weit eine Wechselwirkung zwischen
der Sensorstruktur und einzelnen superparamagnetischen Partikeln besteht und welche
Konsequenzen sich daraus fiir die integrierte, GMR-basierte Detektion der Partikel ablei-
ten lassen. In einem ersten Experiment wurde ein einzelnes M-280 Partikel mit Hilfe der
um das Sensorelement angeordneten Positionierleitungen gezielt hin zur aktiven Fliche
eines hantelférmigen Sensorelements transportiert. Die eigentliche Manipulationsstruktur
ist zur besseren Ubersicht nicht mit in den Abbildungen gezeigt. Zunichst wurde das Par-
tikel entsprechend Abbildung 69a) mittels der linken und rechten Positionierleiterbahn so
positioniert, dass es sich zum Zeitpunkt # = 0 s bzgl. y-Koordinate zentral zum Sensor bei
9 = 0 befindet.

‘ Experiment H Energielandschaft Sensor

Abbildung 69: Experiment zur Anndherung eines M-280 Partikels an die aktive Sensorfliche fiir die hantelférmige
Sensorgeometrie. In a) wird das Partikel durch einen Strom von I = 30 mA durch die untere Positionierleitung (in
den Bildern nicht zu sehen) in einem externen Feld von Bex.z = 3.3 mT in Richtung der aktiven Fldche des hantelfor-
migen Sensors (jeweils oben in den Bildern zu sehen) gedriickt. Abbildung b) zeigt die durch das Streufeld der ge-
pinnten Schicht verursachte Fnergielandschaft in unmittelbarer Sensorndhe. Die weifSen umrandeten Bereiche ent-
sprechen den in a) markierten Bereichen. In c) sind Trajektorien fiir eine Messzeit von tmess = 90 s (weilse Kurven)
fiir verschiedene Stréme I (wie in Abbildungen angegeben) durch die untere Positionierleitung und externes Feld
von Bextz = 4.5 mT gezeigt.
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Anschlielend wurde das Partikel fiir # > 0 mittels eines Stromes von I = 30 mA durch die
untere Positionierleitung in Richtung der aktiven Fliche des Sensors gedriickt. Nachdem
sich das Partikel bis ca. #= 10 s der aktiven Fliche nahert, nimmt der Abstand zum Sensor
tir #> 10 Sekunden nicht mehr signifikant ab und das Partikel fluktuiert um einen defi-
nierten Gleichgewichtsabstand Ax &~ 10 um (vgl. Abbildung 69a) fiir # = 30 s) zur aktiven
Fliche des Sensors. Selbst iiber Zeitriume von mehreren Minuten (siche auch Abbildung
09¢)) lasst sich das Partikel nicht direkt auf die aktive Fliche positionieren und kann daher
aufgrund seines groflen Abstands zu dieser nicht detektiert werden. Dieser Sachverhalt
kann verstanden werden, wenn man die durch das Streufeld des Sensors (bzw. dessen
gepinnter Co Schicht) verursachte Energielandschaft im Aullenraum des Sensors fur die
untere Halbebene (x > 0) fur %o = 4 nm, oMy = 1.8 T, Bex, = 3.3 mT berechnet. Das
Streufeld der freien Schicht wird fiir diese Berechnung vernachlissigt, da diese nominell
senkrecht zur gepinnten Schicht ausgerichtet ist und von daher nur ein vernachlissigbares
Streufeld in der unteren Halbebene erzeugt. Das Ergebnis ist in Abbildung 69b) darge-
stellt. Die Energielandschaft zeigt eine durch die Uberlagerung des Streufelds der gepinn-
ten Schicht und dem externen Feld Bex,, maximale magnetische Energie an der unteren
Kante des GMR Sensors. Der Sensor iibt daher eine abstof3ende Kraft auf das Partikel
aus. Dies fuhrt dazu, dass sich durch die abstoBenden Krifte des Sensors und der unteren
Positionierleitung, die jeweils entgegengerichtet wirken, ein Gleichgewichtsabstand Ax des
Partikels vom Sensor einstellt. Die gezeigte Wechselwirkung des Partikels mit dem Sensor
wird in vielen anderen Arbeiten, in denen einzelne Partikel mit integrierter GMR Sensorik
detektiert werden, nicht beobachtet. Eine mégliche Ursache daftr ist, dass einige Systeme
anstelle der fur die vorliegende Arbeit verwendeten, gepinnten Schicht einen synthetischen
Antiferromagneten (SAF) [24, 35] bzw. eine antiparallele Kopplung der fiir den GMR Ef-
tekt relevanten, magnetischen Schichten [173] einsetzen. Dies reduziert durch die antipa-
rallele Ausrichtung der magnetischen Lagen das Streufeld des Sensors und vermindert
dadurch die Wechselwirkung zwischen Partikel und Sensor. In den meisten Anwendungen
werden die Nanopartikel vor der Detektion immobilisiert [25, 174], was eine Beobachtung
der Wechselwirkung durch die Bewegung der Partikels in Sensorndhe unmoglich macht.
In [165] und [166] werden die Partikel nicht wie in der vorliegenden Arbeit durch ein
externes Feld, sondern durch das Streufeld der zur Manipulation eingesetzten Leiterbah-
nen magnetisiert. Dies fithrt zu einem geringeren magnetischen Moment der Partikel und
dadurch zu einer reduzierten Wechselwirkung mit dem Sensor. Wird kein synthetischer
Antiferromagnet verwendet, kann es analog zu den hier gezeigten Ergebnissen zur Wech-
selwirkung der Partikel mit dem Sensor kommen. Mirowski et al. konnten ahnlich zu den
in dieser Arbeit gezeigten Ergebnissen eine Wechselwirkung zwischen mikrostrukturier-
tem Sensorelement und dem Partikel nachweisen [175]. Diese wird nach [175] auf die
Wechselwirkung der durch das externe Feld magnetisierten Partikel mit dem Streufeldgra-
dienten des Sensors zuriickgeftihrt. In der erwihnten Arbeit konnte die Wechselwirkung

zusitzlich durch wahlweise parallele oder anti-parallele Anordnung der Magnetisierungen
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in den ferromagnetischen Sensorschichten an- und ausgeschaltet werden, was im Einklang
zur vorherig getitigten Vermutung einer reduzierten Wechselwirkung bei Verwendung ei-
nes SAF steht.

Abbildung 69¢) zeigt vermessene Partikeltrajektorien (als weille Linien) fir verschiedene
Stréme I durch die untere Manipulationsleitung. Die Messungen zeigen, dass der Gleich-
gewichtsabstand des Partikels zur aktiven Sensorfliche mit zunehmender Stromstirke [
durch die Manipulationsleitung abnimmt. Dies kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass
die in negative x-Richtung gerichtete, durch die Positionierleitung ausgetibte Kraft auf das
Partikel proportional zum Strom I zunimmt. Die abstoflende Kraft durch den Sensor ist
dagegen unabhingig von der Stromstirke I durch die Positionierleitung. Dadurch wird die
Gleichgewichtslage bzw. der Punkt des Kriftegleichgewichts hin zu geringeren Ax ver-
schoben. Obwohl bei einem Strom von I = 10 mA eine um den Faktor vier geringere
Kraft durch die Positionietleitung im Vergleich zu einem Stromfluss I = 40 mA wirkt,
andert sich der Abstand des Partikels zur aktiven Sensorfliche bei Erh6hung von I = 10
mA zu I = 40 mA nur geringfiigig. Dies liegt daran, dass durch die geringen Ausmal3e des
Sensors in unmittelbarer Nihe zu diesem der Feldgradient im Sensorstreufeld und damit
die Kraft auf das Partikel mit geringer werdendem Abstand stark zunehmen. Aufgrund
der limitierten Stromstirken durch die Positionierleitungen kann daher nicht geniigend
Kraft durch die Positionierleitung aufgebracht werden, um das Partikel entgegen der vom
Sensor wirkenden, abstoBenden Kraft auf die aktive Sensorfliche zu transportieren. In
einem weiteren Experiment, das in Abbildung 70 gezeigt ist, wurde ein M-280 Partikel von
der im Vergleich in Abbildung 69 gegentiberliegenden Seite an den Sensor herangefihrt.

a) Experiment b) Energielandschaft Sensor
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Abbildung 70: In a) ist die Anndherung eines Partikels an die aktive Fliche des Sensors gezeigt. Das Partikel wird ab
t = 0 von einem Strom von I = 30 mA durch die obere Positionierleitung (im Bild nicht zu sehen) in Richtung Sensor
gedriickt Das externe Feld betrdgt Bext. = 3.3 mT. In b) ist die durch die gepinnte Co Schicht verursachte, berechnete
Energielandschaft in unmittelbarer Nihe zur oberen Kante des Sensors zu sehen. Die weif§ umrandeten Bereiche
entsprechen den in a) markierten Bereichen der Sensorfliche.

Nach dem Zentrieren des Partikels beziiglich der aktiven Sensorfliche wurde ein Strom
von I = 30 mA zum Zeitpunkt # = Os in die obere Positionietleiterbahn eingeprigt. Das
Partikel bewegt sich anschlieBend in Richtung der aktiven Sensorfliche. Kurz vor Errei-

chen der aktiven Fliche wird das Partikel in Richtung der rechten, breiteren Hantelfliche
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abgelenkt und lagert sich an dieser an. Dieses Phinomen lie3 sich in dieser Konfiguration
reproduzierbar beobachten. Der Effekt ldsst sich erneut unter Berechnung der Energie-
landschaft in der oberen Halbebene des Sensors (x < 0) nachvollziehen, die in Abbildung
70b) gezeigt ist. Die Berechnung zeigt, dass sich die minimale magnetische Energie an der
oberen Lingskante des Sensors ergibt, was zur Anziechung des Partikels hin zur Kante
tihrt. Wird das Partikel zentral zum aktiven Bereich des Sensors (exakt entlang der x-
Achse) auf den Sensor zubewegt, ergibt sich eine zum aktiven Bereich gerichtete Kraft-
komponente Fy. Fur geringe Abweichungen von der x-Achse (y # 0) ergibt sich eine zu-
sitzliche Kraftkomponente Fy # 0, was zur beobachteten Bewegung des Partikels hin zu
den breiten Kontaktflichen des Sensors fihrt. Aufgrund der im realen Experiment vor-
handenen Brown‘schen Bewegung der Partikel ldsst sich eine Abweichung y # 0 wihrend
der Anniherung des Partikels an den Sensor nicht vermeiden, was entsprechend den ge-
zeigten Ergebnissen die gezielte Positionierung des Partikels auf der aktiven Fliche er-
schwert.

Um diesem Umstand entgegenzuwirken wurde fiir die folgenden Experimente mit der in
Abbildung 64e) eingefithrten rechteckigen Sensorgeometrie gearbeitet. Abbildung 71 zeigt
ein Experiment zur Positionierung eines Einzelpartikels auf einem Sensor mit der entspre-

chenden Geometrie.
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Abbildung 71: Experiment (in a) gezeigt) zur Anndherung eines M280 Partikels an die rechteckige Sensorgeometrie.
Der Sensorstrom betrdgt Isens = 3 mA. Das externe Feld betrdgt Bex.z = 3.3 mT. Das Partikel wird zum Zeitpunkt t = 0
durch durch einen Strom I = 30 mA durch die obere Positionierleitung (nicht in den Bildern zu sehen) in Richtung
Sensor bewegt. Abbildung b) zeigt die berechnete Energielandschaft in der Nihe der Oberkante des Sensors fiir Isens
= 3 mA. Der weils umrandete Bereiche entspricht dem in a) fiir t = 0 s markierten Bereich.

Die Messung zeigt, dass das Partikel sich nach dem Einschalten des Stroms I = 30 mA bei
t = 0 s durch die obere Positionierleitung in Richtung Sensor bewegt und sich an der
aktiven Sensorfliche anlagert. Das Ergebnis deckt sich mit den Vorhersagen zur Partikel-
bewegung, die sich aus der berechneten Energielandschaft ergeben (siche Abbildung
71b)). Die minimale magnetische Energie ergibt sich somit fir Partikelpositionen an der
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Oberkante der Sensorfliche (x = - 2,5 um, -10 um < y < 10 um). Aufgrund der Recht-
ecksgeometrie ergibt sich im direkten Vergleich mit der Energielandschaft fur die Hantel-
geometrie (vgl. Abbildung 70b)) keine signifikante Variation in der magnetischen Energie
entlang der Oberkante des Sensors, weshalb das Partikel an beliebiger Stelle auf der aktiven
Fliche positioniert werden kann.

Die Ergebnisse zur Sensor-Partikel-Wechselwirkung belegen, dass sich unter Verwendung
der geeigneten Sensorgeometrie einzelne Partikel gezielt auf den mikrostrukturierten
GMR Sensoren positionieren lassen. Dies ermdéglicht die magneto-resistive Detektion von
Einzelpartikeln durch den GMR Sensor, worauf im folgenden Abschnitt eingegangen

wird.

Modellierung des elektrischen Sensorsignals bei Anwesenheit eines Partikels in
Sensorndhe - Positionsabhingigkeit

Zur Berechnung der Sensorantwort in Anwesenheit eines magnetischen Partikels muss
das den Sensor durchsetzende Streufeld des Partikels bestimmt werden. Eine Skizze zur
Modellrechnung sowie eine Ubersicht der daraus berechneten Vorhersagen sind in Abbil-
dung 72 gezeigt. Abbildung 72a) zeigt eine Skizze zur Veranschaulichung des Modells. In
erster Naherung wird angenommen, dass das magnetische Partikel im Wesentlichen vom
externen Feld Bex, und nicht vom Streufeld des Sensors oder dem durch die Leiterbahn
erzeugten Feld aufmagnetisiert wird. Diese Vereinfachung resultiert in einem vom Ort des
Partikels 7' = (x),%") unabhiingigen magnetischen Moment 11,,. Das Streufeld des Parti-
kels kann an jedem Ort 7 auBerhalb des Partikelvolumens direkt aus dem Dipolfeld des

magnetischen Moments TTl)p berechnet werden [1706]. In diesem Fall gilt:

37 (it - (F = 7)) = [T, |- [F = 7'12)

- R Ho ( P P o ) 58

Bstreu(r) = — TCEEDIE mit ="y, z") (58)
4n|r’|

Unter Beriicksichtigung der Sensitivitit des Sensors Sx [mV/Oe| entlang der intrinsisch
harten Richtung (entspricht der x-Richtung) kann die Sensorantwort direkt aus der x-
Komponente des Streufelds Btreux als Funktion der Partikelposition (x%,)",z°) berechnet
werden. Dabei wird angenommen, dass jeder Teil der aktiven Flache gleich zur Sensitivitat
beitragt. Dies setzt eine homogene Stromdichteverteilung im Sensor voraus. Streng ge-
nommen ist dies aufgrund des lokal unterschiedlichen elektrischen Widerstands des Sen-
sors bei Anwesenheit eines Partikels nicht der Fall. Aufgrund der lokal nur sehr geringen
Widerstandsinderungen << 1 %, die durch das Partikel erzeugt werden kénnen, kann die
Stromdichte und damit der lokale Beitrag zur Sensitivitit jedoch in guter Niherung als

konstant angenommen werden. Unter diesen Bedingungen berechnet sich die Sensorant-
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Abbildung 72: In a) ist eine Skizze zur Modellierung des Sensorsignals gezeigt. Abbildung b) zeigt eine optische Auf-
nahme eines M280-Partikels in direktem Kontakt mit dem Sensor.

Man erhalt:

Usensor(x,»y’rzl) = Sy /AJBstreu,x(x! y)dxdy =S5, < Bstreu,x > (59)
A

<Bstreux™> bezeichnet die tiber die Sensorfliche A4 gemittelte Streufeldkomponente Btreu,s.
Abbildung 73a)-c) zeigt die Streufeldkomponente Bsieux fiir drei ausgewihlte Partikelpo-
sitionen (x,0,7,+1um). Fir Abstinde x* = * »/2 = £ 2.5 um wird der Sensor (umrahmte
Fliche) nur von einer Flanke des Streufelds (positiv fur x* = 2.5 pm und negativ fiir x* =
-2.5 um) durchsetzt. Dies fiihrt zu einem maximal positiven bzw. maximal negativen mitt-
leren Feld <Bstreux™> fiir diese Partikelpositionen. Befindet sich das Partikel mittig tiber
dem Sensor (x* = 0) heben sich die beiden Feldanteile in Summe auf und das mittlere Feld
<Bstreux> verschwindet. Aus diesen Erkenntnissen ergibt sich der in Abbildung 73d) ge-
zeigte Signalverlauf mit maximalen Sensorsignalen fir den direkten Kontakt des Partikels
mit der Kante des Sensors fiir (x* = 2.5 um, y* = 0) und Usensor = O fiir (x* = 0, y* = 0).
Der Umstand, dass das maximale Signal fiir direkten Kontakt des Partikels mit der Kante
zu erwarten ist, lisst sich sehr gut mit den aus den Manipulationsexperimenten gewonne-
nen Erkenntnissen vereinbaren. Da sich das Partikel durch die Wechselwirkung mit dem
Streufeld des Sensors reproduzierbar an den Kanten des Sensors bei x° = /2 anlagert,
garantiert die gezeigte Manipulationsmethode ein maximales Sensorsignal. Dies ermdg-
licht einen reproduzierbaren Nachweis des Partikels in unmittelbarer zum Nahe Sensor.

Im Folgenden wird ein aus den gezeigten Erkenntnissen abgeleitetes Messschema vorge-
stellt, dass es ermdglicht ein zeitperiodisches Signal zu generieren. Das Verfahren erlaubt
es, sowohl die Partikeldynamik in der flissigen Umgebung als auch die statischen, magne-

tischen Eigenschaften eines Partikels aus dem Sensorsignal zu extrahieren.
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Abbildung 73: In a)-c) ist die berechnete, laterale Verteilung der Streufeldkomponente Bsureux fiir drei unterschiedli-
che Positionen des Partikels fiir x’=0in a), x'=w/2 in b) und x'’=-w/2 in c¢) (Jewelils fiir y’= 0, z' = 2.4 ym) entspre-
chend der jeweils rechts gezeigten Farbskala aufgetragen. Die Berechnung wurde fiir ein Feld von Bextz = 3.3 mT, y =
0.55, rp = 1.4 um durchgefiihrt. Die aktive Sensorfliche mit Wsensor = 4 ptm und Isensor = 5 um ist jeweils rot umrahmt
dargestellt. In d) ist das Magnetfeld <Bsweux> sowie die Sensorspannung in Abhdngigkeit der Position x’fiir y*= 0
pumund z*' = 2.4 uym gezeigt. Das in d) gezeigte mittlere Feld <Bsweux> (linke Achse) sowie dje Sensorspannung Use-
nsor (rechte Achse) ist nach Formel (59) fiir Sy = 17.5 uV/0Oe berechnet.

4.3.1 Messschema zur zeitperiodischen Erzeugung eines Sensorsignals bei An-
wesenheit eines Partikels

In Abschnitt 4.2 wurde gezeigt, dass sich durch den Betrieb der Positionierleitung mit
Stromen > 20 mA eine messbare Spannungsinderung im Sensor durch Wirmetbertrag
ergibt. Die dadurch erzeugten Spannungsinderungen im Sensor kénnen entsprechend
Abbildung 65b) bis zu 100 uV betragen und damit deutlich gréBer als die vom Partikel
induzierten Spannungsanderungen von wenigen puV (siehe Abbildung 73d)) ausfallen. Dies
erschwert die Trennung beider Signale. Aus diesem Grund wurde ein Messschema ver-
wendet, das durch harmonische Anregung des Systems ein Signal erzeugt, das anschlie-
Bend messtechnisch von méglichen Storeinflissen getrennt werden kann. Das Schema
nutzt dabei anstelle eines konstanten, homogenen Feldes Be, ein zeitverindetliches, ex-
ternes Feld By ,(t) = Boysin(2mft). Ahnliche Schemata wurden zur Signalerzeu-
gung bereits in anderen Arbeiten eingesetzt, wobei sowohl Felder parallel [24, 177] als
auch senkrecht [178] zur Substratebene angelegt wurden. Die harmonische Anregung
Bext 2 (t) kann sowohl zur Polarisation des Partikels als auch, wie im Folgenden gezeigt

wird, zur Manipulation des Partikels in unmittelbarer Nihe des Sensors verwendet werden.
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Abbildung 74 zeigt eine schematische Ubersicht zur Vorgehensweise zum Nachweis der

Anwesenheit eines Einzelpartikels in Sensornihe.

Messur?g S.ensorantwort Transport des Partikels in
auf periodische Anregung . .
. unmittelbare Nahe der
Bexi,(t) ohne Partikel Langskante des Sensors
SUq(t) &
Messung der Sensorantwort Zuschalten von periodischer
U,(t) mit Partikel und « Anregung B, ,(t)
Berechnung des Messignals - Kontakt und Bewegung
Upess(t) = U, (t) - U Partikel

Abbildung 74: Schemadarstellung zur Erzeugung und Berechnung eines mittels GMR Sensor detektierten, dynami-
schen Partikelsignals

Zunichst wird das spater zur Signalerzeugung genutzte Feld Bex.(%) an den Sensor ange-
legt und das dadurch erzeugte Sensorsignal Uo(7) erfasst (Schritt 1). Obwohl die magneti-
schen Dinnschichten, die im Sensor eingesetzt werden, bei Aussteuerung entlang der z-
Richtung aufgrund ihrer hohen Formanisotropie im Vergleich zur in-plane Aussteuerung
(hier x-Richtung) sehr hartmagnetisch sind, kann sich unter Umstinden durch das Feld
Bext.(?) eine messbare Widerstandsidnderung im Sensor ergeben. Dies ist zum einen durch
eine geringfiigice Komponente der Magnetisierung entlang der z-Richtung als auch durch
eine mogliche, parasitire in-plane Feldkomponente Bexix des zur Erzeugung von Bey,, ein-
gesetzten Aufbaus der Helmholtzspule moglich. Das Signal U(t) wird als Referenzsignal
herangezogen. Das Partikel wird anschlieBend mittels der Manipulationsstrukturen im ho-
mogenen Feld Bex,, in die Nihe der aktiven Sensorfliche (bzw. deren Lingskante) heran-
gefithrt (Schritt 2). Aufgrund des starken Einflusses des Streufelds der Sensorstruktur auf
das Partikel wird die Partikelbewegung in direkter Nahe zum Sensor im Wesentlichen
durch dessen Streufelder beeinflusst. Dies kann, wie im vorherigen Abschnitt gezeigt, in
Kombination mit dem externen Feld Bex, dazu benutzt werden, das Partikel gezielt auf
die Kante der aktive Fliche zu transportieren (Schritt 3) und gleichzeitig den Kontakt des
Partikels mit der Sensorstruktur messtechnisch zu erfassen (Schritt 4). Ein exemplari-
scher Ablauf des Experiments (Schritt 3 und 4) ist in Abbildung 75 gezeigt.

121



Kombination von Sensorife und Aktorik

vor Kontakt

nach Kontakt

A A
( \1 \
e cSERE Sy SN o
= t,=t,+495ms | t3 t, =-100 :
o : :
§-110- : X
. 8 e SEE SHp- 1 A7 D)
5 7 8 120 L1 . : .
60 65 70 75 80
h Vi ,
— 1
= 1
E 2 !
o :
m 1
. . o '
= =3 ? ' %)
- L
A -4 . I .
60 65 70 75 80
Zeitt (s)

Abbildung 75: GMR basierte Messung eines M-280 Partikel mit harmonischer Anregung Bex:z (t). In a) ist eine Zeitse-
rie der Bewegung eines M-280 Partikels nach Transport in unmittelbare Nihe des Sensors gezeigt. Die Bilder zu den
Zeitpunkten t; weisen jeweils einen Zeitunterschied von At = 0.495 s zum Vorgdngerbild zum Zeitpunkt ti.; auf. Das
externe Feld wurde mit einer Amplitude von B, xtz = 3.3 mT und einer Frequenz von = 0.5 Hz betrieben. Der Sen-
sorstrom betrigt [ = 3 mA. Das gemessene Sensorsignal zur links gezeigten Partikelbewegung ist in Abbildung b)
gezeigt. Die vertikale, violette Linie markiert den Zeitpunkt, zu dem das Partikel erstmals in direkten Kontakt mit der
Sensorkante gerét. Der zeitliche Verlauf des externen Feldes Bexzist in Abbildung c) dargestellt. Die vertikalen,
grauen Linien markieren jeweils Zeitpunkte von minimalem und maximalem externen Feld. Die blauen Markierun-
gen entsprechen der Periodendauer der harmonischen Anregung Bex.zw von AT =2 s.

Nach Zuschalten des externen Feldes Bexi.(t) bei # = 0 wird das Partikel durch die vom
Streufeld des Sensors Bsiew in Kombination mit dem externen Feld B, ,(?) =B, sin(2nf?)
3.3 mT und /= 0.5 Hz) fiir Zeiten # < # = 4.5 s zunichst von der Oberkante

des Sensors abgesto3en und angezogen. Dies entspricht den vorherig gezeigten Ergebnis-

mit (B =

sen zur Wechselwirkung des Sensors mit dem Partikel. Nach den in Kapitel 3.3 gezeigten
Ergebnissen sind die aufgrund der Uberlagerung des externen Feldes mit dem Sen-
sorstreufeld wirksamen anziehenden Krifte auf das Partikel groBer als die abstoBenden
Krifte. Dies fithrt nach einigen ausgefiihrten Oszillationen des Partikel dazu, dass das
Partikel bei % = 4.5 s in direkten Kontakt mit der oberen Sensorkante gerit, da es sich mit
jeder Oszillation dem Sensor ein Stiick nihert. AnschlieBend wird das Partikel durch die
periodische Anregung von der Oberkante zur Unterkante und wieder zuriick transportiert.
Dies kann dadurch begriindet werden, dass das Minimum in der magnetischen Energie
bei Vorzeichenwechsel des externen Feldes Bext.(7) von der Oberkante zur Unterkante des
Sensors wechselt. Das gezeigte Schema fiihrt also zu einer reproduzierbaren, periodischen
Bewegung des Partikels mit Frequenz fiiber die aktive Sensorfliche. Abbildung 75b) zeigt
das wihrend der Bewegung des Partikels gemessene Sensorsignal. Der zugehoérige Verlauf
des externen Feldes Bex.() ist in Abbildung 75c) gezeigt. Vor dem Kontakt des Partikels
mit der Sensorstruktur ergibt sich kein durch das Partikel induziertes Signal (entspricht fiir
diesen Fall nach Abbildung 74 dem Fall U,(?) = 0). Nach dem Kontakt des Partikels mit
der aktiven Fliche stellt sich eine von der Anwesenheit des Partikels erzeugte, zeitlich
periodische Variation in der Sensorspannung Up(7) ein. Das Signal U (?) weist im Vergleich

zur Anregungsfrequenz von Bex.(?) die doppelte Frequenz 2f auf. Dies kann qualitativ
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unter Zuhilfenahme des in Abbildung 73d) gezeigten, berechneten Signalverlaufs in Ab-
hingigkeit der Partikelposition verstanden werden. Der gezeigte Verlauf ist zundchst unter
Berticksichtigung eines konstanten magnetischen Moments berechnet, was der Polarisie-
rung des Partikels durch ein konstantes Feld Bex:, entspricht. Dementsprechend wechselt
das induzierte Signal das Vorzeichen, sofern das Partikel die Sensorkante wechselt, was
einem Wechsel von x° = -w/2 zu x* = +w/2 entspricht. In dem in Abbildung 75 gezeigten
Experiment dndert sich zusitzlich zur Oszillation des Partikels in x‘das magnetische Mo-
ment des Partikels mit der Frequenz fdurch Anlegen der periodischen Anregung Bexc. (7).
Dies resultiert, insofern das Partikel in der viskosen Umgebung der Anregungsfrequenz f
folgen kann und sich periodisch von einer zur anderen Kante des Sensors bewegt in einer
Signalkomponente mit doppelter Frequenz 2f Dieser Umstand ist messtechnisch von
Vorteil, da das erzeugte Signal bei doppelter Anregungsfrequenz 2f messtechnisch von
Storeinflussen, die durch die Aussteuerung mit externem Feld Bex.(#) bei der Anregungs-
frequenz fauftreten, getrennt werden kann.

Abbildung 76 zeigt ein weiteres Experiment, bei dem im Moment des Kontakts eines M-
280 Partikels mit der aktiven Sensorfliche ein harmonisches, zeitabhiangiges externes Fel-

des mit (f= 0.2 Hz, B,.,.= 4.5 »T) zugeschaltet wurde.
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Abbildung 76: a) Bewegung eines M-280 Partikels iiber die aktive Fliche und extrahierte Partikeltrajektorie b). In c)
und d) ist jeweils eine Bilderserie bzw. die daraus extrahierte Trajektorie in einem Zeitfenster gezeigt, innerhalb
dessen sich das Partikel nicht tiber die aktive Sensorfliche bewegt. Die vertikalen, Linien in b) und d) markieren
jeweils die Zeitpunkte t die den in a) und c) gezeigten Aufnahmen entsprechen. Die Markierung AT = 5 s entspricht
der Periodendauer des harmonischen, externen Feldes. Der Sensorstrom betrdgt [ = 2.92 mA. Die Frequenz und
Amplitude des externen Feldes betrdgt in beiden Fillen f = 0.2 Hz und Eexm =45mT.

Wihrend des Experiments lie3en sich zwei Fille fir die Partikelbewegung beobachten. Im

Fall A (links in Abbildung 77) kann die bereits diskutierte Oszillation des Partikels in x*

zwischen den Kanten des Sensor beobachtet werden, die in Abbildung 76a) in den Mik-

roskopaufnahmen gezeigt wird. Die aus den Videodaten extrahierte Partikeltrajektorie, die

in Abbildung 76b) dargestellt ist, zeigt die erwartete Trajektorie des Partikels mit einer
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Oszillationsperiode von AT = 1/f= 5 s in der x*-Koordinate des Partikels. Uber die kom-
plette Messzeit der Trajektorie von mehreren Minuten konnte jedoch ein zweiter Fall (Fall
B, gezeigt in Abbildung 76¢) und Trajektorie in Abbildung 76d))) beobachtet werden, fir
den trotz angelegtem, periodischem Feld Bex.(t) keine Oszillation des Partikels iiber meh-
rere Perioden AT festgestellt werden konnte. Dieser Umstand kann zum einen durch die
Tatsache begriindet sein, dass sich das Partikel in diesem Fall in direkter Nihe zum Uber-
lappbeteich des Mo/Au Kontakts mit der aktiven Sensorfliche befindet. Im Randbereich
der Zuleitungen ergeben sich bedingt durch den Lift-Off Prozess wihrend der Herstellung
der Kontakte starke Rauigkeiten, die dazu fithren kénnen, dass das Partikel mechanisch
am Untergrund haftet und sich nicht reproduzierbar 16sen kann. Zum Anderen besteht
die Moglichkeit, dass im Randbereich des Sensors durch dortige Defekte Dominen nuk-
leieren, die in Kombination mit dem externen Feld Bex, ein Pinning des Partikels in der
Nihe der Dominenwand bewirken kénnen [179]. Abbildung 78 zeigt die gemessenen Sig-
nalverldufe fir die in Abbildung 76 gezeigten Fille der Partikelbewegung.
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Abbildung 78: Signalverlauf fiir die in Abbildung 76 gezeigten Félle der Partikelbewegung. Das gemessene Signal ist
in a) und c) als schwarze Linie dargestellt. Die aus den Positionsdaten entsprechend Abbildung 76 mittels Gleichung
(59) berechneten Sensorsignale sind als rote Linien in a) und c) gezeigt. Die Messungen (schwarze Kurven) wurde
um einen Offset entlang er y-Achse verschoben, um eine einfachere Vergleichbarkeit mit den berechneten Signalver-
ldufen (rote Kurven) zu ermdglichen. Fiir die Berechnung wurden folgende Parameter verwendet: Sy =25 uV/0e, A
= 4.5x4.5 ym? z‘= 2.4 um. Die unteren Abbildungen zeigen jeweils den Verlauf des externen Feldes Bex:(t) fiir Fall
A (b)) und Fall B (d)).

Fir Fall A ergibt sich entsprechend Abbildung 78a) das bereits in Abbildung 75 diskutierte
Messsignal (schwarze Kurve) mit doppelter Frequenz im Vergleich zur Anregung Bex.(?)
(siche Abbildung 78b)). Im Fall B, der in Abbildung 78¢) gezeigt ist und fir den sich das
Partikel nicht Gber die aktive Fliche des Sensors bewegt, ergibt sich ein Messsignal
(schwarze Kurve) mit der gleichen Frequenz wie das Anregungssignal Bex:.(9). Dies ent-
spricht dem erwarteten Ergebnis, da fir diesen Fall der Sensor durch die feste Position
des Partikels bei jeder Halbwelle des externen Feldes Bex.(?) mit einem Partikelstreufeld

unterschiedlichen Vorzeichens ausgesteuert wird, was zu einem Signal U,(?) mit gleicher

124



Kombination von Sensorife und Aktorik

Frequenz fwie die externe Anregung in Bex.(?) fuhrt. Dieser Umstand erlaubt aufgrund
bekannter (zuvor kalibrierter) Sensitivitit Sx des Sensors unter Berticksichtigung von Glei-
chungen (58) und (59) eine Berechnung des erwarteten Signalvetlaufs Up(4). Dazu wird
das in Gleichung (58) verwendete magnetische Moment » als direkt proportional zum

XvV Bext(?)
Ko

angelegten Feld Bext,, mit 7(7) = beschrieben und in Gleichung (59) eingesetzt.

Zusitzlich wird die gemil3 Abbildung 76¢) nahezu zeitunabhingige Partikelposition (x*,)")
des Partikels mit fir die Modellierung verwendet. Aus der Anpassung des berechneten
Signals (Abbildung 78¢), rote Kurve) an die Messdaten (Abbildung 78c, schwarze Kurve)
lisst sich bei bekannter GréB3e 7, des Partikels eine Suszeptibilitit von v = 0.68 extrahie-
ren. Dieser ist in gutem Einklang mit dem aus der Literatur fir die M-280 Partikel bekann-
ten Wertebereich. Unter Verwendung des fir y erhaltenen Wertes ldsst sich fiir den Fall
A einer Bewegung des Partikels Gber die aktive Fliche des Sensors ebenfalls die Sensor-
antwort berechnen. In Konsistenz zum in Fall B gezeigten, statischen Partikelverhalten
ergibt sich fiir ¥ = 0.68 auch hier eine gute Ubereinstimmung des berechneten Sensorsig-
nal (Abbildung 78a), rote Kurve) mit dem gemessenen Sensorsignal (Abbildung 78a),
schwarze Kurve).

Die Ergebnisse zeigen, dass durch die Vermessung des Sensorsignals bei Anwesenheit
eines Partikels sowohl die Suszepbilitit des Partikels y aus dem Sensorsignal extrahiert
werden kann als auch auf die Partikeldynamik durch das Vorhandensein einer 2/ -Signal-
komponente mit doppelter Frequenz im Vergleich zur Anregung Bey.(?) geschlossen wer-
den kann. Da die Messung auf der magneto-resistiven Auswertung des zeitlich verinder-
lichen Sensorsignals beruht kann zur Bestimmung des magnetischen Moments auf eine
optische Vermessung der Partikeltrajektorie verzichtet werden. Zusitzlich erlaubt die Me-
thode eine Vermessung des magnetischen Partikelmoments auf Zeitskalen von wenigen
Sekunden nach Kontakt des Partikels mit der aktiven Sensorflache. Im Vergleich zur Be-
stimmung des magnetischen Moments aus der im vorhergien Kapitel gezeigten, optischen
Methode weist die magneto-resistive Messung hier deutliche Vorteile auf.

Da die Bewegung des Partikels durch die harmonische Anregung in Bex:,im viskosen Me-
dium (hier: Wasser) stattfindet, ist prinzipiell ein Zusammenhang zwischen der Partikel-
dynamik und der Viskositit der Umgebung zu erwarten. Erste Ergebnisse (hier nicht dar-
gestellt) zeigen, dass fir héhere Anregungsfrequenzen /> 5 Hz das Partikel aufgrund der
Bewegung in viskoser Umgebung der Anregung nicht mehr folgen kann und die Kanten
des Sensors nicht mehr vollstindig erreicht. Dieser Umstand kénnte in Zukunft bei Ver-
wendung einer Messmethode mit gentigend hoher Bandbreite dazu benutzt werden, aus
der Frequenzabhingigkeit des Sensorsignals Ruckschlisse auf die lokale Rheologie in di-

rekter Nahe zur aktiven Flache des Sensors zu ziehen.
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4.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse zur Detektion von einzelnen magnetischen Be-
ads mittels mikrostrukturierter GMR Sensoren vorgestellt und diskutiert. Zunidchst wird
auf die Wechselwirkung der zur Positionierung eingesetzten mikro-strukturierten Leiter-
bahnen und den mikro-strukturierten GMR Sensoren eingegangen. Durch die Zusam-
menlegung von Sensor- und Aktoreinheit findet aufgrund der geringen Abstinde beider
Strukturen ein Wirmeiibertrag von der Aktor- zur Sensoreinheit statt. Dieser macht sich
in einer transienten, temperaturbedingten Widerstandsinderung der Sensoren bemerkbar.
Die dadurch im GMR Sensor verursachten Anderungen in der elektrischen Spannung
kénnen im Bereich von AU > 100 pV liegen, was eine GroB3enordnung oberhalb der er-
warteten, durch die magnetischen Partikel verursachten Spannungsinderung im Sensor
liegt. Dies macht ein im Rahmen der Doktorarbeit entwickeltes Messverfahren, basierend
auf periodischer externer Anregung des Systems zur Detektion der Partikel notwendig.
Ein reproduzierbarer Nachweis von magnetischen Partikeln mit der mikrostrukturierten
Sensoreinheit setzt eine hysteresefreie, lineare Sensorantwort voraus. Diese kann, wie im
zweiten Abschnitt gezeigt wird, mittels eines entlang der leichten Richtung der freien
Schicht angelegten, homogenen Feldes Hexy erzielt werden. Das zusitzliche Feld nimmt
dabei Einfluss auf die Sensitivitat Sk des Sensors. Dieser Umstand kann mittels eines um
den Einfluss von Hexy erweiterten Stoner-Wohlfarth Modells beschrieben werden, was
eine quantitative Vorhersage der Sensitivitit in Abhédngigkeit des zusitzlichen Feldes Hexty
erlaubt.

Durch den gezielten Transport von einzelnen magnetischen Partikeln hin zur aktiven Sen-
sorflache kann eine magnetische Wechselwirkung zwischen den Partikeln und den ferro-
magnetischen Schichten der Sensorstruktur nachgewiesen werden. Die beobachtete
Wechselwirkung ergibt sich in erster Niherung aus der Uberlagerung des durch die Sen-
sorstruktur verursachten Streufeldes mit dem zur Manipulation benotigten externen Feld.
Die Berechnung der daraus resultierenden, magnetischen Energielandschaft in direkter
Umgebung des Sensors erlaubt dabei eine Vorhersage des Partikelverhaltens in Sensor-
nihe, die in gutem Einklang zu den experimentellen Befunden steht. Hierbei zeigen so-
wohl die experimentellen Ergebnisse als auch Modellrechnungen, dass die Wechselwir-
kung des Partikels mit dem Sensor im Nahfeld durch die Geometrie des Sensors
beeinflusst wird. Dadurch ergibt sich eine fir die Anwendung optimale Sensorgeometrie
(;Rechteck®), die eine reproduzierbare Positionierung von einzelnen M-280 Partikeln auf
der aktiven Fliache des Sensors ermoglicht.

Im Rahmen der Arbeit wurde weiterhin ein Messschema basierend auf einer Anregung
des Sensor-Partikel-Verbunds mit homogenem, periodischem Magnetfeld senkrecht zur
Substratoberfliche entwickelt. Durch die Anregung ergibt sich eine im Rahmen der mag-

netischen Energielandschaft nachvollziehbare Bewegung des Partikels Giber die aktive Sen-
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sorfliche. Die Sensor-Partikelwechselwirkung bewirkt dabei - je nach Richtung des exter-
nen Feldes Bey, - eine stabile Gleichgewichtslage des Partikels oberhalb der Lingskanten
des Sensors, was zu einer reproduzierbaren, periodischen Sensorantwort fihrt. Durch die
Bewegung des Partikels ergibt sich in Kombination mit der periodischen Anregung Bex:,.
ein Sensorsignal bei der doppelten Frequenz 2f bezogen auf die Frequenz fder Anregung.
Dies eignet sich, um eindeutig auf die An- oder Abwesenheit des Partikels riickzuschlie-
Ben, da sich die 2f£Signalkomponente messtechnisch von Storeinfliissen, die durch die ex-
terne Anregung entstehen, trennen lasst.

Die beobachteten Sensorantworten lassen sich im Rahmen eines einfachen Modells, in
denen das vom Dipolfeld des Partikels im Sensor induzierte Streufeld berticksichtigt wird,
quantitativ vorhersagen. Berticksichtigt man zusatzlich die zeitabhingige Partikelposition,
liasst ein Abgleich der Modellrechnung mit den experimentellen Daten eine Bestimmung
der magnetischen Suszepbilitat eines einzelnen M-280 Partikels aus dem elektrisch gemes-
senen Sensorsignal zu. Die zur Bestimmung der Partikelsuszeptibilitit benotigten Zeiten
sind um mehr als eine Gro3enordnung geringer als die Zeiten, die fiir die in Kapitel 3
eingefihrte Bestimmung der Partikelsuszeptibilitit basierend auf optischer Beobachtung
des Zweipartikelsystems benotigt wurden. Zusitzlich kann aufgrund des rein elektrisch
basierten Messverfahrens auf den Finsatz von hochauflésender optischer Mikroskopie
verzichtet werden. Im Vergleich zu den optisch basierten Methoden stellt die magneto-
resistive Messung somit fiir integrierte Lab-On-Chip Systeme eine deutlich schnellere und
einfacher umsetzbare Moglichkeit zur Bestimmung des magnetischen Moments einzelner

magnetischer Partikel dar.
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5 Zusammenfassung

Ziel der Arbeit war es, ein System zur vollintegrierten Manipulation und Detektion von
einzelnen magnetischen Partikeln fiir eine Lab-On-Chip Umgebung zu entwickeln.

Fir die Arbeit wurden in einem ersten Teilschritt magnetische Sensoren auf Basis des
GMR Effekts hergestellt und mittels konventioneller optischer Lithographie mikrostruk-
turiert. Im Rahmen der Herstellung wurde die Eignung der Focused Ion Beam (FIB) Tech-
nik zur Nanostrukturierung der Sensoren untersucht. Dabei konnten in einem ersten
Schritt Sensoren mit Dimensionen von » < 200 nm strukturiert werden. Die erzielten
Ergebnisse zeigen jedoch, dass die nach der Nanostrukturierung verbleibende aktive Sen-
sorfliche irreversibel geschadigt wurde. Die Schiadigung konnte auf ein Eindringen von
aus dem Primir-Ionenstrahl gestreuten Ga Ionen in die aktive Sensorfliche zurtickgefiihrt
werden. Die Streuionen konnten mittels hochaufgeloster EDX Messung lokal in der Nahe
der Schnittkante quantitativ nachgewiesen werden. Die gezeigten Resultate zur Schadi-
gung der Sensoren sind dabei in gutem Einklang mit durchgefiihrten Referenzexperimen-
ten, bei denen gezielt der schadigende Einfluss durch Ionenbestrahlung in Abhingigkeit
der eingestrahlten Ionendosis beobachtet und quantifiziert wurde. Wie anschlieBend so-
wohl durch Simulation der Ionentrajektorien im Schichtstapel des Sensors als auch expe-
rimentell gezeigt wird, kann der Einfluss der Streuionen wihrend des Schneidens durch
eine auf die Sensoren aufgebrachte Schutzschicht aus 50 nm SiO; stark reduziert werden.
Dies erlaubt eine Nanostrukturierung ohne wesentliche Schidigung bis zu SensorgroBen
von » = 300 nm. Aus den getatigten Experimenten lisst sich eine untere Strukturgrof3e
von » = 100 nm ermitteln, bis zu der noch ein GMR Effekt nachgewiesen werden kann.
Nach der Nanostrukturierung zeigen die Sensoren eine Anderung des magneto-resistiven
Verhaltens gegeniiber dem mikrostrukturierten Ausgangszustand, die sich in einer Feld-
verschiebung der Sensorkennlinie und einer Reduktion der Sensitivitit dullert. Beide Ef-
tekte zeigen eine deutlichere Ausprigung mit abnehmender Breite des nanostrukturierten
Sensors. Dies kann im Rahmen eines um die Formanisotropie des Sensors erweiterten
Stoner-Wohlfarth Modells beschrieben werden, was die quantitative Vorhersage des Sen-
sorverhaltens im Anschluss an die Nanostrukturierung mittels FIB erlaubt.

In einem zweiten Schritt wurde ein System zur magnetischen On-Chip Manipulation von
superparamagnetischen Partikeln entwickelt. Das System basiert dabei auf dem Konzept,
mikro-strukturierte stromdurchflossene Leiterbahnen zur Erzeugung eines starken und
lokalisierten Magnetfeldgradienten zu verwenden. Diese Technik wurde in dieser Arbeit
um ein zusitzlich angelegtes, homogenes Feld erweitert, das die quantitative Kontrolle
von Betrag und Richtung der auf die Partikel wirkenden Krifte ermdglicht. In Modell-
rechnungen wurden zunichst die fir die Lab-On-Chip Anwendung relevanten Krifte in
der Nihe der Leiterbahn in Abhingigkeit des Leiterbahnstroms [ und der Ausrichtung

und Stirke des zusitzlichen, homogenen Feldes Bex: berechnet. Die Ergebnisse zeigen,
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dass sich fur das Lab-On-Chip Szenario eine optimale Konfiguration aus Stromfiihrung
parallel zur Substratoberfliche in Kombination mit externem Feld senkrecht zur Substrat-
ebene ergibt. Die Vorhersagen der Krifteberechnung werden in Modellexperimenten be-
stiatigt. Basierend auf der eingefithrten Manipulationstechnik wurde in der Arbeit eine
magnetische Ringfalle entwickelt, die es erlaubt, einzelne Partikel nahe des Energiemini-
mums der Falle zu transportieren. Die Funktionsweise der Falle kann unter Berechnung
der von der Falle erzeugten magnetischen Energielandschaft quantitativ beschrieben wer-
den. Aus der Berechnung der dreidimensionalen Energie- und Kriftelandschatt lassen sich
quantitative Vorhersagen zur Langzeitstabilitit der magnetischen Partikel treffen, die
durch Experimenten bestatigt werden. Die Auswertung der Partikelfluktuation auf Basis
der mittleren quadratischen Verschiebung (MSD) erlaubt einen Riickschluss auf die loka-
len, mikro-rheologischen Eigenschaften der Partikelumgebung. Die extrahierten Diffusi-
onskonstanten zeigen, dass die kurzzeitige, freie Diffusion der Partikel durch die Nihe der
Partikel zur Substratoberfliche beeinflusst wird. Die Ergebnisse werden im Rahmen von
bereits in der Literatur bekannten Konzepten, die die Nihe des Partikels zur Substratober-
flache berticksichtigen, modelliert. Unter Einbeziehung der elektrostatischen Wechselwir-
kung der Partikel mit dem Substrat lisst sich eine gute Ubereinstimmung zwischen Mo-
dellvorhersagen und der experimentell aus der Brown’schen Bewegung der Partikel
ermittelten Viskositit der Partikelumgebung finden. Aus Berechnung des MSD auf Zeit-
skalen von mehreren Minuten ldsst sich die magnetische Fallenstirke bestimmen. Dies
kann neben der Kalibration der Falle dazu eingesetzt werden, das magnetische Moment
eines einzelnen, superparamagnetischen Partikels mit einer Genauigkeit von ~ 10 % zu
bestimmen. Eine weitere Methode zur Bestimmung des magnetischen Moments ergibt
sich durch Betrachtung der durch Dipol-Dipol-Wechselwirkung gekoppelten Fluktuation
eines in der Falle gefangenen Partikelpaars. Die Auswertung des mittleren Partikelabstands
erlaubt dabei unter Einbeziehung des Gleichgewichts aus Fallenkriften und Dipol-Dipol-
Kriften eine Berechnung des mittleren magnetischen Moments des Partikelpaars. Hierbei
ergeben sich bei gleichbleibender Genauigkeit im Vergleich zur Bestimmung des magne-
tischen Moments aus Einzelpartikelmessungen aufgrund der stirkeren auf die Partikel wir-

kenden Fallenkrifte deutlich geringere Messzeiten im Bereich von nur wenigen Minuten.

Im letzten Abschnitt der Arbeit wird untersucht, wie sich die zuvor eingefithrten Systeme
zur Detektion und Manipulation zusammenfiihren lassen und welche Konsequenzen sich
durch das Zusammenwirken beider Komponenten ergeben. Bei gleichzeitigem Betrieb der
Manipulationseinheit und des Sensors lisst sich ein im Sensor erzeugtes Spannungssignal
nachweisen. Dieses betrigt fiir die typisch zur Manipulation verwendetem Stréme AU >
100 uV und tbersteigt damit das durch die Anwesenheit des Partikels induzierte Signal
deutlich. Das Signal ergibt sich als Konsequenz des Warmetibertrags der Manipulations-
leitung hin zur Sensorstruktur und stellt eine unerwiinschte Wechselwirkung beider Sys-
teme dar. Weitere Ergebnisse zeigen, dass die Sensorcharakteristik mittels eines entlang
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der intrinsischen, leichten Richtung der freien Schicht angelegten, homogenen Feldes
Hexty linearisiert werden kann. Die Stirke des zusitzlichen Feldes reduziert zum einen die
Hysterese der Transferkurve des Sensors und fithrt gleichzeitig zu einer geringeren Feld-
sensitivit des Sensors, was im Rahmen einer mikro-magnetischen Modellierung des Sen-
sors beschrieben wird. Durch den gezielten Transport einzelner magnetischer Partikel zur
aktiven Sensorfliche kann eine magnetische Wechselwirkung zwischen den Partikeln und
den ferromagnetischen Schichten der Sensorstruktur nachgewiesen werden. Diese wird
qualitativ durch Berechnung der magnetischen Energielandschaft in direkter Nihe zum
Sensor in gutem Einklang zu den experimentell beobachteten Ergebnissen bestitigt. Die
Ergebnisse zeigen, dass die Wechselwirkung im Nahfeld des Sensors durch dessen Geo-
metrie beeinflusst wird, woraus sich eine fiir die Lab-On-Chip Anwendung optimale Sen-
sorgeometrie ableiten lsst, die eine gezielte Positionierung von einzelnen M-280 Partikeln
auf der aktiven Fliache des Sensors ermoglicht. Durch die Anregung des Partikels mit ei-
nem periodischen externen Feld senkrecht zur Substratoberfliche ergibt sich unter geeig-
neten Bedingungen eine oszillierende Bewegung des Partikels tiber die aktive Sensorfliche.
Dies fiihrt zu einer periodischen Sensorantwort bei Anwesenheit des Partikels in Sensor-
nihe, die eine Frequenzkomponente bei der doppelten Frequenz 2/ bezogen auf die Fre-
quenz fder Anregung aufweist. Die beobachteten Sensorantworten zeigen dabei eine gute
Ubereinstimmung mit Modellrechnungen, aus denen das Sensorsignal in Abhingigkeit der
Partikelposition bestimmt wird. Durch Abgleich von Modell und Experiment ldsst sich im
Rickschluss das magnetische Moment eines einzelnen M-280 Partikels bestimmen. Die
Ergebnisse sind dabei in guter Ubereinstimmung zu den in Kapitel 4 gezeigten Ergebnis-
sen zur Bestimmung des magnetischen Moments aus Fluktuationsexperimenten.

Zusammenfassend zeigen die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit, dass sich basierend auf
den vorgestellten Methoden ein vollintegriertes System zur Manipulation und Detektion
von einzelnen Partikeln realisieren lidsst. Durch den Einsatz von mikro-struktutierter Sen-
sorik ergeben sich interessante Anwendungsméglichkeiten solcher kombinierter Systeme.
Wird beispielweise die Sensoroberfliche funktionalisiert, lassen sich Bioanalyten direkt an
den Sensor koppeln. Ein definierter Transport von einzelnen Partikeln hin zur Sensorfla-
che erlaubt dann das gezielte Anbinden der Partikel an die Analyten. Die in Kapitel 4
demonstrierte Wechselwirkung der Partikel mit dem Sensorstreufeld kann somit zur ge-
zielten Aufbringung von Kriften auf die gekoppelten Analyten benutzt werden. Bei gleich-
zeitiger Messung des durch das Partikel induzierten Sensorsignals kénnten dann Rick-
schlisse auf die Mechanik der Analyten gezogen werden, die sonst nur im Rahmen von
Experimenten mit optischen Fallen oder Kraftautbringung mittels AFM zuginglich sind.
Prinzipiell beinhaltet die elektrisch basierte Messung des Partikels immer eine Information
zu dessen Position bezuglich des ortsfesten Sensors. Dies konnte kiinftig dazu eingesetzt
werden, aus zeitabhingiger Messung der freien Fluktuation eines Partikels in Sensornahe
Riickschliisse auf die direkte Partikelumgebung zu ziehen. Eine rein elektrische Messung

stellt dabei eine im Vergleich zur in Kapitel 3 erfolgreich demonstrierten, optisch basierten
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Messung der Mikrorheologie der Partikelumgebung einfach realisierbare, vollintegrierte
Losung auf Lab-On-Chip Ebene dar.
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7 Anhang

Al Kalibration des FIB Abtrags am GMR Sensorstapel

Abbildung 79 zeigt die experimentelle Kalibration des Abtrags des Sensorstapels durch
das FIB Mikroskop in Abhingigkeit der Ionendosis D. Dazu wurde ein mikro-strukturier-
ter Sensor im Bereich der aktiven Sensorfliche gemil3 Abbildung 79a) mit unterschiedli-
chen Dosen D > 5-10%6 /cm? bestrahlt, die jeweils auf einer Fliche von 1x1 um? einge-
bracht wurden. Die jeweilige Dosis wurde dabei tiber die Eintragszeit # = 400 ms (1) bis #
= 3.2 s (0) variiert. Eine AFM (Atomic Force Microscope) Messung desselben Bereichs
ist in Abbildung 79b) und Abbildung 79¢) gezeigt. Demnach wird mit steigender Dosis
D eine wachsende Schichtdicke des Sensors abgetragen wobei die abgetragene Material-
menge entsprechend Abbildung 79d) in guter Niherung linear mit der eingestrahlten Do-
sis skaliert. Dies ldsst sich trotz der unterschiedlichen verwendeten Sensorschichten
dadurch erkliren, dass (bis auf die 5 nm dicken Ta Schichten) die verschiedenen Lagen
des Sensors aus im Periodensystem direkt benachbarten Ubergangsmetallen mit geringem
Atommassenunterschied aufgebaut sind, wodurch sich nur geringe Unterschiede in der
Sputterausbeute ergeben sollten. Daraus ldsst sich abschatzen, dass der Sensorstapel mit
einer Dicke von diensor = 45 nm bei einer Dosis von Dien = 1.15:1017/cm? komplett abge-
tragen wird. Um eventuelle Dickenschwankungen des Sensorstapels bei der Sputterher-
stellung auszugleichen und immer den kompletten Abtrag des Sensorstapels sicherzustel-

len, wurden die Sensoren mit einer Dosis von D = 1.25:1017/cm? abgetragen.
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Abbildung 79: In a) ist eine REM Aufnahme unter einem Aufnahmewinkel von 52° gegeniiber der Sensoroberfliche
nach Abtragung mit von 1 bis 6 ansteigender Dosis gezeigt. Abbildung b) zeigt eine AFM Aufnahme desselben Be-
reichs. In c) ist das exemplarisch ausgewertete Hohenprofil entlang der in b) gezeigten weilSen Linie aufgetragen.
Der ausgewertete Abtrag in Abhangigkeit der eingestrahlten lonendosis D ist fiir die Flichen 2-6 in d) gezeigt. Die
horizontale, gestrichelte Linie markiert dabei die Dicke des Sensors dsensor = 45 nm und dje vertikale, gestrichelte
Linie markiert die zum vollstindigen Abtrag des Sensors benétigte, minimale Dosis von D = 1.15-1077/cm?,
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A2 Kalibration zur Bestimmung des Ga Eintrags in den
Sensorstapel per EDX

Um eine quantitative Abschatzung der in den Sensorstapel eingetragenen Ga Konzentra-
tion zu erhalten wurden zunichst definierte Flichen (mit einer Abmessung von 5x5 pm?)
des auf einer diitnnen Si3N4 Membran aufgebrachten Sensorstapels mit unterschiedlichen
Ga-Dosen D bestrahlt. Die Dosis D wurde dabei durch Variation der Einstrahlzeit bei
einem konstanten Strahlstrom von I = 30 pA und U = 30 kV eingestellt. Abbildung 80a)
zeigt eine REM Aufnahme der bestrahlten Bereiche bei einer Beschleunigungsspannung
des Elektronenstrahls von U = 2 kV. Die bestrahlten Bereiche sind als im Vergleich zur
Umgebung hellere Flichen zu erkennen, was mit groBer Wahrscheinlichkeit auf eine An-
derung der Topographie der jeweiligen oberflichennahen Bereiche durch die Bestrahlung
hindeutet. AnschlieBend wurden die EDX Spektren bei einer Beschleunigungsspannung
von U = 25 kV jeweils in der Mitte der bestrahlten Bereiche gemessen und daraus der
implantierte Ga Eintrag bestimmt. Abbildung 80b) zeigt exemplarische Spektren fir die
verschiedenen Bereiche.
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Abbildung 80: REM Aufhahme (mit 2 keV Elektronenenergie) der bestrahiten Bereiche (jeweils als hellere Bereiche).
Die schwarzen Bereiche sind komplett entfernte Bereiche des Schichtstapels und der Membran und dienen als Refe-
renzmarker fiir die bestrahlten Bereiche. In b) sind exemplarische Spektren fiir drei verschiedene, eingestrahlte Ga
Dosen gezeigt. In c) ist die Ga Konzentration (normiert auf die EDX Signale der Schichten im Schichtstapel) als Funk-
tion der eingestrahliten lonendosis gezeigt. Die rote Linie zeigt eine Anpassung der Messdaten mit einer resultieren-
den Steigung von 3.7ar%,/(10'¢/cm?).

In beiden Fillen, bei denen eine Ga Bestrahlung durchgefiihrt wurde (D = 3.6:10%¢/cm?
und D = 0.9-10%¢/cm?) ldsst sich klar ein Ga Signal im EDX Spektrum erkennen und somit
der Ga Eintrag quantitativ bestimmen. Die quantitative Auswertung in Abhingigkeit der

Dosis D ist in Abbildung 80c) dargestellt. Die gemessene Ga Konzentration nimmt dabei
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in guter Niherung linear mit der ecingestrahlten Dosis entsprechend Gal%]/D =
3.7%/10%cm2 zu. Entsprechend dieser Messung lisst sich durch Messung der Ga Kon-
zentration auf die eingetragene Dosis D riickschlieBen, worauf im Hauptteil der Arbeit

zurlckgegriffen wird.

A3 Passive Bestrahlung von Sensoren in unmittelbarer

Nahe zur aktiven Sensorflache

b) — - — VoI FIB’ ML I S P A= L
1,04 ——nachFIB | 1,04 ——nach FIB _| 1,04 ——nach FIB
R, =36.8Q R, =3630Q R, =36.4Q
n:é R,=3980Q | gg R,=37.7Q 1 &:'E
1,02 | T102} £1,02
X o &
1,00 - 1,00 1,00 -
N 1 N 1 N 1 " L 1 L 1 " 1 " L 1 1 1 1 1 L
-300 -150 0 150 300 -300 -150 0 150 300 -300 -150 0 150 300
Magnetfeld H (Oe) Magnetfeld H (Oe) Magnetfeld H (Oe)

Abbildung 81: Bestrahlung neben der aktiven Fliche des Sensors in a). Die bestrahlten Flichen sind durch die wei-
Ben Pfeile in den Abbildungen markiert. In b) sind die entsprechenden magneto-resistiven Sensorkurven vor
(schwarz) und nach (rot) Ga Bestrahlung in unmittelbarer Nihe zur aktiven Fliche der Sensoren gezeigt. Die Kurven
sind jeweils auf den Widerstand in Parallelstellung Rmm (wie in der Abbildung eingetragen) normiert.

Abbildung 81 zeigt ein Experiment, bei dem jeweils in unmittelbarer Nahe zur aktiven
Fliche eine Dosis von D = 2:1017/cm? eingestrahlt wurde. Die bestrahlten Bereiche mit
einer Ausdehnung von 2.7x8 pm? sind in den REM Aufnahmen in Abbildung 81a) jeweils
durch die weillen Pfeile markiert als dunklere Bereiche zu erkennen. Die korrespondieren-
den MR Kurven in Abbildung 81b) zeigen, dass fur alle Sensoren das MR Verhiltnis durch
die indirekte Bestrahlung abgenommen hat. Fir die geringste Entfernung der bestrahlten
Bereiche (Abbildung 81a), links) nimmt das GMR Verhiltnis nach der Bestrahlung von
ca. 4.6 % auf 3.5 % um ca. 25 % ab. Gleichzeitig nimmt der Sensorwiderstand von 36.8 ()
auf 39.8 L um ca. 8 % zu. Das Ergebnis legt nahe, dass obwohl die nominell bestrahlte
Fliche einen klaren Abstand zum eigentlichen Sensor aufweist trotzdem noch ein relevan-
ter Joneneintrag in den Sensor stattfinden muss. Vergleicht man die gezeigten Ergebnisse
mit den Ergebnissen aus der direkten Bestrahlung der aktiven Sensorfliche (vgl. Abbil-
dung 17) so ergibt sich beispielsweise fiir den geringsten Abstand der bestrahlten Flichen
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(Abbildung 81a), links) unter Berticksichtigung des Riickgangs des GMR Verhiltnisses
und der Widerstandserhéhung ein nomineller Ga Ionencintrag Eintrag von ca. 41013 /cm?.
Dies entspricht einem Eintrag in der GroBenordnung von lediglich 0.01% der in den no-
minell bestrahlten Flichen eingebrachten Ionendosen, zeigt aber, dass selbst ohne Kon-
takt des Hauptstrahls zur eigentlichen Sensorfliche eine signifikante Anderung des Sen-
sorverhaltens zu verzeichnen ist. Die Beobachtung stiitzt die im Hauptteil der Arbeit
getroffene Aussage, dass die irreversible Zerstérung des Sensors hauptsichlich auf die aus

dem Hauptstrahl herausgestreuten Ionen zurtickzufiihren ist.

A4 Berechnung der Feldverschiebung H,, ;. nach R. Engel-
Herbert

Fir die Berechnung des Streufeldes der gepinnten Schicht wurde ein Ansatz nach Engel-
Herbert, der in [97] gegeben ist, gewihlt. Demnach ergibt sich das Streufeld Bsireux det
gepinnten Schicht (entsprechend Abbildung 82b) schematisch dargestellt) mit Ausrich-

tung der Magnetisierung entlang der x-Achse zu:
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Abbildung 82: Skizze zur Berechnung des Streufelds der gepinnten Schicht in a) und berechnete Verteilung der
Streufeldkomponente Bextx in Abhdngigkeit der Position in der freien Schicht in b). Die Position x ist zum Vergleich
der berechneten Feldverldufe auf die jeweilige Sensorbreite w normiert. Die Berechnung wurde entlang der x Achse
(v = 0) durch den Schwerpunkt der freien NiFe Schicht (z = 9 nm) fiir eine Sensorldnge von | = 8 um und eine Satti-
gungsmagnetisierung der gepinnten Schicht von poMsp = 1.8 T durchgefiihrt.
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Abbildung 82b) zeigt den Verlauf der Streufeldkomponente Biieux berechnet nach Glei-
chung (14) unter Verwendung von Gleichung (14) fir verschiedene Sensorbreiten .
Die Berechnung zeigt, dass das Streufeld, das die freie Schicht durchsetzt, mit abnehmen-
der Sensorbreite zunimmt. Anschaulich begriindet werden kann dies, indem man sich die
Quelle des Streufelds als magnetische Oberflichenladungen der Co Schicht entlang der
Kanten des Sensorstapels interpretiert. Die Ladungsdichte ist durch die Sittigungspolari-
sation von woMs. = 1.8 T unabhingig von der Sensorbreite vorgeben. Mit abnehmender

Sensorbreite » nimmt der Polabstand ab, und erzeugt so ein stirkeres, negatives Streufeld
aullerhalb der Schicht.

A5 Berechnung des Entmagnetisierungsfaktors Np nach A.
Aharoni

Der Entmagnetisierungsfaktor Np kann fiir ein ferromagnetisches Prima nach den Aus-
tihrungen von A. Aharoni [98] direkt analytisch angegeben werden. Die zugrundeliegende
Geometrie der freien Schicht ergibt sich dabei entsprechend Abbildung 82. Der Entmag-
netisierungsfaktor Npx entlang der x-Richtung kann entsprechend [98] unter Einbezie-

hung von a = //2, b = /2 sowie ¢ = w/2 wie folgt berechnet werden:
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In der fur die Arbeit vorliegenden Geometrie werden Sensoren mit 2 = 4 um, ¥ = 3 nm
und 90 nm < ¢ <1 um betrachtet.

A6 Messtechnische Einschrankungen bei der Extraktion der

Viskositat und der Fallenstarke aus Fluktuationsdaten

Im Rahmen der quantitativen Analyse der Partikelfluktuation muss betrachtet werden, wie
prizise die Position der verwendeten Partikel durch das Tracking Verfahren bestimmt wer-
den kann. Neben hardwareseitiger Ungenauigkeit bei der Positionsbestimmung (endliche
Belichtungszeit des Charged Coupled Device (CCD) Chips der Kamera wihrend Partikel-
bewegung und Rauscheigenschaften des CCD Chips) [130] liegt der softwareseitigen Ana-
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lyse der Bilddaten zur Bestimmung der Partikelposition eine gewisse Ungenauigkeit zu-
grunde. Um den sich aus beiden Effekten ergebenden Fehler bei der Berechnung des MSD
abschitzen zu konnen, wurde jeweils ein einzelnes, fest an der Oberfliche gebundenes
Partikel betrachtet. Das Partikel wurde je Gber einen Zeitraum von #= 30 min beobachtet
und dessen Position (x,)) um den zeitlichen Mittelwert der Partikelposition xpyo mittels
Particle Tracking aus den Videodaten extrahiert. Abbildung 83 zeigt die gemessenen Par-
tikelpositionen (zur besseren Ubersicht iiber einen Zeitraum von 50 s), die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeiten p(x) und p(y) sowie die berechneten, zeitlichen Verlidufe des MSD.
Die in Abbildung 83a) (M-280) und Abbildung 83b) (MyOne) dargestellten nominellen
Abweichungen vom zeitlichen Mittelwert zeigen, dass trotz der festen Bindung des Parti-

kels an die Substratoberfliche eine Bewegung des Partikels im Bereich von wenigen Pixeln
(px) detektiert wird.
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Abbildung 83: Untersuchung des durch das Partikeltracking gegebenen Detektionsfehlers fiir M-280 Partikel (linke
Abbildungen) und MyOne Partikel (rechte Abbildungen). Positionsabweichungen von der Mittelpunktsposition
(xo0,y0) sind fiir das M-280 Partikel in a) und fiir das MyOne Partikel in b) dargestellt. Die zugehdrigen Positionshisto-
gramme sind in c) fiir ein M-280 und d) fiir ein MyOne Partikel gezeigt. Die unteren Abbildungen zeigen das berech-
nete MSD fiir das M-280 in e) und das MyOne Partikel in f). Ein Pixel (px) entspricht dabei einer Linge von 0.0718
pm.
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Berechnet man aus den Partikelpositionen iiber den kompletten Beobachtungzeitraum
von 7= 30 min die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten (siche Abbildung 83c)-d)), ergibt sich
tir beide Partikel eine gauB3formige Verteilung der gemessenen Positionsabweichung. Fir
diese ldsst sich eine Standardabweichung von o = 0.75 px = 0.054 pm fiir das M-280 Par-
tikel (c)) und o = 0.96 px = 0.069 um fur das MyOne Partikel durch Anpassung der
Messdaten entsprechend Gleichungen (28) und (29) extrahieren. Diese gemessene Ab-
weichung kann zur Abschitzung der Messunsicherheit bei der Detektion der Partikelposi-
tion herangezogen werden. Die Unsicherheit ist dabei fur das M-280 Partikel geringer als
fir das MyOne Partikel, was an der im Vergleich zum M-280 Partikel geringeren GroBe
des Partikels des MyOne Partikels liegt. Dadurch stehen fiir die Bestimmung der Position
fir das M-280 Partikel mehr Pixel als Information zur Verfiigung, was die Detektion der
Position genauer macht. Bei der Berechnung des MSD ergibt sich fir beide Partikel fiir ein
grof3es Zeitfenster (0.5 s <t < 100 s) ein konstanter Wert fur das MSD, der fir M-280
Partikel MSD < 0.0060 um? (Abbildung 83e)) und fir MyOne Partikel MSD < 0.010 pm?
(Abbildung 83f)) betrigt. Da der Verlauf des MSD im Hauptteil der Arbeit sowohl zur
Berechnung der Viskositit sowie zur Berechnung der Fallenstirke herangezogen wird,
mussen die sich durch den gezeigten Detektionsfehler ergebenden Grenzen fiir das MSD
bei der Diskussion der Ergebnisse mit beriicksichtig werden. Aus den gezeigten Daten
lassen sich dabei prinzipielle Grenzen fir die Bestimmung der Viskositit und der Fallen-
stitke aus den Fluktuationsdaten angeben. Die Viskositit ist entsprechend Formel (33)
aus der Steigung des MSD fir Zeiten 7 << 7 = 6mntp/ 4 gegeben. Als erste Abschitzung
wird hier davon ausgegangen, dass die maximale Zeit T, bis zu der der lineare Zusammen-
hang zwischen MSD und der Zeit T noch gegeben ist bei 7 = 0.1# liegt. Die Viskositit
kann dabei nur aus dem linearen Anstieg des MSD extrahiert werden, insofern der bis zum
Zeitpunkt 7 = 0.17 gemessene Anstieg des MSD (MSDhmess) signifikant groer als der durch
den oben gezeigten Trackingfehler gegebene Fehler MS Dy, ist. Fiir eine Genauigkeit bes-

ser 10% bei der Bestimmung von 7 muss daher gelten:

MSD,pss = MSD(t = 0.17,) > 10MSD,,, 62)

Setzt man Formel (26) in Formel (25) ein, so ergibt sich folgende Beziehung fir MSDiess:

MSDypess = 0.2kgT /k > 10MSD,,., )

Formel (63) zeigt, dass die Bedingungen, die zur erfolgreichen Messung der Viskositit aus den
Fluktuationsdaten erfillt sein mussen, unabhingig von der Viskositit selbst sind. Fur eine erfolg-
reiche Messung muss nur die Fallenkonstante so gering gewihlt werden, dass die in Formel
(63) gezeigte Bedingung erfillt ist. Unter den messtechnisch erfassten Fehlern fur MSD... ergibt
sich demnach als Randbedingung zur Messung der Viskositit bei einer Temperatur von T = 300
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K eine maximale Fallenstirke von Amx = 0.02&T/MSDe. = 138 fN/um (M-280) bzw. Amax =
82.3 fN/um (MyOne).

Die Bestimmung der Fallenstirke ist limitiert durch den Wert des MSD fur Zeiten 7>> 7, Fur
eine sinnvolle Abschitzung der Fallenstirke muss der gemessene Wert MSD(7 >> T,) den durch

den Trackingfehler gegebenen Wert MSD... deutlich iibersteigen. Aus (27) ergibt sich fiir eine
Genauigkeit bei der Berechnung des MSD besser als 10% demnach:

2kyT

k

> 10MSD,,, = k < kzT/(5MSD,,,) (64)

Dies filihrt zu maximal messbaren Fallenstirken von kmax = ks7/(SMSDerr) = 141.8 fN/um fiir
die M-280 Partikel und kmax = 78.0 fN/um fiir die MyOne Partikel.

A7 Einfluss des Manipulationsstroms auf die Temperatur
der Manipulationsleitung und der fliissigen Partikelumge-

bung
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Abbildung 84: Exemplarische, statische Strom-Spannung Kennlinie (a)) im thermischen Gleichgewicht eines Auf180
nm}/Ta[20 nm] Ringes mit Durchmesser D = 104 um. Der Ringleiter wurde auf Si Substrat, das zuvor durch 300 nm
S10z passiviert wurde, abgeschieden. Der lineare Fit der Strom-Spannungkennlinie wurde fiir [ < 20 mA
durchgefiihrt und ergibt einen elektrischen Grundwiderstand von R = 23.82 (2. In b) ist der aus a) berechnete
Widerstand R = U/I fiir alle eingeprigten Strome gezeigt. Die Temperaturerhéhung des Drahts wurde unter Annahe
von a=0.4%/K ermittelt.

Aufgrund des niedrigeren stromdurchflossenen Querschnitts der Manipulationsleitung
von_ A4 =5:0.2um? =1 um? ergibt sich bei einem Stromfluss von I = 10 mA eine nominell
sehr hohe Stromdichte von | = I/ A4 = 106 A/cm?. Bei einem typischen Widerstand der
Leiterbahnstruktur von R ~ 20 Q werden dabei P = I°’R = 2 mW Leistung dissipiert. Dies
tihrt trotz der enormen Leistungsdichte nicht zur thermischen Zerstérung des Ringleiters

wihrend der Manipulationsexperimente, da die Warme tber das Si Substrat abgegeben
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werden kann. Nach einiger Zeit stellt sich ein Temperaturgleichgewicht ein, so dass sich
der Ringleiter bei einem festen Strom um eine bestimmte — vom Strom abhingige — Tem-
peratur gegeniiber der Umgebung erhcht. Abbildung 84 zeigt die Messung der Strom-
Spannungs-Kennlinie im Temperaturgleichgewicht einer reprisentativen Manipulations-
struktur, aus der die Ringleitertemperatur grob abgeschitzt werden kann. Die I-1"-Kenn-
linie (Abbildung 84a)) zeigt fir Stréme bis I = 50 mA das erwartete lineare Verhalten, aus
der ein elektrischer Widerstand von ~ 23.8 Q fiir die Manipulationsstruktur abgeschitzt
werden kann. Fir hohere Stréme nimmt die Spannung tiberproportional zum Strom zu,
was auf einen héheren Widerstand des Ringleiters durch Erwirmung zurtickzufthren ist.
Der aus den in a) gezeigten Daten berechenbare Widerstand R=U/Iist in b) als Funktion
des Stroms I eingetragen, Fur Stréme I > 50 mA nimmt der Widerstand mit steigendem
Strom [ zu. Aus der Erhéhung des Widerstands gegentiber dem Widerstand bei geringen
Strémen ldsst sich unter Annahme eines spezifischen Temperaturkoeffizient von o =
0.4%/K die Temperaturethhung AT zu AT = (R(I) - 23.82 Q)/(23.82 ©-0,004/K) be-
rechnen. Diese ist in Abbildung 84b) aufgetragen. Gemil} den Messungen ergibt sich fur
den Ringleiter fir einen Strom von I = 160 mA eine Temperaturerh6hung von AT = 120
°C.

Abbildung 85a) zeigt eine Serie von Wirmebildaufnahmen des geschlossenen Flussigkeits-
reservoirs (in Draufsicht), die wihrend der Manipulation mit einem Strom von I = 60 mA
tber einen Zeitraum von einer Stunde aufgenommen wurden. Die Wirmebildaufnahmen
zeigen, dass radial ausgehend von der Manipulationsstruktur eine Temperaturerhhung
tber einen relativ gro3en Bereich von einigen mm stattfindet. Die Messung wurde an den
in Abbildung 85a) markierten Positionen (11 und T2) quantitativ Gber den kompletten
Zeitraum ausgewertet. Die sich daraus ergebende Differenztemperatur 12-T17 ist in Abbil-
dung 85b) gezeigt. Die Temperatur erhoht sich dabei nach dem Einschalten bei # = 0 s
innerhalb weniger Minuten um mehrere °C bis sich nach ca. 20 min eine um ca. 8°C ge-
geniiber der Umgebung (1) héhere Temperatur direkt iiber der Manipulationsstruktur
eingestellt. Die Ergebnisse belegen somit, dass sich neben der Manipulationsstruktur die
flissige Umgebung messbar erwarmt, was im Einklang mit den in Kapitel 3.5.3 dargestell-
ten Ergebnissen zur Bestimmung der Viskositat aus Fluktuationsexperimenten steht.

Entsprechend Abbildung 85b) kann innerhalb der ersten 10 Minuten eine Temperaturin-
derung um ca. 7° C verzeichnet werden, wihrend die Temperatur innerhalb der restlichen
50 min nur um ein weiteres Grad auf AT = 8°C ansteigt. Somit muss fiir alle Experimente,
bei denen eine konstante Temperatur innerhalb der Messzelle benétigt wird, eine thermi-

sche Einschwingzeit des Systems von ca. 10 min berticksichtigt werden.
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Abbildung 85: Erwdrmung des Fliissigkeitsreservoirs durch Betrieb der Manipulationsleitung bei einem Strom von [
= 60 mA gemil8 Warmebildaufnahmen (in a)). Der Strom wird zum Zeitpunkt t = 15 s zugeschalten und iiber den
kompletten Messzeitraum von t = 60 min eingepragt. Die weifSen Pfeile in der linken, oberen Abbildung markieren
die Position der Manipulationsstruktur (Tz) und einen Punkt auSerhalb des Fliissigkeitsreservoirs (T1). Zur Auswer-
tung der bolometrischen Daten wurde ein Emissiongrad von 0.94 (giiltig fiir Acrylglas) angenommen. In b) ist die
Differenztemperatur Tz-Ti als Funktion der Aufnahmedauer gezeigt.

A8 Verwendung von phosphathaltigem Puffer in Manipulati-

onsexperimenten

Typischerweise werden Experimente, bei denen die Wechselwirkung der Partikel mit einer
Substratoberfliche oder untereinander wichtig ist, in einer Pufferlésung durchgefiihrt.
Dies ermoglicht es, bei einem stabilen pH Wert mit einer reproduzierbaren Ionenkonzent-
ration zu arbeiten. Fir viele in-vitro Untersuchungen kommt dabei sogenannter PBS
(phosphate buffered saline) Puffer zur Verwendung, der das Arbeiten bei einem biologisch
vertriaglichen pH Wert von ca. 7.4 ermoglicht, was fir Arbeiten mit lebenden Zellorganis-
men fiir deren Uberleben wihrend des Experiments wichtig ist. Hierbei spielt fiir die
Wechselwirkung der Partikel mit der Substratoberfliche insbesondere die Ionenkonzent-
ration eine wichtige Rolle, da dadurch die elektrostatische Wechselwirkung (siche auch
Ausfihrungen zur DLVO Theorie entsprechend Kapitel 3.2.3) beeinflusst wird. In Expe-
rimenten wurde zunichst versucht, den Einfluss qualitativ zu ermitteln. Dazu wurden Ge-
mische aus je 100 ml destilliertem Wasser und einer unterschiedlichen Menge PBS (x = 0
ml bis x = 10 ml) hergestellt. Diese wurden im Verhaltnis 2000:1 mit M-280 Partikeln
vermengt und auf eine mit einer 300 nm dicken SiOz Schicht passivierte Si Oberfliche
gegeben. AnschlieBend wurden die Trajektorien einzelner M-280 Partikel mittels Particle-
Tracking bestimmt. Die Ergebnisse sind exemplarisch in Abbildung 86a) gezeigt. Die Mes-
sungen zeigen, dass sich bis zu einer Menge von x = 1 ml PBS die Partikel noch frei tiber
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der SiO2 Oberfliche bewegen. Ab einer Beimengung von x = 3 ml sind einzelne Partikel
zu sehen, die fest an die Oberfliche gebunden sind und kaum mehr messbare Fluktuation
aufzeigen. Bei Verwendung von 10 ml PBS sowie unverdinntem PBS (nicht grafisch dar-
gestellt) sind alle beobachteten Partikel fest an die Oberfliche gebunden. Erklirt werden
kann dies unter Berechnung der Energielandschaft E(3) und der daraus resultierenden
Aufenthaltswahrscheinlichkeit p(3), wie in Kapitel 3.5.3 beschrieben. Beide Grofien sind
tir die jeweilige, experimentelle Bedingung in Abbildung 86b) dargestellt. Mit hoherer PBS
Konzentration verschiebt sich die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Partikel hin zu nied-
rigeren Hohen z. Dies kann durch die mit steigender PBS Konzentration geringere Debye
Linge Ap begrindet werden. Dadurch wird die abstoende DLVO Wechselwirkung mit
steigender PBS Konzentration kurzreichweitiger, was zum geringeren mittleren Abstand
des Partikels zur Substratoberfliche fithrt. Fir die hochste PBS Konzentration (10 ml
PBS) betrigt der mittlere Abstand des Partikels Z = 86 nm. Dies ist in derselben GroBen-
ordnung wie die Rauigkeit der verwendeten SiO; Oberfliche (siche AFM Messung in Ab-
bildung 86¢)). Da auch das Partikel selbst eine Rauigkeit in der gleichen Gré3enordnung
wie die Oberfliche aufweist, ist es sehr wahrscheinlich, dass das Partikel punktuell in Kon-
takt mit der Oberfliche gerit. Dadurch kénnen starke Bindungen durch Van-der-Waals
Krifte oder eine Bindung der Streptavidin-Hdlle an die SiO2 Oberfliche entstehen [134],
die die Fluktuation des Partikels verhindern.
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Abbildung 86: Beobachtete Partikelbewegung in a) und berechnete Energie in Abhdngigkeit der Fluktuationshéhe in
b) fiir verschiedene Beimischungsmengen von PBS (Mengenangabe jeweils in Abbildung) zu jeweils 100 ml Wasser.
Fiir die Berechnung wurden folgende Parameter angenommen: lionrss = 0.16 mol/l, & = -15mV, &=-60 mV, pp =
1.4g/cm? pw=0.995g/cm> A = 4.1-10?! [/m, A = 100 nm, T = 300 K, & = 79. Die beiden unteren Abbildungen in c)
zeigen einen AFM Scan der SiOz Oberflache, innerhalb der Manipulationsstruktur (links, Hohenangabe in nm) sowie
ein Hohenlinienprofil (rechts) entlang des links eingezeichneten weifSen Pfeils.
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A9 Grundlegende Untersuchung zum langzeitigen Betrieb
der Manipulationsstrukturen

Bei der Durchfithrung von Langzeitmessungen (iiber Zeitraume von mehreren Stunden)
mussen besondere Anforderungen an die Manipulationsstruktur sowie die Flissigkeitsum-
gebung gestellt werden, die im Folgenden diskutiert werden. Abbildung 87 zeigt eine zeit-
liche Abfolge von Mikroskopaufnahmen der Manipulationsstruktur beim Betrieb in deio-
nisiertem Wasser (spezifische Leitfahigkeit < 10 uS/cm) bei einem konstanten,
eingeprigtem Strom von I = 80 mA durch die Ringstruktur, was bei einem ohmschen
Widerstand der Struktur von R = 21.4 Q einem Spannungsabfall von U = 1.71 V ent-
spricht.

Abbildung 87: Zeitliche Abfolge eines Manipulationsexperiments in destilliertem Wasser. Der Strom betrdgt wih-
rend des gesamten Experiments [ = 80 mA bei einer Spannungsdifferenz von A¢ = 1.71 V bezogen auf das Nullpo-
tential am Leiterbahnkontakt rechts oben im Bild.

Die Messung zeigt, dass sich nach Einschalten des Stroms bei # = Os tiber den Zeitraum
von mehreren Minuten die negativere Elektrode (markiert mit weillem Pfeil) dunkel ver-
tarbt. Mit zunehmender Zeit nimmt der Grad der Verfirbung kontinuierlich zu. Nach 7=
500 s hat sich ein gro3er Teil der Zuleitung zur Ringstruktur dunkel verfirbt (siche Abbil-
dung 87, rechts unten)). Dieses Phinomen lisst sich bei allen Experimenten, bei denen
Stromstirken I > 20 mA verwendet werden, beobachten. Die Verfirbung ist fiir hohe
Stromstirken im Vergleich zu geringeren Stromstirken ausgepragter und schon bei gerin-
geren Experimentzeiten zu beobachten. EDX Messungen an den kontaminierten Berei-
chen (siehe Abbildung 88a) fir REM Aufnahme des kontaminierten Bereichs) zeigen Ab-
lagerungen aus Cu sowohl auf der Leiterbahnfliche als an den Kanten der Leiterbahn. Da
kein Cu zur Herstellung der magnetischen Fallen eingesetzt wurde, muss das Material einer
anderen Quelle entstammen. Abbildung 88b) zeigt eine exemplarische REM Aufnahme
einer Platinenleiterbahn auf der Trigerplatine, die mittels Au Dunndraht (links im Bild zu
sehen) durch Drahtbonden mit der eigentlichen Manipulationsstruktur verbunden war.

Die Platinenleiterbahn besteht aus einer mehrere um dicken Cu Schicht, die von einem
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Schichtstapel aus Ni und Au abgedeckt ist. Die Leiterbahn weist deutliche Ausbriicke bzw.
Krater auf an denen sowohl die Au und Ni Schichten als auch ein Teil der Cu Schicht
abgetragen wurden. Das dort abgetragene Cu kann sich anschlieBend an der Manipulati-
onsstruktur anlagern. Eine mégliche Erklirung dafir ergibt sich aus dem elektrochemi-
schen Abbau der Cu Elektrode im Elektrolyt wihrend des Experiments. Die Kupferatome
werden in der Flissigkeit in ionisierter Form von Cu* oder Cu?* hin zur negativen Elekt-
rode der Manipulationsstruktur transportiert und dort angelagert. Fur diese Erklirung
spricht zusitzlich, dass eine Umpolung des Manipulationsstroms und damit die Umpolung
der Zuleitungen zu einer Ablésung eines Teils der sichtbaren Kontamination fithren und
sich die Kontamination anschlieBend an der nach Umpolung negativeren Elektrode der

Manipulationsstruktur wieder anlagert.

Cu Atﬁ\gerung

st

_Platinen Leiterbahn
PR VS e . £ A

| '?a) Manipulationsstruktur

Abbildung 88: REM Aufnahme einer Manipulationsstrukutur nach Verwendung in destilliertem Wasser bei einem
Manipulationsstrom von I = 83 mA (a) und exemplarisch gezeigte REM Aufnahme einer degradierten Platinenleiter-
bahn (b)). Die Leiterbahn war mittels Au Wirebond (links im Bild zu sehen) mit der Manipulationsstruktur verbun-
den.

Da unklar ist, in wie weit sich eventuell noch in der Flissigkeit geloste Cu Ionen auf die
Manipulierbarkeit der Partikel auswirken, muss die Leiterbahndegradation vermieden wer-
den, um wihrend Langzeitexperimenten moglichst konstante Randbedingungen gewihr-
leisten zu kénnen. Um die Kontamination der magnetischen Falle zu verhindern, wurde
der Aufbau der gesamten Einheit aus Platine und Manipulationsstruktur entsprechend der
Darstellung in Abbildung 89 abgeindert. Zunichst wird die Platinenleiterbahn bis auf
kleine Bereiche mittels wasserfestem Silikonspray (violett) abgedeckt und damit vom spa-
teren Flissigkeitsreservoir isoliert. Die magnetische Falle wird anschlieBend aufgebracht
und mittels Drahtbonden an die noch offenen Bereiche der Platinenleiterbahn kontaktiert.
Diese Bereiche werden anschlieBend ebenfalls von der flissigen Umgebung isoliert. Im
letzten Schritt wird das mittels eines PDMS Rings eingegrenzte Flussigkeitsreservoir auf-
gebracht und komplett verschlossen. In allen unter Isolation der Platine von der Fliissig-
keitsumgebung durchgefiihrten Langzeitexperimenten konnte selbst iiber Zeitrdume von
mehreren Stunden keine optisch erkennbare Ablagerung von Cu auf der Manipulations-

struktur mehr festgestellt werden.
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Abbildung 89: Aufbau des Messsetups zur Langzeitbeobachtung von Partikelfluktuationen in der Falle: 1.) Isolation
der Platinenleiterbahn. 2.) Einbringen der Fallenstuktur und Kontaktierung mittels Wirebonden. AbschlieSende Iso-
lation der noch ungeschiitzten Platinenleiterbahnen. 3.) Aufbringen des durch PDMS umrahmten, nach oben abge-
schlossenen Fliissigkeitsreservoirs.

AlOLangzeit-Fallenenexperimente mit PBS-Wasser Gemi-
schen

Wie oben beschrieben werden Experimente, in denen lebende Zellorganismen verwendet
werden, typischerweise in einer definierten Pufferlosung durchgefiihrt. Um die Eignung
der in der Arbeit verwendeten Methode zur Partikelmanipulation fir den Betrieb in PBS-
Lésung zu untersuchen, wurde die Falle in einer PBS Losung mit 1 vol% PBS Gehalt in
Betrieb genommen. Dabei wurde ein einzelnes Partikel, das sich im inneren Bereich der
Ringspule befindet, durch Zuschalten eines Ringstroms von I = 70 mA in einem externen
Feld von Bex, = 3.3 mT in Richtung der Fallenmitte transportiert. Dabei konnte beobach-
tet werden, dass sich iber typische Zeitriume von wenigen Minuten starke Verunreini-
gungen in der Flissigkeit in der Nihe der strombelasteten Leiterbahn ausbilden.
Abbildung 90a) zeigt eine optische Aufnahme der Leiterbahnstruktur fiir den Betrieb tiber
einen Zeitraum /= 10 min nach dem Trocknen der Flissigkeit. Vor allem im unteren Teil
der Leiterbahn ist die Kontamination, die sich wihrend des Experiments in der Fliissigkeit
gebildet hat, als briunliche Ablagerung im Bereich der Leiterbahn gut zu erkennen.
Abbildung 90b) zeigt eine SEM Aufnahme der Leiterbahnstruktur. Im Bereich zwischen
den Zuleitungen lassen sich Kiristallite innerhalb der abgelagerten Kontamination erken-
nen. Eine per EDX vermessene Elementverteilung (in Abbildung 90c) und Abbildung
90d)) zeigt, dass die Kristallite im Wesentlichen aus Na und Cl bestehen. Die beiden Ele-
mente bilden dabei den Hauptionenanteil innerhalb der PBS Losung (~ 100g/1). Dies beu-
tet, dass wihrend des Experiments Salzkristalle aus der PBS Losung ausfillen, die sich in
der Nihe der Leiterbahnstruktur anlagern kénnen. In Abbildung 90e) ist eine EDX Ver-
teilung des Elements Cu gezeigt, was sich ebenfalls in der Nihe der Leiterbahn anlagert.
Dieses kann entsprechend den vorher gezeigten Befunden erneut der Degradation der
Platinenleiterbahn zugeordnet werden, da sich im PBS Puffer nominell keine Cu Ionen in

geléster Form befinden und die Platinenleiterbahn fiir dieses Experiment nicht von der
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flissigen Umgebung isoliert war. Unter den hier aufgezeigten Bedingungen (hohe Strom-
belastung der Leiterbahn) lasst sich aufgrund der beobachteten Kontamination kein lang-
zeitstabiles Experiment bei definiertem PBS Gehalt von 1 vol% durchfihren, weshalb fur
alle Langzeitexperimente bei hoher Strombelastung auf die Beimengung von PBS ver-
zichtet wurde und in reinem, destilliertem Wasser gearbeitet wurde. Zukinftig sollte zur
Vermeidung des Ausfillens der im PBS enthaltenen Salze die Ringstruktur mit einem fli-

chig abgeschiedenen Oxid oder Nitrid zur elektrischen Passivierung abgedeckt werden.

a) optisch j*.:

O0pm

9 '

Abbildung 90: Kontamination der Ringfalle durch die PBS-Wasser-Lésung wihrend eines Fallenexperiments. In a)
ist eine optische Aufnahme der Fallenstruktur nach dem Manipulationsexperiment bei einem Strom von I = 70 mA
gezeigt nach einer Zeit von t = 10 min gezeigt. In b) ist eine REM Aufnahme und ein daraus vergrofSertes Ausschnitt
gezeigt. Die entsprechenden mittels EDX ermittelten Elementverteilungen sind in c) (Na), d) (Cl) und e) (Cu) darge-
stellt.
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