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1 Einleitung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Dynamik diinner Fliissigkeitsfilme (Mem-
branen). Membranen sind ein wichtiger Bestandteil biologischer Systeme. Sie die-
nen zur Abgrenzung verschiedener biologischer Einheiten. Zum Beispiel ist jede
Zelle und jedes Zellorganell durch eine Membran, die nur fiir ausgewahlte Stof-
fe durchléssig ist, von anderen Einheiten abgegrenzt. Eine wichtige Funktion von
Membranen ist der Transport von Substanzen, die, eingeschlossen von einer Mem-
bran (Vesikel, rote Blutkérperchen), in hoher Konzentration an ihren Bestimmungs-
ort gelangen.

Vom physikalischen Standpunkt aus gesehen stellen diinne Membranen ein beson-
deres hydrodynamisches System dar. Ein diinner Film ist durch zwei Grenzfidichen
von der Umgebung getrennt. Diese Grenzflachen erzeugen eine Oberflichenspan-
nung. Die Fliissigkeit im Inneren eines Films flieBt im wesentlichen in der Filmebe-
ne, das heiit man kann einen Film als zweidimensionale Fliissigkeit auffassen.

Analog zu biologischen Filmen kénnen auch Seifen-Wasser-Gemische Membranen
ausbilden. Diese erfreuen sich aufgrund ihrer geometrischen Asthetik besonderer
Beliebtheit (Abb. 1.1).

Neben geschlossenen Filmen (Blasen) gibt es zahllose weitere Formen, die mit

Abbildung 1.1: ,Bubbles* (Ol auf
Leinwand) von SIR JOHN EVERETT MIL-
LAIS aus dem Jahre 1886. Heute: National
Museum Liverpool.
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Abbildung 1.2: Beispiele fiir Minimalflichen. Die Filme befinden sich im Gleichgewicht und
der LAPLACE-Druck ist iiberall Null, die Oberfliche ist also minimal. a) Die Geometrie eines
Seifenfilms hiingt von den Randbedingungen, also der Form des Rahmens, ab. b) Eine Katenoide
entsteht, wenn ein diinner Film zwischen zwei Ringen aufgespannt wird.

diinnen Membranen hergestellt werden kénnen. Ein zum Beispiel auf ein belie-
big geformtes und geschlossenes Drahtgestell gespannter Film bildet aufgrund der
Oberflichenspannung an den Grenzflichen zwischen Film und dem umgebenden
Medium (Luft) eine Minimalfliche aus. Minimalflachen sind die Fldchen mit der
geringsten Oberfliache unter allen moglichen Fléchen mit denselben Randbedingun-
gen. Dies ist gleichbedeutend mit einem Zustand, bei dem der LAPLACE-Druck,
welcher den Druckunterschied auf beiden Seiten des Films représentiert und pro-
portional zur mittleren Kriimmung des Films und dessen Oberflichenspannung ist,
an jedem Punkt Null ist. Ein Beispiel einer solchen Minimalfldche fiir einen gege-
benen Rand ist in Abb. 1.2a zu sehen. Die Form der Fliche hingt ausschliefSlich
von den Randbedingungen ab. Ein weiteres Beispiel ist die Katenoide (Abb. 1.2b).
Eine Katenoide entsteht, wenn ein Film zwischen zwei Ringen aufgespannt wird.

Bei einigen Geometrien, zum Beispiel einer Seifenblase, kann neben den Randbe-
dingungen' eine zusitzliche Bedingung fiir die Form der Membran von Bedeutung
sein. Einerseits tendiert auch eine Seifenblase dazu, die Oberfliche zu minimieren
(aus diesem Grund ist eine sich im Gleichgewicht befindliche Seifenblase sphérisch),
andererseits ist das Volumen im Inneren der Blase fiir alle Formen (Kugelform und
Abweichungen davon) nahezu konstant. Im Gleichgewicht ist der LAPLACE-Druck
ungleich Null, jedoch an allen Punkten des Films gleichgrof.

Wird eine Minimalfliche aus dem Gleichgewicht gebracht, so tendiert sie dazu,
entweder die urspriingliche oder eine andere stabile Form anzunehmen. Das heifit,
es ist energetisch giinstiger, die Fliche der Grenzschicht moglichst klein zu hal-
ten. Die zur Oberflachenspannung proportionale Energie, die bei der Minimierung
der Oberfliche frei wird, wird teils in kinetische Energie umgewandelt und teils
dissipiert.

!Die Randbedingungen einer einzelnen Blase, die sich frei schwebend in einem Medium befindet,
sind periodisch.
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In der Natur finden sich haufig Membranen im Nichtgleichgewicht. Ein Beispiel
ist die Taumelbewegung von Erythrozyten im Blut [1]. Auch in technologischen
Anwendungen spielen Membranen und deren dynamische Eigenschaften, z.B. die
Prozesse, die beim Tropfenabriss bei einem Mikro-Dosiersystem stattfinden, eine
grofle Rolle. Zwar handelt es sich hierbei nicht um einen Film, dennoch beeinflussen
die Oberflichenkréfte die Dynamik mafigeblich [2]. Eine andere Anwendung sind
Schédume, die aus einer Vielzahl diinner Filme bestehen und deren Stabilitat und
Dynamik sowohl in technischen Bereichen, als auch in der Lebensmittelindustrie
von enormer Bedeutung sind.

Waihrend der vergangenen hundert Jahre erschienen zahlreiche Arbeiten, wel-
che die Hydrodynamik diinner Filme zugénglich machen und welche die grofie Be-
deutung in der Medizin und in technologischen Anwendungen bestétigen. Einige
Beispiele sind in [3,4,5,6,7] zu finden.

In biologischen Systemen besitzen Membranen einen sehr komplizierten Aufbau.
Sie bestehen aus einer Lipid-Doppelschicht, kénnen durch ein Zytoskelett stabili-
siert sein und enthalten Proteine und viele andere Bestandteile. Durch diesen kom-
plexen Aufbau werden die dynamischen Eigenschaften von Membranen mafigeblich
beeinflusst. Um grundlegende dynamische Prozesse gezielt zu untersuchen, wurden
in der vorliegenden Arbeit Modellsysteme verwendet, die sich durch einen verein-
fachten Aufbau auszeichnen, sich physikalisch jedoch nicht von realen biologischen
Systemen unterscheiden.

Die hier untersuchten Filme bestanden aus einem Tensid-Wasser-Gemisch (Sei-
fenlosungen) bzw. aus Fliissigkristallen. Prinzipiell unterscheidet sich die Dynamik
diinner Fliissigkristallfilme nicht wesentlich von Seifenfilmen. Andererseits ist die
Verwendung von Fliissigkristallen fiir die Herstellung von Filmen mit einigen Vor-
teilen verbunden. Diese Substanzen bilden homogene Filme mit einer oft einheitli-
chen Filmdicke aus, die beriithrungslos mithilfe eines optischen Verfahrens mit hoher
Prézision gemessen werden kann. Weiterhin sind Fliissigkristallfilme sehr stabil und
unterliegen, anders als Seifenfilme, keiner spontanen Lochbildung.

Es wurde die Dynamik dreier zweier verschiedener Systeme im Nichtgleichge-
wicht untersucht: Das Reiflen von Blasen, der Kollaps von Katenoiden und die
Schwingung von Blasen.

Das Reiflen planarer bzw. sphérischer Filme beschéftigt Wissenschaftler schon
seit Mitte des 19. Jahrhunderts. Ein Beispiel fiir das Reiflen einer Seifenblase ist in
Abb. 1.3 zu sehen. Eine der ersten Arbeiten hierzu erschien von DUPRE im Jahre
1867 [8]. Die Voraussetzung fiir einen Reiflprozess ist das Auftreten eines Lochs im
Film. Das Loch wéchst mit der Zeit an, und das Filmmaterial, was sich nicht in
der Nihe des Lochrandes befindet, verbleibt in Ruhe.

Eine Katenoide ist nur stabil, so lange die den Film aufspannenden Ringe einen
kritischen Abstand nicht iiberschreiten. Wird dieser aber iiberschritten, existiert
keine Moglichkeit mehr, die Membran so auszurichten, dass die mittlere Kriitmmung
an jedem Punkt gleich Null ist. Es findet ein rascher Ubergang in einen neuen
Gleichgewichtszustand statt. Am Ende dieses Vorgangs spannen die Ringe jeweils
einen planaren Film auf.
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Abbildung 1.3: Beispiel fiir das Reiflen einer Seifenblase mit einem Radius von 28 mm. Diese
Bilderserie wurde mit einer Hochgeschwindigkeitskamera aufgenommen. Der zeitliche Abstand
zwischen den Bildern betrigt jeweils 4 ms. Die sphérische Form blieb wihrend des Reiflens erhal-
ten. Das Loch wuchs an, bis dessen Rand alle Filmelemente in sich aufgenommen hatte.

Eine Blase, die sich im Gleichgewicht befindet, ist rund. Alle Abweichungen von
dieser Form, zum Beispiel durch eine Druckschwankung in der umgebenden Luft,
stellen einen Nichtgleichgewichtszustand dar. In diesem Fall tendiert die Blase dazu,
wieder eine runde Form anzunehmen. Es ergeben sich geddmpfte Schwingungen der
Blase. Nach dem Abklingen der Schwingungen befindet sich die Blase wieder im
Gleichgewicht.

Bei allen drei dynamischen Vorgéngen sind noch viele Fragen offen. Die vorlie-
gende Arbeit soll helfen, allgemein giiltige Prinzipien der Dynamik diinner Filme
besser zu verstehen. Es werden Theorien zur Dynamik diinner Filme getestet. Dabei
gilt den Phinomenen, die wihrend des Ubergangs in einen Gleichgewichtszustand
auftreten, besonderes Interesse.

Die hier beschriebenen Prozesse finden innerhalb weniger Millisekunden statt.
Aus diesem Grund kam wihrend der Untersuchungen eine Hochgeschwindigkeits-
kamera zum Einsatz, die Aufnahmeraten von bis zu 120000 Bildern pro Sekunde
gestattete.



2 Grundlagen

In diesem Kapitel wird ein Uberblick iber dimne freistehende Filme, deren Menis-
kus und den Finfluss der Oberflichenspannung auf sowohl statische als auch dyna-
mische Eigenschaften gegeben. Die vorliegende Arbeit behandelt die Dynamik frei-
stehender Seifenfilme und smektischer Flissigkristallfilme. Beide Typen von Sub-
stanzen werden in diesem Kapitel ndher erldautert. Dabei wird insbesondere auf fiir
die Dynamik relevante Figenschaften und Besonderheiten beider Substanzen-Typen
eingegangen.

2.1 Freistehende fliissige Filme

Stabilitat diinner fliissiger Filme

Reine fliissige Substanzen wie zum Beispiel Wasser sind nicht in der Lage, diinne
freistehende Filme auszubilden, die im Gleichgewicht stabil sind. In einer Filmgeo-
metrie kann die Fliissigkeit im Inneren des Films leicht flieBen. Um dem entgegen-
zuwirken, muss der Fliissigkeit ein weiterer Stoff zugefiigt werden, der stabilisierend
wirkt. Dafiir sind alle Stoffe geeignet, die im Losungsmittel eine Ordnung herstel-
len. Beispiele hierfiir sind Tenside (Seifen), eine besondere Form der Lipide. Diese
Molekiile tendieren dazu, sich konzentrations- oder temperaturabhéngig in ver-
schiedenen Phasen anzuordnen. Dies ist auf den amphiphilen! Charakter der Ten-
side zuriickzufithren. Das heif3t, die verschiedenen Phasen bilden sich nur in einem
Losungsmittel mit polaren Molekiilen heraus. Befindet sich ein System in der lamel-
laren Phase (Lipid-Doppelschichten, die voneinander durch Wasser getrennt sind),
so ist es moglich, frei stehende Seifenfilme zu erzeugen. Seifenfilme kénnen auch
ohne Wasseranteil im Film gebildet werden. Solche Filme werden NEWTON’sche
schwarze Filme genannt und bestehen aus nur einer Lipid-Doppelschicht.

Eine andere Moglichkeit diinne freistehende Filme herzustellen, bieten ionische
Fliissigkeiten, also Fliissigkeiten, die ausschlieflich Ionen enthalten. Es handelt sich
um fliissige Salze, ohne dass sich das Salz dabei in einem Losungsmittel wie Wasser
befindet. Solche Substanzen spielen aber in der vorliegenden Arbeit keine Rolle,
weshalb nicht ndher auf sie eingegangen werden soll.

Weiterhin konnen Fliissigkristalle fiir die Bildung diinner freistehnder Filme zum
Einsatz kommen. Einerseits handelt es sich bei Fliissigkristallen um Substanzen mit

! Amphiphile Molekiile haben sowohl einen geladenen (polaren, hydrophilen) als auch einen un-
geladenen (apolaren, hydrophoben) Teil.
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Filmelement

Abbildung 2.1: a) Die Hauptkriim-
mungsradien R; und R, entlang der
Hauptkriimmungslinien (gestrichelt) fiir
den Fall, dass R; und R, das gleiche
Vorzeichen besitzen. b) Trigt man die
Kriimmung entlang einer Tangente, die
den Winkel g zur Kriimmungsebene mit
dem Radius R; hat, in einem Polarplot
auf, erhilt man eine Ellipse. Die Haupt-
achsen der so entstehenden Ellipse ent-
sprechen den Hauptkriimmungsradien.

e

[
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Eigenschaften einer Fliissigkeit, andererseits ordnen sich die Molekiile auf mikro-
skopischer Skala wie in einem Kristall an. Dabei konnen sich verschiedene Phasen
ausbilden, wobei die Temperatur und bei Fliissigkristallgemischen die Konzentra-
tion der Substanzen eine entscheidende Rolle spielen. Fiir die Herstellung diinner
Fliissigkristallfilme ist kein Losungsmittel notwendig.

Oberflachenspannung und Filmgeometrie fliissiger Filme

Die Grenzflichen zwischen der Fliissigkeit und der Umgebung eines diinnen Films
sind wesentlich fiir die Ausbildung diinner Filme und deren Eigenschaften. An einer
Grenzflidche existiert eine Oberflichenspannung o, die auf die zwischen den Mo-
lekiilen der Fliissigkeit wirkenden VAN-DER-WAALS-Kréfte zuriickzufiihren ist. In-
nerhalb eines Films ist die Summe der anziechenden Kréfte auf ein Molekiil, die von
den Nachbarmolekiilen ausgehen, gleich Null. An einer Grenzfliche jedoch entfallt
die Anziehung durch Nachbarmolekiile in eine Richtung und es ergibt sich eine
Nettokraft. Das bedeutet, es resultiert eine Oberflichenspannung o.

Die Oberflichenspannung spielt eine wesentliche Rolle fiir die Geometrie diinner
freistehender Filme im Gleichgewicht und fiir die Dynamik im Nichtgleichgewicht.
Wird die Fliache A eines Filmes erhoht, so erhoht sich die Oberflichenenergie im
gleichen Mafle:

AE =20 AA. (2.1)

Ist der Film gekriimmt, ergibt sich daraus ein Druckunterschied Ap von einer
Grenzflache zur anderen. Dieser Druckunterschied wird LAPLACE-Druck genannt
und ist durch

Ap = 20k (2.2)
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iaral s Abbildung 2.2: Schematische Darstel-
lung eines Meniskus. Der Meniskus fiithrt
Rahmen zu einem Druckunterschied Ap im Film,
der von der Kriimmung Knfeniskus abhéngt.

definiert [9]. Der LAPLACE-Druck ist proportional zur Oberflichenspannung und
zur mittleren Kriimmung x. Die Kriimmung ist die Summe der inversen Radien
R;' und R;*' entlang der beiden Hauptkriimmungslinien (Abb. 2.1):

K:H1+K2:%1+RL2. (23)

Der Faktor 2 in Gl. 2.1 und GIl. 2.2 kommt durch das Vorhandensein zweier
Grenzflachen an einem Film zustande, die zur Oberflichenenergie beitragen.

Der LAPLACE-Druck verschwindet genau dann, wenn die mittlere Kriitmmung
(Gl. 2.3) Null ist. In diesem Fall befindet sich der Film im Gleichgewicht. Wird ein
fliissiger Film auf einem festen Rahmen aufgespannt, existiert genau eine Losung,
so dass der Film im Gleichgewicht ist. Gibt es eine zusétzliche Nebenbedingung
(z.B. konstantes Volumen im Inneren einer Blase), kann es sein, dass der LAPLACE-
Druck ungleich Null, jedoch an jedem Punkt des Films gleichgrof§ ist, wenn sich
das System im Gleichgewicht befindet.

Der Meniskus eines freistehenden fliissigen Films

Ein freistehender Film, der von einem Rahmen aufgespannt wird, kann nicht los-
gelost von diesem betrachtet werden. Die Verbindung zwischen Rahmen und Film
hat die Form eines Meniskus. Ist die Oberfliche des Rahmens benetzend, ergibt
sich eine konkave Kriimmung der Grenzfliche des Films. Im entnetzenden Fall
wére die Kriimmung konvex, allerdings kann mit einem entnetzenden Rahmen kein
freistehender Film aufgespannt werden (fehlende Adhésion).

Der Meniskus kann nicht losgelost vom Film betrachtet werden. Er ist Bestand-
teil des Films und dient als Reservoir fiir das Filmmaterial. Zwischen Film und
Meniskus ist ein Austausch von Material und Warme moglich.

Den Kontaktwinkel a zwischen Meniskus und Rahmen (Abb. 2.2) kann man
mithilfe der YOUNG-Gleichung
Os — Osliq

cos(a) = (2.4)

Oliq
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Abbildung 2.3: Schematische Darstel- VVVWWVVVWVV/ \VVVWW

lung eines freistehenden Films aus Ten-
siden, die sich in Wasser zu lamellaren

Schichten ordnen. Die amphiphilen Mo- AMMAAAAAM\s / AMAAAMA
lekiile tendieren dazu, die geladenen Kopf- VWVVVVVVVWWVVVVWVVVWW

gruppen dem Wasser zuzuwenden. Reale
Systeme konnen wesentlich komplizierter Luft
sein als hier dargestellt.

berechnen. Hierbei stehen oy fiir die freie Oberflichenenergie des Festkdrpers, og.iq
fiir die Grenzflachenenergie zwischen Fliissigkeit und Festkorper und oy fiir die
Oberflichenspannung der Fliissigkeit.

Die Ausdehnung des Meniskus (vom Rand gesehen) im Gleichgewicht kann mit-
hilfe der Kapillarlinge abgeschétzt werden [10]:

Oliq
le 0 (2.5)
Typische horizontale Gréfen eines Meniskus sind 2 mm, wodurch der Meniskus im
Mikroskop leicht zu beobachten ist.

Abbildung 2.2 zeigt die schematische Darstellung eines Meniskus zwischen ei-
nem Film und einem benetzenden Rahmen. Im Querschnitt bildet sich ein ex-
ponentielles Profil heraus. Dieser Querschnitt entspricht dem Profil entlang einer
Hauptkriimmungslinie. Die Kriimmung entlang der zweiten Hauptkriimmungslinie
ist vernachléssighar klein. Befindet sich der Rahmen bei x = 0, kann das Profil des
Meniskus in nicht unmittelbarer Ndhe des Rahmens im statischen Fall durch

h(z) = hge ic (2.6)

beschrieben werden.

2.2 Seifenfilme

Tenside bestehen aus amphiphilen Lipid-Molekiilen. Das heifit, die Molekiile be-
sitzen eine polare Kopfgruppe (hydrophil) und einen apolaren Rest (hydrophob).
Diese Molekiile bilden in einem Losungsmittel aus polaren Molekiilen (Wasser)
Gruppierungen, in denen die polare Kopfgruppe dem Losungsmittel zugewandt ist.
Die Wassermolekiile, die an die Lipidverbindungen grenzen, richten sich so aus,
dass die zu den Kopfgruppen entgegengesetzt geladenen Teile der Wassermolekiile
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an die Kopfgruppen angrenzen, es entsteht eine so genannte Hydrathiille. Georden-
te Strukturen bilden sich also aufgrund des amphiphilen Charakters der Tenside
heraus.

Wird ein Tensid in Wasser gelost, konnen verschiedene Phasen entstehen. Welche
Phase sich bildet, hingt zum Beispiel von der Temperatur oder der Konzentrati-
on der Tenside im Losungsmittel ab. Wichtige Beispiele sind die lamellare Phase,
bei der sich Lipid-Doppelschichten ausbilden, zwischen denen sich Losungsmittel
befindet, und die kubische Phase, bei der sich Lipidfilme sphérisch anordnen.

Mit einer sich in der lamellaren Phase befindlichen Losung kénnen frei stehende
Filme hergestellt werden. Ein vereinfachtes Schema zeigt Abb. 2.3. Die Querver-
netzung der Schichten ist moglich. Das Wasser zwischen den Schichten ist frei
beweglich, wodurch eine lokale Anderung der Filmdicke moglich ist.

Seifenfilme kénnen wesentlich komplizierter aufgebaut sein als hier dargestellt.
Zum Beispiel kann es sich bei den Tensiden um ein Gemisch handeln. Als Losungsmittel
kommen neben Wasser auch andere Fliissigkeiten in Frage.

In dieser Arbeit werden Seifenlosungen als isotrop angesehen, da anisotrope Ei-
genschaften solcher Stoffgemische in Bezug auf die Dynamik von Seifenfilmen keinen
Einfluss haben.

2.3 Fliissigkristalle und smektische Filme

Fliissigkristalline Phasen und deren Eigenschaften

Freistehende Filme aus Fliissigkristallen sind Hauptgegenstand dieser Arbeit. Fliis-
sigkristalline Substanzen besitzen Eigenschaften von sowohl Fliissigkeiten als auch
Festkorpern. Welche dieser Eigenschaften dominieren, das heifit, in welcher Phase
sich der Fliissigkristall befindet, héngt von der Temperatur (thermotroper Fliissig-
kristall) oder bei Fliissigkristallgemischen von der Konzentration der Komponenten
(lyotroper Fliissigkristall) ab. In der vorliegenden Arbeit wurde mit den thermo-
tropen Substanzen 8CB und Felix16? gearbeitet.

Es sollen nur die wichtigsten Phasen, die bei diesen beiden Substanzen auftre-
ten, aufgefithrt werden. Einen genauen Uberblick iiber die Phasensequenzen der
verwendeten Substanzen findet man im Anhang A.

Diese Fliissigkristalle befinden sich bei hoheren Temperaturen (7" > 41,5°C bei
8CB und 7' > 90°C bei Felix16) in der isotropen Phase (I). Das heifit, es gibt kei-
ne Vorzugsrichtung beziiglich der Ausrichtung und keine ausgezeichnete raumliche
Anordnung der stdbchenformigen (kalamitischen) Molekiile.

Bei niedrigeren Temperaturen bildet sich die nematische Phase (N) aus. Es exis-
tiert eine Vorzugsrichtung der Direktoren® 7 und Translationsinvarianz in allen
Richtungen. Der Ordnungsparameter, der durch

2Felix16 ist eine kommerzielle Mischung fliissigkristalliner Substanzen der Firma Clariant.
3Der Direktor bezeichnet die Ausrichtung eines stabchenformigen Molekiils.
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definiert ist, betrdgt in der nematischen Phase etwa 0,4. Hierbei ist # der Winkel
zwischen dem Direktor 77 der Molekiile und (77). Die eckigen Klammern bezeichnen
jeweils das rdumliche Mittel der entsprechenden Grofle.

Bei weiterer Abkiihlung bildet sich die smektische Phase (Sm) heraus, die fiir die
vorliegenden Substanzen in smektisch A und smektisch C* unterteilt werden kann.
Der Ordnungsparameter einer in der smektischen Phase befindlichen Substanz ist
grofer als in der nematischen Phase des gleichen Fliissigkristalls.

Fiir die vorliegende Arbeit wurden Verbindungen in der smektischen A- (SmA)
oder der smektischen C*-Phase (SmC*) untersucht. Diese Phasen zeichnen sich
wie die nematische Phase durch eine Vorzugsrichtung der Molekiile aus. Zusétzlich
ordnen sich die Molekiile in Schichten an, die Translationsinvarianz in Richtung
senkrecht zur Schichtebene ist also gebrochen. Die Struktur einer smektischen A-
Phase ist in Abb. 2.4 schematisch dargestellt. Der Direktor steht senkrecht zur
Ebene der Schichten. Bei smektischen C-Phasen ist der Direktor zur Normalen
der Schichtebenen gekippt. Die smektische C*-Phase (SmC*) weist zudem noch
eine Chiralitdt der Molekiile auf (das bedeutet hier gleichzeitig eine Chiralitdt der
Phase).

Durch die gebrochene Translationsinvarianz in z-Richtung ist die Bewegung eines
Fliissigkeitselements in diese Richtung stark eingeschrinkt. Der Fliissigkristall weist
in dieser Richtung elastische Eigenschaften auf.

Ein Materialfluss in der Filmebene (z-y-Ebene) ist dagegen moglich. Dabei ver-
schieben sich allerdings nicht einzelne Molekiilschichten, da die Verschiebung sol-
cher Schichten gegeneinander mit einem grofien energetischen Aufwand verbunden
ist, verglichen mit der Bewegung eines ganzen Filmelements.

Im Anschluss an die smektische Phase gibt es bei weiterer Abkiihlung die kristalli-
ne Phase (Cr). Die Molekiile sind dann regelméfig wie in einem Kristall angeordnet
und es gibt eine Vorzugsrichtung in Bezug auf die Ausrichtung der Molekiile.

In diesem Abschnitt wurden ausschliefllich die fiir die Arbeit relevanten fliissig-
kristallinen Phasen aufgefiihrt. Neben diesen existieren noch zahlreiche weitere [11].

Freistehende Fliissigkristallfilme und oberflacheninduzierte
Orientierung

FRIEDEL zeigte 1922, dass es auch moglich ist, aus Fliissigkristallen freistehende
Filme herzustellen, wenn ein solcher Film iiber der Offnung eines Rahmens aufge-
spannt wird. [12]. In diesem Fall ist kein Losungsmittel vonnéten. In einem endlich
ausgedehnten Film mit zwei Grenzflichen induzieren die Grenzflichen eine Ori-
entierung der Schichten [13]. Die Schichten der kalamitischen Molekiile verlaufen
parallel zu den Grenzflichen. In der smektischen A-Phase richten sich die Direkto-
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Abbildung 2.4: Schematische Darstel-
lung der Schichtstruktur von smektischen
Fliissigkristallen, hier smektisch A (SmA).
Die stabchenférmigen Molekiile ordnen
sich in Molekiilschichten an und richten
sich anndhernd in einer Vorzugsrichtung
aus.

ren der Molekiile senkrecht zur Filmebene aus*.

Wird ein Film iiber einer Offnung gezogen, ist die Filmdicke kurz nach dem
Ziehen nicht homogen. Bei zum Beispiel 8CB breiten sich die Bereiche kleinerer
Filmdicke iiber den gesamten Film aus. Daher weisen aus 8CB hergestellte smekti-
sche Filme nach einer Relaxationszeit von weniger als einer Stunde eine einheitliche
Dicke ¢ an jedem Punkt des Films auf. Auf diesen Effekt soll im néchsten Abschnitt
eingegangen werden. Diese Herausbildung eines homogen dicken Films ist nicht bei
allen fliissigkristallinen Substanzen zu beobachten. Im Falle von Felix16 weiten sich
die Bereiche grofierer Filmdicke aus.

Ein freistehender smektischer Film ist in Abb. 2.5 schematisch dargestellt. Fiir
alle folgenden Betrachtungen sei ein Koordinatensystem so definiert, dass die smek-
tischen Schichten parallel zur z-y-Ebene liegen und die Filmnormale in z-Richtung
zeigt (Abb. 2.4) .

Die Filmdicke ¢ ist proportional zur Anzahl N der smektischen Schichten im
Film. In einem Film homogener Filmdicke kann N zwischen zwei (§ = Ny ~
5 nm) und mehreren Tausend (9 in der GréSenordnung von einigen Mikrometern)
variieren. dp bezeichnet die Dicke einer Molekiilschicht.

In smektischen Filmen werden die Molekiilschichten im Innern durch die Grenz-
flachen beeinflusst. Dieser Einfluss wird umso mehr abgeschwicht, desto gréfler die
Filmdicke ist. Das Innere von Filmen mit einer Dicke in der Gréflenordnung von
einigen Mikrometern kann als Bulk®-Material angesehen werden.

Der Meniskus smektischer freistehender Filme

Der Meniskus eines smektischen Films ist eine Anhdufung von Stufen. Abbil-
dung 2.5 zeigt eine schematische Darstellung nach PIERANSKI [14]. Die Reduk-
tion der Filmdicke um eine smektische Schicht geht mit einer Dislokation an der
Stelle der Stufe einher. Diese Dislokationen werden von den Fliissigkristall-Luft-
Grenzflichen abgestofien und befinden sich daher im Inneren eines Films (Bulk-
Dislokationen) [15].

4An den Grenzflichen eines Films in der smektischen A-Phase stehen die Molekiile nicht senk-
recht zur Filmebene, sondern sind geneigt.

5Als ”"Bulk”wird das Teilvolumen einer Fliissigkeit bezeichnet, in dem der Einfluss vorhandener
Grenzflachen vernachléssigbar klein ist.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstel-
lung des Meniskus nach PIERANSKI et
al. [14]. Im Wesentlichen besteht der Me-
niskus eines smektischen Films aus ei-
ner Anhdufung von Stufen. Diese entste-
hen durch Dislokationen, welche von den
Fliissigkristall-Luft-Grenzflichen abgesto-
Ben werden.

Dislokation

Prinzipiell kann der Meniskus eines smektischen Films in drei Regionen unter-
teilt werden [10]: I) nahe des Rahmens mit einer Vielzahl von Dislokationen, II)
etwas weiter entfernt vom Rahmen mit einer geringeren Dichte von Dislokationen
(Abb. 2.5) und III) weit entfernt vom Rahmen mit einer niedrigen Dichte von
Dislokationen. Die Hohe des Meniskus eines smektischen Films am Rahmen ist
wesentlich kleiner als bei herkémmlichen Fliissigkeiten.

In Region I kénnen sich so genannte ,,giant dislocations“® bilden. Diese Disloka-
tionen ergeben sich auf Grund einer hohen Dichte von Dislokationen in der Néhe
des Rahmens. Uberschreitet die Dichte von Dislokationen einen kritischen Wert,
schlieflen sich Dislokationen zusammen. Diese , giant dislocations® weisen eine spe-
zielle Struktur auf, auf die hier nicht eingegangen werden soll.

Die Form der Region II des Meniskus eines smektischen Films wurde von GEMI-
NARD et al. untersucht [16]. Die Autoren konnten zeigen, dass der Querschnitt des
Meniskus in dieser Region kreisformig ist (im Gegensatz zu isotropen Fliissigkeiten,
bei denen das Profil des Querschnitts einem exponentiellen Verlauf folgt). Durch
die Kriimmung des Meniskus ergibt sich eine Druckdifferenz Ap, die durch

g

Ap (2.8)

RMcniskus .
beschrieben werden kann. Der Druckunterschied, der sich durch die Kriimmung
des Meniskus ergibt, wird im Falle smektischer Filme durch eine Dekompression
der Schichten im Film kompensiert [17]. Die Spannung des Films wird nicht mehr
nur durch die Oberflichenspannung bestimmt, der Druckunterschied duflert sich in
einer Erhohung der Filmspannung:

T = 20 + Apd. (2.9)

Die Abhéngigkeit der Filmspannung von der Filmdicke wurde experimentell von
SCHNEIDER bestétigt [18]. SCHNEIDER entwickelte eine Methode zur Untersuchung
der Oberflichenspannung in Abhéngigkeit von verschiedenen Parametern, wie Tem-
peratur oder Filmdicke. Bei dieser Methode kamen Kraftmessungen an Katenoiden
(zur ndheren Erlduterung sieche Kapitel 4) aus flissigkristallinen Substanzen zum
Einsatz.

6giant dislocations: engl., riesige Dislokationen
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Meniskus

/,//—////\\ Abbildung 2.6: Bei smektischen Fil-
S J£bin g

| — men einer Filmdicke von § < 150 nm er-

gibt sich ein Kontaktwinkel des Meniskus
mit dem Film 0 # 0 [19]. Dadurch wird die
Spannung des Filmes verringert (Gl. 2.10).

Die Dichte von Dislokationen in Region III ist, verglichen mit Region II, sehr
gering. Im Gegensatz zu Region I und II hat die Region III hat nach Meinung der
Autoren von [10] einen vernachldssigbar kleinen Einfluss auf den Film, so dass an
dieser Stelle auf eine weitere Erlauterung dieser Region verzichtet wird.

Bei einem Film einer isotropen Fliissigkeit ist der Kontaktwinkel zwischen Menis-
kus und Film gleich Null. PICANO et al. [19] wiesen nach, dass der Kontaktwinkel
0 zwischen Film und Meniskus bei diinnen smektischen Filmen mit weniger als
50 Schichten (§ < 150 nm) ungleich Null ist (Abb. 2.6). Dadurch verringert sich
die Filmspannung zu

T=20+Apd+ f(d) =20 cosh + Apé. (2.10)

Im dynamischen Fall, zum Beispiel beim Eintritt von Filmelementen in den Me-
niskus, dndert sich die Struktur des Meniskus. Die Dissipation ® am Meniskus
wurde von OSWALD et al. [17] am Beispiel der Ausbreitung von Dislokationsschlei-
fen und von CAILLIER et al. [20] am Beispiel schrumpfender smektischer Blasen
sowohl experimentell als auch theoretisch untersucht. In der zweiten Arbeit konn-
te gezeigt werden, dass die Dissipation ® mit der Eintrittsgeschwindigkeit v, des
Films in den Meniskus in folgender Weise zusammenhéngt:

S

mm

o (2.11)

Die Konstante m ist die Mobilitét einer Dislokation [17] und betrdgt im Falle von
8CB etwa 4 x 107® m? s/ kg [21]. Die Meniskus-Permeabilitit C' ist eine Funkti-
on, die stark von der Anzahl der Schichten N abhéngt. C' weist bei N = 25 ein
Maximum auf und geht fiir groe N gegen Null. Der genaue Verlauf von C(N) ist
in [17] zu finden.






3 Das Reil3en fliissiger freistehender
Filme

Dieses Kapitel befasst sich mit dem Reiflen diimner flissiger freistehender Filme.
Ein Film reifst, wenn sich in einem Film im Gleichgewicht ein Loch bildet oder
erzeugt wird. Bei diesem Vorgang ist das System bestrebt, die Oberfliche zu mi-
nimieren. Dies geschieht durch die Vergréfierung des Lochs, wobei der den Film
begrenzende Rand das Filmmaterial in sich aufnimmt. Eine genauere Beschreibung
des Reifiprozesses wird im ersten Teil dieses Kapitels mithilfe eines Modells be-
schrieben.

In Bezug auf die meisten im Detail analysierten Phinomene (Geschwindigkeit des
Randes, Filmdickendnderungen, Streuung transmittierten Lichts) konnte qualitativ
kein Unterschied zwischen dem Reiffen planarer und sphdrischer Filme (Blasen)
gefunden werden. Es wurde insbesondere das Reiffen sphdrischer Filme untersucht,
da diese Geometrie die beriihrungslose Beobachtung der Filmdicke mithilfe einer
optischen Methode, die im Folgenden beschrieben werden soll, vor und wdhrend
des Reiffprozesses erlaubt. Es wird in diesem Kapitel weiterhin auf einige Effekte
eingegangen, welche auf die anfiangliche sphdarische Form des Films zuriickzufihren
sind.

Insbesondere wurde das Reiffen smektischer Blasen untersucht und mit Blasen
aus einem Wasser-Tensid-Gemisch verglichen. Einige der beobachteten Phinomene,
wie zum Beispiel die Streuung transmittierten Lichts, traten speziell vm Fall der
smektischen Filme auf und konnten bei Seifenblasen nicht beobachtet werden. Es
wird gezeigt, dass diese Lichtstreuung auf die Ausbreitung von Wellen des soge-
nannten zweiten Schalls, also die Ausbreitung transversaler Wellen, zuriickzufihren
ist. Andere Besonderheiten wie das Anschwellen der Filmdicke, waren in beiden
Systemen zu beobachten.

3.1 Grundlagen

Modell zum Rei3en von Filmen

In diesem Abschnitt soll das Modell vorgestellt werden, welches bislang die wesent-
lichsten Aspekte des Reiflens diinner Filme beschreibt. Abbildung 3.1 zeigt eine
schematische Darstellung eines reilenden planaren Films. Folgende Punkte cha-
rakterisieren dieses Modell:
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3 Das ReiBen fliissiger freistehender Filme

Abbildung 3.1: Schematische Darstel-
lung eines reiflenden Films. Die Ober-
flichenenergie des Films ist proportional
zur Oberfléche des Films. Da mit dem An-
wachsen des Lochs die Oberflache verklei-
nert wird, ist ein Film mit einem Loch in-
stabil. Der Rand bewegt sich nach auflen
und sammelt dabei das Filmmaterial ein.
Der Rest des Films bleibt in Ruhe.

Rahmen

Meniskus

Entsteht ein Loch in einem Film, so vergréflert sich der Radius des Lochs
(das System ist bestrebt, die Oberfliche zu minimieren).

Der Rand, der das Loch und den Film voneinander trennt, sammelt das ge-
samte Filmmaterial auf, die Filmelemente fernab vom Rand bleiben ungestort
und in Rubhe.

Das wachsende Loch in einem Film homogener Dicke bleibt kreisférmig, der
Rand besitzt einen kreisformigen Querschnitt, dessen Radius sich durch die
Aufnahme der Filmelemente vergrofiert.

Die Filmelemente, die vom Rand aufgenommen werden, miissen in sehr kurzer
Zeit auf Randgeschwindigkeit beschleunigt werden. Dies ist vergleichbar mit
einem permanent stattfindenden unelastischen Stofl. Dabei wird die Hélfte
der gewonnen Oberflichenenergie dissipiert. Wahrend der Aufnahme verformt
sich das Filmelement drastisch.

Nach CULICK [22] ergibt sich aus der Impulsbilanz eine Geschwindigkeit des
Randes von

20
UCulick = - 3.1
Culick 0 (3.1)
p ist hierbei die Dichte des Filmmaterials. Diese Geschwindigkeit ist konstant
wéahrend des gesamtes Reiflprozesses.

Vergleich mit spharischen Filmen

Wie bei planaren Filmen folgt die erwartete Geschwindigkeit des Randes sphérischer
Filme aus der Impulsbilanz [22]. Der Rand bewegt sich entlang des Films, ohne dass
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Abbildung 3.2: Schematische Darstel-
lung der Blasengeometrie beim Reiflen.

die Lage der Membran sich wesentlich &ndert. Streng genommen ist zu jedem Zeit-
punkt eine radiale Beschleunigung des Randes notwendig, um die Erhaltung der
sphérischen Form des verbleibenden Films zu gewéhrleisten. Die tangential und
radial auf den Rand wirkenden Kréfte sind unabhéngig von der Filmdicke und vom
Radius der Blase immer von der gleichen Gréflenordnung. Andererseits wiirde eine
radiale Verschiebung des Films eine Verschiebung der angrenzenden Luft nach sich
ziehen. Die Luft kann also als Medium angesehen werden, welches eine Zwangs-
bedingung schafft, die den Rand auf der anfinglichen Kugel hélt und somit eine
Erhaltung der Kugelform fiir dem verbleibenden Film gewéhrleistet. Die Erhaltung
der sphérischen Form wird spéter in diesem Kapitel untersucht.

Fiir einen Blasenradius R ist Fy die tangentiale Kraft auf ein Filmsegment ( am
Rand (Abb. 3.2), welche den tangentialen Impuls des Segments erhcht. Dabei gilt

F 1d

?t = ca (mv) = 20 Rsin @. (3.2)
¢ ist der Winkel des betrachteten Segments, ¢ der Offnungswinkel des Lochs. Der
Rand des Segments enthélt die Masse des Films, der vor dem Reiflen im entspre-
chenden Sektors des Lochs war:

m = pd Axugelkappe = pSR*C(1 — cos ). (3.3)

R bezeichnet hierbei den Radius der Blase. Mit v = R erhélt man die Bewegungs-
gleichung

d d?
20Rsinp = ,05R3& (1 —cosyp)p) = p5R3@ (p—singp). (3.4)
Mithilfe der Beziehung ¢ = wt (w ist die Winkelgeschwindigkeit des Randes) ldsst
sich diese Gleichung umschreiben zu

d2
20 Rsinwt = p(SR?’@ (wt —sinwt) = pd R*w? sin wt, (3.5)

voraus sich

v=wR=4/— (3.6)
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h [mm]

Abbildung 3.3: LAPLACE-Druck in einer Blase in Abhéngigkeit von der Hohe h fiir verschie-
dene Kapillarenradien r. Der gréfite Druckunterschied Ap entsteht bei einem Blasenradius, der
dem Radius der Kapillare entspricht, das heifit, in einer Hemisphére.

ergibt.
Die hier hergeleitete Gleichung der Reifligeschwindigkeit gilt nur fir den Fall,
dass der Film an jedem Punkt die gleiche Dicke 6 aufweist.

Eigenschaften spharischer Filme

Blasen bestehen aus einem Fliissigkeitsfilm, welcher zwei Grenzflichen zum umge-
benden Medium besitzt. In den hier durchgefithrten Versuchen sitzt die Blase auf
einer Kapillare auf (siche Abschnitt 3.3). Aufgrund der Oberflichenspannung ist
die Blase bestrebt, die Oberfliche zu minimieren, wobei das Volumen V im In-
nern der Blase und im Schlauchsystem bis zur Spritze (Vgl. Abb. 3.8) anndhernd
konstant bleibt. Es muss die Beziehung

ApV = 4okV = konstant (3.7)

gelten. k entspricht der mittleren Kriimmung R~ des Fliissigkristallfilms. Die
Druckdifferenz ergibt sich aus dem LAPLACE-Druck, der im speziellen Fall aus
Abb. 3.3 auch als

Ap = 4o _ 8ah
R r2+h?
geschrieben werden kann. Das heifit, der Druckunterschied zur Umgebung ist am
grofiten, wenn der Radius der Blase gleich dem Kapillarradius ist.
Durch die Wirkung der Gravitation ist eine Blase nicht exakt rund, sondern wird
abgeflacht. Inwieweit die Gravitation auf die Form einer Blase dominierend wirkt,
kann durch die Bond-Zahl abgeschétzt werden. Diese setzt sich aus dem Verhéltnis

von Gravitationskraft pro Flache zur Oberflichenkraft pro Fliche

(3.8)
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_ pgoR
4o

zusammen. g ist die Gravitationskonstante. Die Oberflichenspannung der hier ver-
wendeten Substanzen liegt bei o ~ 0,03 N/m, die Dichte des Filmmaterials ist
von der GréBenordnung p ~ 103 kg/mg. Fiir typische Werte fiir die Filmdicke
0 ~ 1 pm und einen Blasenradius in der Groflenordnung von R ~ 1 c¢m ergibt sich
Bo ~ 5x107* <« 1. Aus diesen Betrachtungen ist zu schlieen, dass der Einfluss der
Gravitation sowohl auf die Form der Blase als auch auf die Richtung des Reiflens
vernachléassigbar klein ist.

Bo

(3.9)

3.2 Bisherige Literatur

Die ReiBBgeschwindigkeit von planaren Filmen und Blasen

Viele Aspekte des Reiflens fliissiger Filme wurden in zahlreichen Veroffentlichungen
bereits dokumentiert. An dieser Stelle sollen die wichtigsten Arbeiten, die sich mit
diesem oder verwandten Themen befassen, aufgefiithrt werden.

Die ersten wissenschaftlichen Betrachtungen zum Reiflen planarer Seifenfilme
stammen von DUPRE aus dem Jahre 1867 [8,23]. DUPRE nahm an, dass sich der
Rand eines Loches vom Zentrum (als Zentrum wird der Punkt bezeichnet, an dem
der Film zur Zeit ¢, reifit) fortbewegt. Nur dieser Rand sei in Bewegung und samm-
le das Filmmaterial auf, der Rest des Filmes sei in Ruhe. DUPRE ging davon aus,
dass die gesamte Oberflachenenergie Eor = 20A (A ist die Oberfliche des Films)
in die kinetische Energie des Randes Eyj, = pdAv?/2 umgewandelt wird, woraus
sich die konstante Randgeschwindigkeit v = /40/pd ergab. o bezeichnet hier-
bei die Oberflichenspannung, p die Dichte und ¢ die Filmdicke des reilenden Fil-
mes. Diese Beziehung wurde spéter von LORD RAYLEIGH! experimentell in grober
Ubereinstimmung bestétigt [24,25].

Etwa 60 Jahre spéter deutete eine erneute experimentelle Untersuchung von
RANZ auf eine Abweichung der gemessenen Geschwindigkeit von der berechneten
hin [26]. Hier wurden reifilende Seifenfilme, die stroboskopisch beleuchtet wurden,
mithilfe mit einer herkémmlichen Kamera aufgenommen. Die Messungen ergaben
einen Wert fiir die Geschwindigkeit, der gegeniiber dem Modell ungefahr 10 % zu
niedrig war.

CuLick [22] und TAYLOR [27] leiteten unabhéngig voneinander eine korrigierte
Gleichung fiir die Geschwindigkeit her, die auf der Impulsbilanz basiert. Der Rand
wurde dabei als System variabler Masse betrachtet. Der Ansatz nach CULICK

LJ. W. Strutt (1842-1919), seit 1873 3. Lord Rayleigh, forschte auf mehreren Gebieten der Physik.
1904 erhielt er den Nobelpreis fiir die Bestimmung der Dichte der wichtigsten Gase und fiir
die Entdeckung des Argons. Weitere wichtige wissenschaftliche Beitriige sind das Rayleigh-
Jeans-Gesetz, die Rayleigh-Taylor-Instabilitit, die Rayleigh-Streuung, die Rayleighverteilung
und einige mehr.
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2 2
d d (m;) v?dm (3.10)

P=am=w\7 ) 20

ergab eine Geschwindigkeit (GI. 3.1), welche um den Faktor v/2 kleiner als die von
DUPRE vorgeschlagene ist [22]. Hierbei steht r fiir den Radius des Lochs.

DE GENNES berechnete eine um den Faktor 2 zu grofle Arbeit, die wahrend
dieses Prozesses geleistet wiirde [28]. DE GENNES schlug ein Modell vor, welches
sowohl den Impuls- als auch den Energieerhaltungssatz in Betracht zieht. Nach
diesem Modell wiirden Tropfen unter einem Winkel von 45° gleichermafien nach
oben und unten in Bezug auf die Filmebene abgestoflen.

Ein anderer Ansatz, der von MYSELS et al. bevorzugt wurde, basiert auf der
Beschleunigung des ungestorten Filmes nahe des Randes auf Randgeschwindigkeit
und der Idee, die Aufnahme der Filmelemente in den Rand als unelastischen, dissi-
pativen Stof3 zu betrachten. Bei diesem Stofl geht die Halfte der Oberflachenenergie
durch Dissipation verloren.

Eine experimentelle Bestétigung des oben angefiihrten Modells (Gl. 3.1) lieferten
PANDIT et al. [29]. Die Autoren untersuchten das Reiflen sphérischer Tensid-Filme,
wobei Teepol? mit Wasser bzw. Glyzerin gemischt wurde. Die Blasen wurden jeweils
zwischen zwei Rohrchen positioniert, so dass die durchschnittliche Filmdicke mittels
elektrischer Widerstandsmessungen bestimmt werden konnte. Es konnte gezeigt
werden, dass das von CULICK vorgeschlagene Modell auch fiir sphérische Filme im
Rahmen der Messgenauigkeit Giiltigkeit besitzt.

Eine Abweichung der Geschwindigkeit nach CurLick (Gl 3.1) konnte fiir Fil-
me mit einer Dicke von weniger als 100 nm von MCENTEE und MYSELS in Ex-
perimenten nachgewiesen werden [30]. Die gemessene Geschwindigkeit nahm mit
abnehmender Filmdicke gegeniiber dem theoretischen Wert stark ab. EVERS et
al. bestatigten diese Beobachtung [31,32] durch die Untersuchung des Reiflens sehr
diinner viskoelastischer Filme und NEWTON’scher schwarzer Filme. Die Autoren
nahmen an, dass sich sowohl die Einfliisse der umgebenden Luft, welche vom be-
wegten Film mitgezogen wird, als auch ein elastischer Anteil bei der Verformung
eines Filmelements beim Eintritt vom Film in den Rand in einer Abweichung der
Randgeschwindigkeit gegeniiber dem theoretischen Wert widerspiegeln.

Der Einfluss der Viskositit auf das ReiBverhalten wurde von DEBREGEAS et
al. anhand hochviskoser PDMS3-Filme (Blasen) untersucht [33,34]. Im Gegensatz
zu Blasen aus NEWTONschen Fliissigkeiten wichst die Geschwindigkeit des Randes
mit der Zeit exponentiell an, bis nach einer charakteristischen Zeit 1n0/20 eine
Grenzgeschwindigkeit erreicht wird [34], welche vewier (Gl 3.1) entspricht. n steht
hierbei fiir die Viskositéit der Fliissigkeit. Diese Grenzgeschwindigkeit wird erreicht,
sobald das Loch einen kritischen Radius R. = 11/20/0p besitzt. In [34] wurde
das Geschwindigkeitsfeld (mit Hilfe von silberbeschichteten Glaspartikeln) und die

2Teepol bezeichnet ein Gemisch aus Natriumsalzen von Sekundiralkylhydrogensulfaten mit etwa
8 bis 18 Kohlenstoffatomen.
3PDMS: Abk. fiir Polydimethylsiloxan
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Abbildung 3.4: Schematische Darstel-
lung der Aureole nach FRANKEL et
al. [35]. Eine Stufe der Filmdicke eilt
dem Rand mit einer Geschwindigkeit von
VAureole = 1,75 Urang voraus. Die Ober-
flichenspannung verringert sich im Be-
reich der Aureole.

dynamische Schichtdickendnderung gemessen. Es konnte gezeigt werden, dass sich
ein radiales Geschwindigkeitsfeld gemé v(r) ~ 1/r ausbildet und die Filmdicke
zunimmt. Die Autoren fiihrten dieses Verhalten auf wviskoelastische Eigenschaften
des Films zuriick.

Dynamik der Filmelemente

Im Modell (Abschnitt 3.1, Modell zum Reiffen von Filmen) wurde angenommen,
dass Filmelemente, die sich nicht in der Nihe des Randes befinden, ungestort sind
und in Ruhe verbleiben. Im Gegensatz dazu zeigte sich bei erneuten Beobachtungen
(MCENTEE und MYSELS, 1968) des Reifiens planarer Seifenfilme, bei denen SDBS*
bzw. NaLS® als Tenside verwendet wurden, eine Stérung, die von den Autoren
Aureole genannt wurde. Sie eilt dem Rand mit vaureole & 1,75 Vrang voraus [30].

In einem Modell gingen FRANKEL und MYSELS [35] von einem abrupten, stufen-
weisen Anstieg der Filmdicke aus [35]. Eine schematische Darstellung der Aureole
nach FRANKEL und MYSELS findet man in Abb. 3.4. Die Autoren nahmen an, dass
sich die Oberflichenspannung aufgrund einer Kompression der Tensidmolekiile im
Bereich der Aureole verringert. Es ergab sich folgende Gleichung fiir die Ausbrei-
tungsgeschwingikeit der Aureole entlang des Films:

2 2 (0 - UAureole) 5Aureole

= . 3.11
Aureole P, ( 5Aureole N 5) 5 ( )

Weitere Arbeiten zu diesem Thema sind in [36,37,38,39] zu finden.

Der Rand reiBender Filme

Der Rand besitzt laut Standardmodell (Abschnitt 3.1, Modell zum Reifsen von
Filmen) einen kreisformigen Querschnitt. Das Loch wird als rund angenommen, so
dass der Rand einen Ring bildet.

In theoretischen Abhandlungen von BRENNER et al. [40] und SUNDERHAUF
et al. [41] wurde der Querschnitt des Randes analysiert. Die Autoren betrachte-
ten einen ebenen viskosen Film, der an einer Seite von einem geraden Rand mit
kreisformigen Querschnitt begrenzt war. Es wurde die zeitliche Entwicklung des

4SDBS: Abk. fiir Natriumdodecylbenzensulfonat
5NaLS: Abk. fiir Natriumdodecylsulfat
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a Anfangszustand

Abbildung 3.5: Zeitliche Entwicklung

eines Randes nach FULLANA et al. [42]. \ N
Die Simulationen der zeitlichen Entwick- e

lung basieren auf der Losung der NAVIER-
STOKES-Gleichung. a) Anfangszustand ei- b Rand nach zeitlicher Entwicklung
nes Films. b) spéteres Stadium der zeitli-
chen Entwicklung des Randes. Das Volu-
men dnderte sich nicht gleichformig, son-
dern wuchs mit einer bestimmten Wel-
lenlinge an. Abgedruckt mit Genehmi-
gung von [42]. Copyright 1999, American ‘ e
Institute of Physics.

Filmquerschnitts mithilfe der zweidimensionalen NAVIER-STOKES-Gleichung nu-
merisch gelost. Dreidimensionale Effekte wurden nicht betrachtet. Fiir REYNOLDS-
Zahlen Re > 1 ergab sich ein Anwachsen des Radius’ (Querschnitt) des zylin-
derformigen Randes. Fiir groBe Re wurden Kapillarwellen®, die dem Rand vor-
auseilen, gefunden. Fiir Re < 1 tendierte das System zu einer globalen Erhéhung
der Filmdicke. In diesem Fall wurde das Filmmaterial nicht vom Rand aufge-
nommen, sondern es fand eine Bewegung der Filmelemente vor dem Rand statt.
SUNDERHAUF et al. konnten zeigen, dass die Geschwindigkeit nach CULICK in je-
dem Falle erreicht wird. Es wurde die Beobachtung von DEBREGEAS et al. [34]
bestétigt, dass die Dauer bis zum erreichen der Grenzgeschwingikeit vy linear
von der Viskotitat abhingt.

Neben dem Querschnitt konnte auch eine Verdnderung der dreidimensionalen
Struktur, und somit eine Abweichung von der Vorstellung im Modell, das Loch
sei kreisrund, experimentell nachgewiesen werden. PANDIT und DAVIDSON [29],
EVERS et al. [32,43], LIEBMAN et al. [44] und MCENTEE et al. [30] beobachteten bei
Filmen aus Tensidlosungen eine Instabilitéit, die zur Destabilisierung des Randes
und zur Bildung fingerédhnlicher Strukturen (diese werden im Folgenden Finger
genannt) fithrte. PANDIT und DAVIDSON stellen fest, dass die Finger umso langer
werden, je hoher die Viskositit des Fliissigkeitsfilms ist. EVERS et al. bestéatigten
das Auftreten von Fingern beim Reilen NEWTON’scher schwarzer Filme [32,43].
Es wurde ein Zusammenhang der Randgeschwindigkeit v mit der Temperatur und
der Wellenlidnge dieser Unregelméfigkeiten vermutet.

Theoretische Ansétze fiir das Versténdnis der Fingerbildung wihrend des Reiflens
eines Films gibt es von FULLANA et al. [42]. Die Autoren gehen davon aus, dass
dieser Mechanismus nur das Auftreten grofer Wellenléngen erklaren kann. Als An-
fangszustand wurde ein viskoser Film angenommen, der durch einen sinusférmigen
Rand begrenzt wird (Abb. 3.5a). Die Berechnung der zeitlichen Entwicklung des
Randes mithilfe der NAVIER-STOKES-Gleichung lieferte ein rdumlich periodisches

6Kapillarwellen sind Wellen, deren Dynamik durch die Kriimmung einer Grenzfliche und den
damit entstehenden LAPLACE-Druck bestimmt wird.
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Strom des umge-
benden Mediums

Abbildung 3.6: Schematische Darstel-
lung der Stromungsverhéltnisse um einen
reienden Film nach REYSSAT und QUERE
[47]. Der zylinderformige Rand stellt einen
Widerstand bei der Bewegung in einem
viskosen Medium (z.B. Silikonol) dar.

Anwachsen des Randvolumens (Abb. 3.5b).

Der Einfluss eines umgebenden viskosen Mediums

In den bisherigen Betrachtungen wurde der Einfluss der Umgebung aufler Acht
gelassen. Allerdings zeigte sich in experimentellen Studien, dass sich die Dissipa-
tion im mitbewegten umgebenden Medium beim Reiflen diinner Seifenfilme (6 <
150 nm) auf die Geschwindigkeit des Randes nach CULICK auswirkt.

MYSELS et al. maen die Randgeschwindigkeit reiflender Filme mit 5 nm < § <
1000 nm in vier verschiedenen Atmosphéren (Wasserstoff, Helium, Luft, Neon) [45].
Die Abweichung der Randgeschwindigkeit von veyiek (Gl 3.1) wurde mit abneh-
mender Filmdicke grofler. Diese Abweichung hing sowohl von der Viskositét als
auch von der Dichte des Atmosphérengases ab.

Der von FRENS [46] gelieferte, theoretische Ansatz (Vgl. Gl. 3.10)

d
F—-D= E(mv) (3.12)

mit D = (1/2) CpragprusAv® ergab eine korrigierte Geschwindigkeit des Randes
unter Einfluss des umgebenden Mediums:

20
URand = . 3.13
Rand \/P5 + %CDrag pLuftA ( )

A ist die projizierte Fliche des Randes senkrecht zur Bewegungsrichtung. Die Kon-
stante Cpyag héingt stark von der Form des bewegten Objektes (im vorliegendem Fall
die Form des Randes) und der REYNOLDS-Zahl Re ab, wobei diese Betrachtungen
nur fiir konstante und kleine Re galten.

Der Einfluss des umgebenden Mediums wird umso deutlicher, desto héher dessen
Viskositét ist. In einer Arbeit von REYSSAT und QUERE [47] wurde der Einfluss
der Viskositdt des umgebenden Mediums auf die Randgeschwindigkeit sowohl ex-
perimentell als auch theoretisch ndher betrachtet. Dazu wurde im Experiment ein
Seifenfilm in Silikonol aufgespannt und in der Mitte des Films ein Loch erzeugt.
Das Reiflen wurde mithilfe einer Hochgeschwindigkeitskamera beobachtet.

Die Randgeschwindigkeit wurde umso kleiner, desto hoher die Viskositét der
Umgebung ist. In einem Modell wurde der Rand (kreisférmiger Querschnitt) als
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ruhend angenommen, nur der Film bewegte sich und iibergab das Filmmaterial
beim Eintritt in den Rand an diesen ab. Fiir kleine Re konnte die Geschwindigkeit

des Randes hergeleitet werden:
4
v=-""TIn (—77) . (3.14)

21 pur

Die Bedeutung der Variablen in Gl. 3.14 ergibt sich aus Abb. 3.6. n ist die Viskositét
des umgebenden Mediums. Im betrachteten Fall ist v nicht konstant, da der Radius
r des Randes mit der Zeit zunimmt und die Reibungskréfte dadurch anwachsen.
Andererseits war diese Zeitabhéngigkeit der Geschwindigkeit im Experiment kaum
wahrnehmbar.

3.3 Experimentelle Methoden

Versuchsaufbau

Eine Fotografie des experimentellen Versuchsplatzes ist in Abb. 3.7 zu sehen, sche-
matisch ist der Aufbau in Abb. 3.8 dargestellt.

Die Blasen wurden auf einer Glaskapillare mit typischen Durchmessern von 3,9 -
4,2 mm hergestellt. Dazu wurde erst mit einem Spatel eine kleine Menge Fliissig-
kristall bzw. Seifenlésung auf die Offnung der Kapillare gebracht. Die Kapillare
war iiber einen Schlauch mit einer Spritze verbunden, durch den mit Hilfe eines
Schrittmotors eine sehr langsame Inflation der Blase moglich war.

Es wurden die thermotropen Fliissigkristalle 8CB (4’-Octyl-biphenyl-4-carboni-
trile) und Felix16 ( Clariant) sowie eine Tensidlosung (Pustefix, Dr. Rolf Hein GmbH
¢ Co. KG) zur Herstellung von Blasen verwendet. Das die Filme umgebende Me-
dium war in jedem Falle Luft.

Die Phasensequenzen der fliissigkristallinen Substanzen sind in Tab. 3.1 zu finden.
Die Experimente wurden bei (274 1)°C durchgefiihrt. Das heifit, der Fliissigkristall
8CB befand sich in der smektischen A-Phase, Felix16 in der smektischen C*-Phase.

Die Herstellung der Blasen aus Tensidlosung (Pustefix) geschah prinzipiell wie im
Falle smektischer Filme. Allerdings sind Seifenfilme nicht stabil. Das Losungsmittel

Substanz Phasensequenz
8CB Cr 21,5°C SmA 33,5°C N 41,5°C I
Felix16 X -20°C SmC* 72°C SmA 85°C N 94-90°C 1

Tabelle 3.1: Phasensequenz der verwendeten Fliissigkristalle 8CB und Felix16. Messun-
gen mit 8CB wurden ausschlielich in der SmA-Phase und mit Felix16 in der SmC*-Phase
durchgefiihrt. Die Bezeichnung und Eigenschaften der nicht néher erlduterten Phasen sind
zum Beispiel in [11] zu finden.
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Abbildung 3.7: Fotografie des Versuchsplatzes. 1 - Kupferbox zur Temperierung, 2 - Digital-
kamera, 3 - Aufnahmekopf der Hochgeschwindigkeitskamera, 4 - Fernfeldmikroskop, 5 - Prozessor
der Hochgeschwindigkeitskamera, 6 - Temperatur-Regulier-Einheit fiir die Kupferbox, 7 - Beleuch-
tungssystem, 8 - Schrittmotor fiir die Praparation der Blasen

(Wasser) fliefit in den Meniskus und der Film wird diinner, bis sich ein Loch bildet
und der Film ohne duflere Einwirkung reifit.

Die Oberflichenspannung von 8CB in Luft betrdgt 0,028 N/m. Die Oberflichen-
spannung von Felix16 ist nicht bekannt, wurde aber in der gleichen Gréfenordnung
angenommen. Die Oberflichenspannung der verwendeten Seifenldsung wurde mit-
hilfe der Du-NoUY-Ringmethode zu 0,0336 N/m bestimmt.

Das Licht einer Kaltlichtquelle (Schott, KL 2500 LCM) wurde mithilfe einer
KOHLER-Beleuchtung zu einem parallelen Strahl kollimiert. Die Blase wurde ent-
weder mit weiflem oder mit monochromatischem Licht beleuchtet. Monochromati-
sches Licht wurde erzeugt, indem ein Filter (A = 535 nm) im Strahlengang platziert
wurde. Mittels eines Fernfeldmikroskops (Infinity K2, Objektiv: CF-3) wurde die
Probe vergrofiert.

Da der Reifprozess einer Blase nur wenige Millisekunden dauert, kam eine Hoch-
geschwindigkeitskamera ( Photron Ultima APX) fiir die Aufnahmen zum Einsatz. Es
handelte sich hierbei um ein Aufnahmekopf mit einer CCD-Matrix und einem Pro-
zessor, in dem die aufgenommenen Daten zwischengespeichert wurden. Die Kamera
konnte nur im s/w-Modus betrieben werden. Eine Aufnahme mit dieser Kamera
erfolgt durch zwei Schritte. Zuerst wird die Kamera in den Aufnahmemodus ver-
setzt, das heifit, der Arbeitsspeicher (2 GB) wird beschrieben. Sobald der Speicher
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Kupferbox
Glasfaser (Temperaturreglung)

Hochgeschwin- Plexiglasfenster LC-Blase

digkeitskamera paralleles Licht

Digital- Fernfeldmikroskop
kamera

monochromatischer Filter
(Messung der Filmdicke)

Abbildung 3.8: Schematischer Aufbau zur Beobachtung des Reifiprozesses smektischer Blasen.
Die Probe wird mit monochromatischem, parallelem Licht beleuchtet. Es wurden ein Fernfeldmi-
kroskop und eine Hochgeschwindigkeitskamera eingesetzt, um das Reiflen zu beobachten.

voll ist, wird der Speicher von vorn wieder iiberschrieben, so dass immer 2 GB
der zuletzt aufgenommenen Daten darin befinden. Wird nun im zweiten Schritt
der Trigger ausgelost, ist dies mit einem Anhalten der Aufnahme verbunden. Die
Bilder, die vor dem Auslosen des Triggers aufgenommen wurden, stehen fiir weitere
Untersuchungen zur Verfiigung.

Die typischen Aufnahmeraten lagen bei 6000 bzw. 15000 Bildern pro Sekunde.
Die Verschlusszeiten betrugen jeweils 1/120000 s, da durch diese kiirzestméogliche
Belichtungsdauer die Bewegungsunschérfe minimiert werden konnte.

Fiir einige Versuche wurde die Beleuchtung im oben beschriebenen Aufbau leicht
abgeéndert. In diesem Fall wurden die Blasen nicht in Transmission beobachtet,
sondern von der Seite beleuchtet (Dunkelfeldbeobachtung). Dazu wurde weifles
Papier zylinderférmig so um die Blase angeordnet, dass die Rotationsachse des
Zylinders in der Beobachtungsrichtung lag. Von der Kamera aus gesehen hinter
der Blase befand sich ein schwarzer Schirm. Senkrecht zur Beobachtungsrichtung
wurden vier Lichtquellen auf die weile Flache gerichtet, so dass die Blase von
moglichst homogenem, diffusem Licht beleuchtet wurde. Mit diesem Aufbau konnte
die Lichtstreuung des Fliissigkeitsfilms wéhrend des Reiflens beobachtet werden.

Da smektische Filme stabil sind, bedurfte es eines Einstichs mit einer Nadel, um
den Reifiprozess zu starten. Die Grofle des Einstichs, die fiir die Initiation des Rei-
Bens geniigt, hiangt von der anfanglichen Filmdicke der Blase ab [48]. Daher wurde
je nach Schichtdicke eine Glasfaser, eine Stahldraht (& 50 pm) oder ein Skalpell
benutzt. Der Anstich erfolgte meist von oben (mdoglichst fern vom Meniskus).

Bestimmung der Filmdicke von Blasen

Wird ein diinner gekriimmter Film mit monochromatischem Licht durchleuchtet,
ergibt sich ein Interferenzmuster, bei dem die Positionen der Interferenzmaxima
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Abbildung 3.9: Das Bild zeigt sowohl
das berechnete (links) als auch das aufge-
nommene (rechts) Transmissionsbild einer
smektischen Blase (R = 2,2 mm), die mit
monochromatischem, parallelem Licht be-
leuchtet wurde. Die Filmdicke konnte zu
3000 nm bestimmt werden.

von der Filmdicke und dem Einfallswinkel des Lichts abhédngen. Im Falle smekti-
scher Blasen, bei denen die Filmdicke im Gleichgewicht an jedem Punkt gleich ist,
entsteht ein ringférmiges Interferenzmuster, wie in Abb. 3.9 dargestellt. Die rechte
Seite der Abbildung wurde mit einer Digitalkamera aufgenommen. Es wurde die
Substanz 8CB zur Herstellung des Films verwendet. Die Wellenldnge des Lichts
betrug A = 535 nm.

Die Winkelabhéngigkeit der transmittierten Intensitdt soll anhand Abb. 3.10
erldutert werden. Diese Darstellung beriicksichtigt die doppelbrechenden Eigen-
schaften fliissigkristalliner Substanzen nicht, es soll nur auf das vereinfachte Grund-
prinzip eingegangen werden.

Der grofite Teil des eingestrahlten Lichts wird an Grenze 1 transmittiert. Der
Winkel o betragt, unter Beriicksichtigung der Brechung gemif des SNELL’schen
Gesetzes,

nLc

sina/ = sin av. (3.15)
N uft

Der Brechungsindex nps = 1. Der Weg des Lichts im Film bis zur Grenze 2 betrigt

s = dcosa’. Ein Teil dieses Lichts wird an Grenze 2 reflektiert. Diese Lichtwelle

erreicht Grenze 1 mit einem Gangunterschied von

26
d=2s= — : (3.16)
cos (sin™! (nyc sina))

relativ zu einer an Grenze 1 einfallenden Lichtwelle (hellgriin in Abb. 3.10).

Es ergibt sich, abhéngig vom Gangunterschied, konstruktive bzw. destruktive In-
terferenz. Das heifit, es bildet sich im Transmissionsbild des Films ein Muster aus,
welches mit NEWTON’schen Ringen vergleichbar ist (Abb. 3.9). Im Falle smekti-
scher Filme handelt es sich um Interferenzen gleicher Neigung, da die Filmdicke an
jedem Punkt des Films gleich ist.

Zur Bestimmung der Filmdicke § von Blasen kam eine beriithrungslose Metho-
de zum Einsatz, welche von STANNARIUS et al. entwickelt wurde [49]. Diese ba-
siert auf der Berechnung des Transmissionsbildes fiir verschiedene Filmdicken, bis
das aufgenommene Bild (Abb. 3.9 rechts) mit dem berechneten (Abb. 3.9 links)
iibereinstimmt. Bei dieser Methode wurden die doppelbrechenden Eigenschaften
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Abbildung 3.10: Schematische Zeichnung zur Erlduterung der Interferenz von monochroma-
tischem Licht an einem diinnen Fliissigkristallfilm.

eines Fliissigkristalls mit in Betracht gezogen. Die Berechnung des Transmissions-
bildes erfolgte mit der Software IDL 6.3 (Research Systems, Inc.).

Abbildung 3.9 zeigt jeweils sowohl das berechnete (links), als auch das aufgenom-
mene (rechts) Transmissionsbild einer smektischen Blase. Die Interferenzringe des
berechneten und des aufgenommenen Bildes sind in guter Ubereinstimmung. Diese
vergleichende §-Bestimmung ist eindeutig und ergab fiir die Blase in Abb. 3.9 eine
Filmdicke von 3000 nm.

Diese Methode ist fiir alle rotationssymmetrischen Filmgeometrien anwendbar,
die Rotationssymmetrieachse muss dabei senkrecht zur Beobachtungsrichtung lie-
gen. In einem Bereich von 500 nm < § < 4000 nm betréigt die Genauigkeit 10 nm.
Fiir Filmdicken 100 nm < § < 500 nm und ¢ > 4000 nm ist § mit einer Genauigkeit
von 20-30 nm bestimmbar. Fiir Filmdicken von weniger als 150 nm funktioniert
diese Methode aufgrund einer zu hohen Ungenauigkeit nicht mehr.

Alternativ zur von STANNARIUS et al. beschriebenen Methode kann das Trans-
missionsbild nach der JONES-Methode berechnet werden [50].

Messung von Geschwindigkeitsfeldern

Es sollte das zeitabhéingige Geschwindigkeitsfeld des Films beim Reiflen smek-
tischer Blasen untersucht werden. Géngige Methoden zur Bestimmung von Ge-
schwindigkeitsfeldern sind die Laser-Doppler-Anemometry (LDA) [52,53,54] und
die Particle-Image-Velocimetry (PIV) [55,56,57,58]. Beide Methoden waren fiir die
Untersuchungen ungeeignet, da zum einen ein relativ grofies raumliches Gebiet be-
obachtet werden sollte und zum anderen eine zeitliche Auflosung vonnoten war, die
es gestattet, wihrend des Reifiprozesses die Positionen mehrerer Tracerpartikel zu
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Abbildung 3.11: Glaspartikel, eingelagert in einer smektischen Schicht. Da die Partikel einen
Durchmesser von rund 30 pm aufweisen, ein typischer Film aber nur 0,5 bis 5 pm dick ist, ragt
ein betrichtlicher Teil eines Partikels aus dem Film. Um das Partikel bildet sich ein Meniskus. a)
Aufnahme eines Transmissionsbildes (monochromatisches Licht, A = 510 nm) mit einem Licht-
mikroskop (Zeiss). b) schematische Zeichnung einer Inklusion in einem smektischen Film nach
BOHLEY und STANNARIUS [51].

verschiedenen Zeitpunkten aufzunehmen. Zudem sollte es moglich sein, die Blase
selbst zu beobachten.

Eine geeignetere Methode war das Aufbringen von Glaspartikeln (Polysciences,
Inc.). Diese Partikel besitzen einen Durchmesser von etwa 30 pm. Das Aufbringen
erfolgte einige Sekunden vor dem Reiflen, als sich die Blase im Gleichgewicht befand.
Dazu wurde eine kleine Menge der Glaspartikel auf einem Spatel platziert und aus
einem Abstand (Spatel-Blase) von ungefihr 20 cm vorsichtig aufgepustet .

Abbildung 3.11a zeigt ein Partikel in einem planaren, smektischen Film. Das Par-
tikel wurde in Transmission mit monochromatischem Licht (A = 535 nm) mit einem
Lichtmikroskop (Zeiss) beobachtet. Um das Partikel bildeten sich NEWTON’sche
Interferenzringe, die auf einen Meniskus um das Partikel schliefen lassen.

Nach BOHLEY und STANNARIUS ist ein Partikel dieser Groie im Film eingelagert
[51]. Eine schematische Darstellung ist in Abb. 3.11b zu finden. Der Mittelpunkt des
Partikels befindet sich in der Mitte des Films (symmetrische Anordnung), es bildet
sich ein Meniskus heraus. Die schematische Darstellung des Meniskus in Abb. 3.11
ist insofern nicht korrekt, als dass die Erhéhung der Filmdicke um jeweils eine
Molekiilschicht mit einer Dislokation einhergeht (Vgl. Abschnitt 2.3, Die Rolle des
Meniskus).

Die Laser-Streuung

In Experimenten zum Reiflen smektischer Blasen wurde eine Verdunklung des
transmittierten Lichts beobachtet. Es lag die Vermutung nahe, diese Abnahme sei
auf eine Streuung des Lichts zuriickzufiihren.

Zur Untersuchung dieses Sachverhalts kam ein spezieller Versuchsaufbau zum
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Abbildung 3.12: Schematischer Versuchsaufbau fiir die Untersuchung der Laserstreuung. Ein
Laserstrahl wurde durch die Blase geleitet. Der auf einem Schirm auftreffende Strahl wurde mit
einer Hochgeschwindigkeitskamera beobachtet.

Einsatz (Abb. 3.12). Es sollte untersucht werden, inwieweit ein Laserstrahl durch
eine reiflende smektische Blase gestreut wird.

Ein horizontal ausgerichteter Laserstrahl der Wellenldnge A = 670 nm (rot) wur-
de so ausgerichtet, dass er durch die Mitte der Blase verlief. Befand sich die Blase
im Gleichgewicht, wurde der Laserstrahl ungehindert durch die Blase transmittiert.

Das Reiflen der Blase wurde durch einen Einstich mittels einer Glasnadel in den
Film moglichst weit oben an der Blase initiiert (Vgl. Abb. 3.12). Ein halbtranspa-
renter Schirm wurde vom Laser aus gesehen hinter der Blase positioniert. Somit
konnte die Verteilung der Intensitét des Laser-Lichts nach dem Passieren der Blase
mit einer Hochgeschwindigkeitskamera ( Photron, Ultima APX), die aus der zur Bla-
se entgegengesetzten Richtung auf den Schirm gerichtet war, beobachtet werden.
Die Aufnahmegeschwindigkeit betrug 15000 Bilder pro Sekunde.

Es konnte eine Streuung beobachtet werden, so lange der Rand der reiflenden
Blase nicht durch den Laserstrahl verlief. Diese Streuung ging im wesentlichen
radialsymmetrisch vonstatten, sie erfolgte also fiir alle Winkel # in Abhéngigkeit
vom Abstand r zum Mittelpunkt des anfinglichen Laserpunkts (Primérstrahl).

Zur Auswertung wurde ein Programm mit der Software IDL 6.3 (Research Sys-
tems, Inc.) verwendet, welches die Intensitét I des Strahls in Abhéngigkeit von der
Zeit und vom Abstand r zum Mittelpunkt des ungestorten Laserstrahls berechnet:

I(rt) = /7“](9,7“, t)de. (3.17)

Die Streuintensitéit I wurde jeweils fiir 100 verschiedene Radien r geméafl Gl. 3.17
fiir jedes Bild des aufgenommenen Bildersequenz numerisch integriert (I(r,t)) und
im Anschluss normiert. Abbildung 3.13 zeigt typische Verlaufe von Intensitéatsver-
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I(r,t = 0) I(r,t > 0)

Abbildung 3.13: Schematische Darstellung der Intensitétsverteilungen zu den Zeitpunkten
t = 0 (vor dem Reiflen der Blase) und ¢ # 0 (wéhrend des Reiflens). Diese Graphen entstanden
durch Summation der Intensititen geméafl Gl. 3.17. Wihrend des Reiflens nahm die Intensitét des
Primérstrahls ab, es bildete sich hingegen ein Zuwachs der Intensitéit bei einem Abstand r # 0
vom Mittelpunkt des Primérstrahls.

teilungen vor (links) und wihrend (rechts) des Reiflens. Vor dem Reiflen passierte
der Laserstrahl die Blase nahezu ungehindert. Die Lichtintensitét war bei r ~ 0 (in
der Mitte der Laserstrahl-Abbildung auf dem Schirm) am gréfiten und nahm nach
aufen hin schnell ab. W&hrend des Reiflens wurde die Intensitdt des Primérstrahls
geringer, es bildete sich hingegen ein Zuwachs der Intensitdt bei einem Abstand
r > 0 vom Mittelpunkt des Priméarstrahls.

Fiir die Auswertung der Streuexperimente wurde die Intensitat (r,t = 0), welche
die Intensitédtsverteilung vor dem Reiflen der Blase widerspiegelt, zu jeder Zeit von
der Verteilung I(r,t # 0) abgezogen, so dass nur der gestreute Teil des Lichts {ibrig
bleibt.

Es stellte sich im Experiment heraus, dass die Intensitét der Streuung vom Streu-
winkel abhéngt. Nimmt man eine periodische Storung der Wellenldnge A des Films,
die zur Streuung des Lichts fiihrt, an, kann die Groflenordnung der periodischen
Storung mithilfe der Gleichung

AD

rmax

A= (3.18)

abgeschétzt werden. A ist hierbei die Wellenldnge des verwendeten Lasers und 7.
der Radius des Kreises, welcher der maximalen Intensitdt der Streuung entspricht.
Der Abstand D des Blasenmittelpunktes zum Schirm betrug 56 mm. Mithilfe der
Gleichung

yﬂ:%. (3.19)

kann die Wellenzahl der periodischen Storung abgeschétzt werden.
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Abbildung 3.14: Das Reifien eines planaren smektischen Films (8CB), aufgespannt auf einen
quadratischen Aluminiumrahmen mit einer Kantenlédnge (Film) von 16 mm. Der Radius des Lochs
im Film wuchs mit einer konstanten Geschwindigkeit an. Der Rand blieb bis kurz vor Erreichen
des Rahmens kreisférmig.

3.4 Ergebnisse

Das ReiBBen planarer smektischer Filme

In Abb. 3.14 ist der Reifiprozess eines planaren smektischen Films dargestellt. Die
Bilderserie wurde mit dem in Abb. 3.8 dargestellten Versuchaufbau aufgenommen.
Die Aufnahmerate betrug 6000 Bilder pro Sekunde. Im Strahlengang befand sich
kein monochromatischer Filter. Zum Aufspannen des Films diente ein Alumini-
umblech (0,8 mm stark), in das ein quadratisches Loch mit 16 mm Kantenlidnge
eingearbeitet war. Der Film wurde durch die Bewegung eines Biigels gezogen, der
iiber der gesamten Offnung verschoben werden konnte. Zur Herstellung des Films
wurde der Fliissigkristall 8CB verwendet, da bei dieser Substanz die Filmdicke o
im Gleichgewicht an jedem Punkt des Films gleich grof} ist. Wie oben beschrieben,
sind smektische Filme stabil. Die Initiation des Reiiprozesses geschah daher mit
einer Glasnadel.

Die dynamische Entwicklung des Systems erfolgte weitgehend wie vom Modell
(Abschnitt 3.1, Modell zum Reiffen von Filmen) vorausgesagt. Der Rand des Lochs
bewegte sich mit einer konstanten Geschwindigkeit nach auflen. Die Abhéngigkeit
des Lochradius’ von der Zeit ist in Abb. 3.15 dargestellt. Der Radius zu jedem
Zeitpunkt wurde ermittelt, indem die Radien entlang vier verschiedener Ausrich-
tungen vermessen und das arithmetische Mittel dieser vier Werte gebildet wurde.
Die Abweichungen der einzelnen Werte vom jeweiligen Mittelwert lagen in jedem
Falle bei unter zwei Prozent. Das heifit, wihrend des Reiflens blieb der Rand des
Lochs kreisformig.

Die schwarze Linie entspricht dem Fit durch die Messpunkte. Der Anstieg der
Linie spiegelt die Geschwindigkeit des Randes wider und wurde zu v = 7,8 m/s
bestimmt. Unter der Annahme, dass Gl. 3.1 gelte, konnte mithilfe dieser Geschwin-
digkeit eine Filmdicke von etwa 920 nm abgeschéitzt werden. Die zur Berechnung
notwendigen stoffspezifischen Groflen fiir 8CB sind im Anhang A zu finden.

Es wurde nicht der Versuch unternommen, die Filmdicke zu messen. Die Film-
dicke smektischer Blasen kann im Vergleich zu planaren Filmen relativ einfach
bestimmt werden. Eine beriihrungslose optische Methode, die eine Abschéitzung
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der Filmdicke rotationssymmetrischer Filmgeometrien (Blasen) erlaubt, wurde im
Abschnitt 3.3, Bestimmung der Filmdicke von Blasen, erlautert. Bei konstanter
Filmdicke ergibt sich ein ringformiges Interferenzmuster (Abb. 3.9). Mit dieser Me-
thode ist es moglich, die Filmdicke von Blasen selbst wahrend des Reiflens zu
beobachten.

Dynamik des ReiBens smektischer Blasen

In Untersuchungen zum ReiBen sphérischer Filme (Blasen) konnte gezeigt werden,
dass die Filmgeometrie keinen Einfluss auf die Dynamik des Reiflens hat. Im Falle
solcher reiflender Blasen besteht allerdings, im Gegensatz zu planaren Filmen, die
Moglichkeit, die Filmdicke selbst wihrend des Reiflens zu beobachten (Vgl. Ab-
schnitt 3.3, Bestimmung der Filmdicke von Blasen). Es lag also nahe, die Dynamik
des Reiflprozesses anhand sphdrischer Geometrien zu untersuchen.

Abbildung 3.16 zeigt das Reifiverhalten sphérischer, smektischer Filme (8CB)
mit verschiedenen Filmdicken. Die Zeitachse verlauft jeweils von oben nach unten.
Es kam ein Versuchsaufbau zum Einsatz, der in Abb. 3.8 schematisch dargestellt
ist.

Jede Spalte zeigt eine Blase, aufgenommen mit einer Hochgeschwindigkeitskame-
ra (Aufnahmerate: 15000 Bilder pro Sekunde). Die Bilder wurden durch Subtrakti-
on des Hintergrundbildes (ohne Blase) korrigiert und der Kontrast wurde verstérkt.
Der Zeitpunkt ¢ = 0 wurde so gewéhlt, dass er mit dem Zeitpunkt der Entstehung
des ersten Bildes iibereinstimmt, auf dem ein Loch im Film beobachtet werden
konnte. Der Reifiprozess ging in jedem Falle in weniger als 5 ms vonstatten.

Die Filmdicken waren 100 nm, 580 nm und 1460 nm, die Blasenradien betru-
gen 45 mm, 4,6 mm und 4,5 mm (v.l.n.r.). Die Filmdicke wurde ermittelt wie
in Abschnitt 3.3, Bestimmung der Filmdicke von Blasen, beschrieben. Die Versu-
che wurden bei einer Temperatur von 27°C durchgefiihrt. Bei dieser Temperatur
befindet sich der Fliissigkristall in der smektischen A-Phase.

Unabhéngig von der Filmdicke blieb die sphérische Geometrie im unbeeinflussten
Film wahrend des Reiflens weitgehend erhalten. Der Rand, der das Filmmaterial
einsammelte, befand sich ungefdhr auf der anfanglichen Kugeloberfliche.
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Abbildung 3.16: Diese Bilderserien zeigen das Reiflverhalten smektischer Blasen (8CB), auf-
genommen mit einer Hochgeschwindigkeitskamera (15000 Bilder pro Sekunde). Die Zeitachse
verlduft jeweils von oben nach unten. Die Filmdicken der Blasen waren 100 nm, 580 nm und
1460 nm, die Radien betrugen 4,5 mm, 4,6 mm und 4,5 mm (v.l.n.r.). Die Versuche wurden
bei einer Temperatur von 27°C durchgefiihrt. Die gestrichelte Linie im mittleren Bild der linken
Spalte markiert die Position, an der sich der Rand nach Gl. 3.1 0,33 ms nach Beginn des Reiflens
befinden miisste. In den Videosequenzen Bubble Rupture-100nm.gif, Bubble Rupture-890nm.gif und
BubbleRupture-1460nm.gif auf der CD ist der Reifiprozess fiir Filme mit vergleichbaren Filmdicken
zu sehen.
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Abbildung 3.17: a) Zeitabhingigkeiten des Offnungswinkels smektischer Blasen (8CB) ver-
schiedener Filmdicken und Radien. Die Versuche wurden bei einer Temperatur von 27°C durch-
gefithrt. Die Geraden entsprechen einem linearen Fit durch die Messwerte. Die Zeitachse wurde
so gewihlt, dass der Fit jeweils durch den Koordinatenursprung verlduft. b) Auch eine Untersu-
chung mit einer héheren zeitlichen Auflésung von 120000 Bildern pro Sekunde ergab eine lineare
Abhéngigkeit des Offnungswinkels von der Zeit.

Abbildung 3.17a zeigt die Abhingigkeit des Offnungswinkels ¢ (Abb. 3.2, S. 17)
von der Zeit. Es sind vier Messergebnisse fiir Blasen mit jeweils unterschiedlichen
Filmdicken bzw. Radien dargestellt. Die Abhéngigkeit war linear, was dem in Ab-
schnitt 3.1, Modell zum Reiffen von Filmen, beschriebenen Vorstellungen entspricht.
Die gestrichelten Linien entsprechen den linearen Fits durch die Messwerte. Die
Koordinatenachsen wurden so gewihlt, dass die Fitkurven jeweils durch den Ko-
ordinatenursprung verlaufen.

Nach Gl. 3.1 sollte die ReiBgeschwindigkeit wie /2 von der Filmdicke abhingen.
Diinnere Filme reilen demnach schneller. Diese Abhéngigkeit war im Experiment
gut nachzuweisen. In Abb. 3.17a ist Anstieg der Fitgeraden, und damit v, fiir Blasen
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Abbildung 3.18: Geschwindigkeit des Randes reifiender Blasen (8CB, aufgenommen bei 27°C)
in Abhiingigkeit von 6~'/2. Die gemessenen Geschwindigkeiten liegen deutlich unter den vom
Modell vorausgesagten Werten (durchgehende Linie).

gleichen Radius’ umso steiler, desto diinner der Film war, dessen Reifigeschwindig-
keit untersucht wurde.

In Abb. 3.17b ist die zeitliche Abhéngigkeit des Winkels einer reiflenden smekti-
schen Blase (8CB) dargestellt, aufgenommen mit der grofitmoglichen Aufnahmerate
von 120000 Bildern pro Sekunde, die seitens der Kamera zur Verfiigung stand. Die
Filmdicke der Blase betrug 1950 nm, der Blasenradius 6,1 mm. Auch bei solch ei-
ner groflen zeitlichen Auflésung konnte ein linearer Zusammenhang zwischen dem
Offnungswinkel und der Zeit nachgewiesen werden. Die Geschwindigkeit ist also, so-
weit es die Feststellung durch die angewendete Messmethode erlaubte, von Beginn
des Reiflens an konstant. Das bedeutet, das Reiflen eines diinnen 8CB-Films kann
als nicht-viskos angesehen werden. Im viskosen Fall wére eine Abweichung von der
Linearitét dieser Beziehung zu verzeichnen (Abschnitt 3.2, Die Reifigeschwindigkeit
von planaren Filmen und Blasen). Die Randgeschwindigkeit nach CULICK wiirde
im viskosen Fall erst nach einer Beschleunigungsphase erreicht.

Mithilfe dieser Untersuchungen konnte der Versuch unternommen werden, den
Faktor 2 in Gl. 3.1 zu verifizieren. Dazu wurde v iiber §~ /2 fiir 18 Messungen aufge-
tragen (Abb. 3.18). Die gemessenen Werte der Geschwindigkeit betrugen zwischen
4,1 und 19,6 m/s fiir Filmdicken im Bereich von 100 bis 2310 nm. Es stellte sich
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Abbildung 3.19: Eine smektische Blase mit Bereichen verschiedener Filmdicke (oben 1490 nm
und unten 5630 nm). Diese sind durch eine horizontale Stufe (meniskusférmig) Vonelnander ab-
gegrenzt. Wihrend des Reiflens tritt die beobachtete Lichtstreuung nur in dem Gebiet gleicher
Filmdicke auf, in dem sich der sich fortbewegende Rand des Films befindet.

heraus, dass diese Abhéngigkeit zwar linear ist, aber eine Abweichung vom Modell
zu verzeichnen war. Der Anstieg des linearen Fits (gestrichelte Linie in Abb. 3.18)
durch die Messwerte war etwa um 10 % zu niedrig, verglichen mit der vom Modell
zu erwartenden Abhéngigkeit.

Die gestrichelte Linie in Abb. 3.16 soll diesen Sachverhalt verdeutlichen. Sie ent-
spricht der Position des Randes, die vom Modell nach 0,33 ms berechnet werden
kann. Der mit der Hochgeschwindigkeitskamera beobachtete Rand liegt deutlich
iiber dieser Linie.

An dieser Stelle soll auf zwei weitere Phénomene hingewiesen werden. Zum einen
konnte eine Abnahme der Intensitit des transmittierten Lichts festgestellt werden,
die umso stérker war, je dicker die Filme waren (Abb. 3.16, rechte Spalte). Es trat
sowohl eine globale Abnahme der transmittierten Intensitéit, als auch ein voran-
schreiten einer dunklen Front in Richtung des Meniskus, die sich schneller als der
Rand bewegte, auf. Eine solche Verdunklung der Blase wurde nur fiir Filmdicken
grofer als ~ 1 pm beobachtet.

Wies eine Blase mehrere Bereiche konstanter Filmdicke auf, die durch eine Stufe
voneinander abgetrennt waren, so trat jeweils nur in dem Bereich Lichtstreuung
auf, in dem sich der Rand des reilenden Films befand. Abbildung 3.19 zeigt eine
smektische Blase mit zwei Bereichen konstanter Filmdicke: oben 1490 nm und un-
ten 5630 nm. Die Bereiche unterschiedlicher Filmdicke sind durch einen Meniskus
voneinander abgetrennt.

Zum zweiten zeigte sich, dass der Rand im Falle diinner Filme (hohe Geschwindig-
keiten des Randes) instabil wurde. Das heifit, der Rand blieb nicht kreisformig, wie
vom Modell vorausgesagt. Es bildeten sich fingerdhnliche Strukturen (Abb. 3.16,
linke Spalte). Solche Strukturen waren nur im Falle diinner Filme (§ < 0,5 pm)
detektierbar.

Auf die beiden zuletzt beschrieben Effekte soll spéter gesondert eingegangen
werden.

Die Form smektischer Blasen wahrend des Reil3ens

In den vorangegangenen Betrachtungen wurde von einem statischen Verhalten der
Filmelemente, die sich nicht in der Néhe des Randes befinden, ausgegangen. Dieses
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Abbildung 3.20: Abhingigkeit der Form einer smektischen Blase wihrend des Reiflens von der
Filmdicke. Es wurde die Substanz 8CB verwendet, die Experimente fanden bei einer Temperatur
von 27°C statt. a) Blase mit einer Filmdicke von 580 nm und einem Radius von 4,5 mm. Nachdem
der Rand die obere Hemisphére passiert hat, war keine deutliche Abweichung des Films unterhalb
des Randes von der anfiinglichen, idealen Kugelform (weifler, gestrichelter Kreis) zu erkennen. b)
Der Film unterhalb des Randes bewegte sich in Richtung zum Mittelpunkt der Blase. Der Rand
der Blase blieb (nahezu) auf der Kreisbahn. Die Filmdicke betrug 2310 nm, der Radius 4,4 mm.

Verhalten konnte fiir Filmdicken von weniger als 1 pm bestétigt werden.

In Abb. 3.20 ist die Form zweier smektischer Blasen unterschiedlicher Filmdicke
dargestellt. In beiden Féllen wurde das Filmmaterial der oberen Hemisphére vom
Rand iiberstrichen. Die weifle gestrichelte Linie veranschaulicht die Form der Blase
vor dem Beginn des Reiflens.

Abbildung 3.20a zeigt eine Blase mit einer Filmdicke von § = 580 nm und einem
Radius von 4,5 mm. Der Rand des Lochs befindet sich auf der weiflen gestrichelten
Linie. Der verbleibende Film behilt die Form eines Kugelabschnitts.

Im Gegensatz dazu konnte fiir Filmdicken von mehr als 1 pm mit der verwen-
deten Methode eine Inwartsbewegung des Films in Richtung des Mittelpunkts der
Blase nachgewiesen werden, die Blase fiel in sich zusammen. Dieser Effekt ist in
Abb. 3.20b dargestellt. Die hier dargestellte Blase wies eine Filmdicke von 2310 nm
und einen Radius von 4,4 mm auf. Der Rand bewegte sich weiterhin auf der ur-
spriinglichen Bahn (weifle gestrichelte Linie), aber es bildete sich eine Krempe aus.
Dieser Effekt war umso stidrker ausgepragt, desto gréfler die Filmdicke war. Die
zeitliche Verdnderung einer Krempe ist in einer Detailaufnahme in Abb. 3.21 zu
sehen. Der Radius der hier abgebildeten smektischen Blase betrug vor dem Rei-
Ben 5,6 mm. Die Filmdicke war 2560 nm. Die Krempe wuchs wéhrend des Reiflens
kontinuierlich an.

Wie bereits erwéhnt, entsteht durch die Kriimmung der Blase fiir die typischen
Blasenradien in den hier beschriebenen Experimenten von etwa 5 mm ein Druck-
unterschied von einigen Zehn Pascal im Inneren der Blase im Vergleich zu Auflen.
Dieser Druckunterschied kann bei einer geschlossenen Blase nicht ausgeglichen wer-
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0,33 ms

Abbildung 3.21: Zeitliche Entwicklung einer Krempe wihrend des Reiflens smektischer Blasen
mit Filmdicken grofler als ~ 1 pm. Der Radius der hier abgebildeten smektischen Blase (8CB)
betrug vor dem Reiflen 5,6 mm. Die Filmdicke war 2560 nm.

den. Sobald sich aber ein Loch im Film befindet, ist ein solcher Druckausgleich
moglich und geht mit einer Bewegung der Filmelemente nach Innen einher.

Fiir Filme mit einer Dicke von mehr als 1 pm dauert das Reilen mehrere Milli-
sekunden. Im Gegensatz dazu reien diinne Filme (§ < 1 pm) reien zu schnell, als
dass der Film in lateraler Richtung beschleunigt wird.

Eine Krempe konnte im Falle von Blasen aus einem Tensidgemisch [29] nicht
nachgewiesen werden. Allerdings wurden fiir die Untersuchung in dieser Arbeit
ausschlieBlich Seifenblasen mit geringeren Filmdicken verwendet.

Geschwindigkeitsfelder des Films

Im oben beschriebenen Modell (Abschnitt 3.1) wurden Filmelemente als ungestort
angenommen, bis sie vom Rand eingesammelt werden. Die Betrachtungen des vor-
angegangenen Abschnitts legen allerdings nahe, dass Filmelemente einer reiflenden
Blase, die sich wahrend des Reiflens nicht in unmittelbarer Ndhe zum Rand befin-
den, nicht unbeeinflusst bleiben.

In diesem Abschnitt wird die Bewegung der Filmelemente in Richtung der Fil-
mebene zwischen dem voranschreitenden Rand und dem Meniskus wéhrend der
ersten Millisekunde des Reilens einer smektischen Blase (8CB) untersucht. Dies
geschah mit der in Abschnitt 3.3, Messung von Geschwindigkeitsfeldern, beschrie-
benen Methode. Unmittelbar vor dem Reiflen wurden Glaspartikel (g ~ 30 pm)
durch Pusten aufgebracht, welche mit der Hochgeschwindigkeitskamera verfolgt
werden konnten.

Abbildung 3.22 stellt eine smektische Blase (8CB, aufgenommen bei 27°C) zu
zwei verschiedenen Zeitpunkten dar. Die Filmdicke betrug 2650 nm. Der Kontrast
wurde verstiarkt. Im linken Bild ist die Blase unmittelbar vor dem Reiflen, im
rechten Bild ist die gleiche Blase 1 ms nach Beginn des Reiflens abgebildet. Die
Geschwindigkeit des Filmrandes wurde zu v = 3,9 m/s bestimmt. Damit ergibt
sich 1 ms nach dem Anstechen ein Offnungswinkel von ¢ = 0,58 rad (¢ bezeichnet
den Winkel beziiglich der anfanglichen Lochposition, Vgl. Abb. 3.2).

Die ausgefiillten” Kreise stellen in beiden Bildern die Positionen von drei Glas-

"Aufgrund der Qualitiit der Bilder sind die Glaspartikel nicht sehr gut auszumachen und wurden
hier mit jeweils einem Punkt markiert. Einen guten Eindruck von der Bewegung bekommt man
im Video ParticlesMovement.gif, das auf der mitgelieferten CD zu finden ist.
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Abbildung 3.22: Hier ist eine smektische Blase (8CB, aufgenommen bei 27°C) dargestellt,
auf der sich Glaspartikel befinden. Der Blasenradius betrug 6,7 mm die Filmdicke 2650 nm. Die
anfingliche Position dreier Partikel ist durch farbig gefiillte Kreise in jedem der Bilder markiert.
Die Partikel verinderten wihrend des Reiflens ihre Position. Die verdnderte Position nach 1 ms
ist im rechten Bild durch weif§ gefiillte Kreise der entsprechenden Randfarbe gekennzeichnet.

partikeln unmittelbar vor dem Beginn des Reiflens dar. Im rechten Bild markieren
die weif} gefiillten Kreise die Positionen der gleichen drei Partikel 1 ms nach Beginn
des Reifens.

Es zeigte sich, dass eine Bewegung der markierten Filmelemente in Richtung
des Meniskus stattfand. Im rechten Bild befinden sich die durch die weify gefiillten
Kreise markierten Positionen unterhalb der Ausgangspositionen. Dieser Effekt ist
besonders deutlich fiir die mit blau und griin markierten Partikel. Hieraus lasst
sich schlieflen, dass der Rand nicht das gesamte Filmmaterial in sich aufnimmt und
Filmelemente, die sich nicht in unmittelbarer Nahe des Randes befinden, vor sich
her schiebt.

Nimmt man eine Bewegung der Filmelemente an, die ohne eine Anderung der
Filmdicke einhergeht, miissten die Anderungen der Positionen und die Geschwin-
digkeiten symmetrisch zum Aquator (¢ = 7/2) sein. Ist die Geschwindigkeit eines
Filmelements bei einen Winkel ¢; bekannt (zum Beispiel an der mit dem blauen
Punkt markierten Position), ergibt sich fiir ein inkompressibles Medium die Ge-
schwindigkeit an einem anderen Punkt 2 bei einem Winkel ¢, nach

sin ¢y
sin g

Vg 1. (3.20)

Hierbei sind v; die Geschwindigkeiten und ¢; die Winkel, die zu den Positionen i
gehoren. Diese Beziehung ist in Abb. 3.23 durch die blaue Kurve dargestellt. Als
Referenzgeschwindigkeit v; zum Referenzwinkel ¢; wurde das gemessene Wertepaar
v(0,71) = 0,77 m/s zugrunde gelegt. Unter der Annahme einer konstanten Film-
dicke ist die Geschwindigkeit der Filmelemente am Aquator minimal. Beziiglich
dieses Winkels ¢ = 7/2 sind die Geschwindigkeiten benachbarter Filmelemente
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Abbildung 3.23: Transversale Ge-
schwindigkeit des Films, gemittelt iiber
1 Millisekunde nach Beginn des Reiflens,
in Abhéngigkeit vom Winkel. Die ge-

0,8

0,6 Referenz-

~
% punkt messenen Werte weichen stark von der
%’D blauen Kurve (nach Gl. 3.20) ab, so dass
;g 0,41 man auf eine Erhoéhung der Filmdicke
E wahrend des Reiflens schliefen kann. Wird
§ 0,21 eine Erhshung der Filmdicke um 5 %
3 i angenommen, so kann mithilfe Gl. 3.23
0’00 1 ‘ 3 3 eine passende Kurve rekonstruiert werden
(rote Kurve). Zur Auswertung wurde die
Winkel [rad] in Abb. 3.22 dargestellte Blase verwendet.

gemafd Gl. 3.20 grofler.

Im Experiment konnte hingegen eine Abweichung vom Verlauf dieser Kurve ge-
messen werden. Die Messwerte sind in Abb. 3.23 durch die schwarzen Quadrate
dargestellt. Die Geschwindigkeiten wurde bestimmt, indem die Positionen der Par-
tikel zu Beginn des Reiflens und sechs Bilder spéter verglichen wurde. Bei einer
Aufnahmerate von 6000 Bildern pro Sekunde entspricht die Zeitdifferenz 1 ms.
Die Geschwindigkeit des Partikel wurde wéahrend dieser Zeitdifferenz als konstant
angenommen.

Diese gemessenen Geschwindigkeiten weichen stark von der blauen Kurve ab, was
zusétzlich zur Bewegung des Films in Filmebene auf eine Vergriflerung der Film-
dicke schlieflen ldsst. Gilt die Annahme einer zeitlich konstanten Filmdicke nicht,
so wird pro Zeiteinheit mehr Filmmaterial in ein Winkelelement d¢ transportiert,
als abflieen kann (Vgl. Abb. 3.24). In diesem Fall muss Gl. 3.20 umgeschrieben
werden. Das Volumen pro Winkelelement verhélt sich wie

AV = v At 21 R sin 1 — v At 2 R sin pg. (3.21)
Die Anderung des Volumens geht mit dem Anstieg der Filmdicke einher:

AV = ANG. (3.22)

Ersetzt man die Fliche des Winkelelements durch A = 27 R?(cos @1 — cos ), S0
ergibt sich
vy — sin ¢y vy — %%(COS 1 — COS gpz)‘ (3.23)
sin g
Diese Gleichung fiihrt fiir R = 6,7 mm und d¢ = 1 ms zur roten Kurve in Abb. 3.23,
wenn eine relative, globale Filmdickendnderung von Ad/é = 0,05 angenommen
wird. Als Referenz wurden wieder der Winkel ¢; = 0,71 rad und die dazugehorige
Geschwindigkeit v; = 0,77 m/s verwendet.
Die hier vorgeschlagene Betrachtungsweise ist insofern unzureichend, als dass
die Geschwindigkeit iiber den Zeitraum von 1 ms (sechs Bilder der Sequenz) ge-
mittelt wurde. Dies war erforderlich, da die Verschiebung der Partikel fiir kiirzere




42 3 Das ReiBen fliissiger freistehender Filme

Bewegung des Randes

\

do

Fluss in Win-
kelelement ‘

Fluss aus '

Abbildung 3.24: Schematische Dar- Winkelelement
stellung des Flusses durch ein Winkelele-
ment dy einer reiflenden Blase.

Beobachtungsdauern bei der gegebenen Auflosung (512 x 512 Pixel) umso weniger
detektierbar ist, je weiter sie vom Rand entfernt waren. Die Messungenauigkeit
fiithrt fiir eine Mittelung iiber kleinere Zeiten zu nicht auswertbaren Ergebnissen.
Fiir eine Analyse der Filmdickenénderung und der lateralen Geschwindigkeit in
Abhéngigkeit vom Abstand der Filmelemente zum Rand ist eine hohere rdaumliche
Auflésung notig.

Weiterhin stellt die in Abschnitt 3.4, Dynamik des Reiflens smektischer Blasen,
beschriebene Abnahme der Intensitédt des transmittierten Lichts ein Problem bei
der Bestimmung der Partikelpositionen dar. Das heifit, die Partikel kénnen nur
fiir einen relativ kleinen Zeitraum zu Beginn des Reiflens beobachtet werden. Im
untersuchten Fall war die Dauer, wihrend der die Positionen der Partikel bestimmt
werden konnten, auf 1 Millisekunde beschréankt.

Erh6hung der Filmdicke wahrend des ReiBBens

Im vorangegangenen Abschnitt wurde die Erhchung der Filmdicke wéahrend des
Reiflens smektischer Blasen beschrieben. Die gemessenen Geschwindigkeiten von
Glaspartikeln auf dem reiflenden Film in Abhéngigkeit vom Winkel ¢ konnten durch
die Annahme des Filmdickenanstiegs in der Gréfienordnung von 5 % reproduziert
werden. Ein weiteres Indiz, das auf eine Filmdickendnderung schlieflen lédsst, wird
in diesem Abschnitt beschrieben.

Wie im Abschnitt 3.3, Bestimmung der Filmdicke von Blasen, beschrieben, héangt
das Interferenzmuster des von einer smektischen Blase transmittierten monochro-
matischen Lichts von der Filmdicke ab. Die Erhohung der Filmdicke zieht das
Wandern der Interferenzmaxima nach auflen nach sich. Mit einer Hochgeschwin-
digkeitskamera (6000 Bilder pro Sekunde) konnte dieses Verhalten beobachtet wer-
den, sobald eine Blase zu reiflen begann. In der Videosequenz thickening.gif auf
der CD, die dieser Arbeit beigelegt ist, ist diese Verdnderung der Positionen der
Interferenzmaxima deutlich erkennbar.

Die Positionsverdnderung der Interferenzringe ist in Abb. 3.25 dargestellt. Die
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Abbildung 3.25: Das Bild zeigt die zeitliche Abhéingigkeit des horizontales Querschnitts durch
eine smektische Blase. Der sphérische Film bestand aus der Substanz 8CB. Die Filmdicke betrug
2310 nm, der Radius 4,5 mm. Die Zeitachse verlduft von oben nach unten. Die Verschiebung

der Interferenzringe (weifler Pfeil) bestéitigt die im vorigen Abschnitt gefundene Erhohung der
Filmdicke.

Filmdicke der hier dargestellten Blase betrug 2310 nm, der Radius der Blase war
4,5 mm. Es wurde fiir neun Bilder der mit der Hochgeschwindigkeitskamera auf-
genommenen Bildersequenz der horizontale Querschnitt durch die Mitte der Blase
extrahiert und in zeitlicher Reihenfolge aneinandergereiht. Die Zeitachse verlauft
von oben nach unten, die Zeit ¢ = 0 wurde so gewéhlt, dass die Initiation des
Reiflens zu diesem Zeitpunkt stattfand.

Die Verdnderung der Position der Interferenzringe (weifler Pfeil in Abb. 3.25)
nach auflen ist deutlich erkennbar. Das Diagramm auf der rechten Seite zeigt die
relative Filmdicke 0, bezogen auf die anféngliche Filmdicke ¢g. Es konnte eine
Erhohung der Filmdicke in der Groflenordnung von 2 % gemessen werden. Die-
se Anderung stimmt zumindest in der GréBenordnung mit dem Ergebnis aus dem
vorigen Abschnitt iiberein. Aus der Beobachtung der Bewegung von Glaspartikeln
auf dem Film wurde eine Erhohung der Filmdicke von ~ 5 % abgeschitzt.

Im Abschnitt 3.4, Dynamik des ReifSens smektischer Blasen, wurde die Verdunk-
lung der Blasen mit Filmdicken von mehr als ~ 1 pm in Transmission beschrieben.
Dieser Effekt erlaubt die Beobachtung der Interferenzringe nur wéhrend eines kur-
zen Stadiums zu Beginn des Reiflens, so dass diese Beobachtungsmethode keine
Aussagen iiber die tatsichliche Anderung der Filmdicke zulésst.

Solange die Ringe beobachtet werden konnten, blieben sie konzentrisch, was
auf eine globale Erhohung der Filmdicke schlieflen ldsst. Die Ursache fiir diese
globale Erhohung der Filmdicke konnte der zusétzliche Druck sein, der von der
Kriimmung des Randes herriihrt (Abb. 3.26). Mit dem Vorhandensein des Randes
ist ein plotzlicher Druckanstieg im Inneren des Film verbunden. Dieser LAPLACE-
Druck errechnet sich zu

dp = —. (3.24)

Der Radius r des Querschnitts des als zylinderférmig angenommenen Randes (ent-
spricht dem 1. Hauptkriimmungsradius) héngt vom Offnungswinkel ¢ (Abb. 3.2,
S. 17) ab, da das Filmmaterial wihrend des Reiflens vom Rand aufgenommen
wird und der Rand dadurch anschwillt. Die Kriimmung entlang des 2. Hauptkriim-
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Abbildung 3.26: Idealisierter Quer- o Film
schnitt des Randes beim Reiflen eines Rand

Films. Der Rand nimmt (fast) das gesam- ‘

te Filmmaterial auf, wodurch der Radius r

des Querschnitts anwéchst.

mungsradius, der dem Radius des Lochs im Film entspricht, wird in den folgenden
Betrachtungen vernachléssigt, da sie vergleichsweise klein ist. Nimmt man an, dass
der Rand das gesamte Filmmaterial der iiberstrichenen Kugelkappe in sich aufsam-
melt, so ergibt sich unter der Annahme der Volumenerhaltung der Radius r des

Randes:

VRand = 27 sin ¢ R27r? = 27 R? (1 — cos ) 0 = Viugelkappe- (3.25)

Hierbei ist R der Radius der Blase, die Oberflichenspannung betrigt o = 0,028 N /m.
Mithilfe von Gl. 3.25 ergibt sich aus Gl. 3.24 ein Druckunterschied von

21 sinp
dp = - 2
p=0 \/R5 (1 —cosy) (3.26)

Die Geschwindigkeit des Randes ist um mindestens zwei Groflenordnungen kleiner
als die Schallgeschwindigkeit im Fliissigkristall. Das heifit, die Ausbreitung des
Druckunterschiedes Ap im Film kann als instantan angenommen werden.

Dieser Druckunterschied im Inneren des Films fithrt zu einer Dilatation der Fil-
melemente in Richtung der Filmnormalen. Das heifit, die Filmdicke wéchst an. Die
elastische Energie einer Flache A im Falle einer Schichtkompression bzw. -dilatation

ist nach [59] durch
1 ou\>
Wkompr = /QB (&) dz dy (327)

gegeben. Diese Gleichung kann zu

Fdz=B ? dz /dx dy. (3.28)
2

~
do

umgeschrieben werden. Die Kraft F' kann mithilfe der Beziehung F' = A dp ersetzt
werden. Weiterhin gilt [ dazdy = A. Unter der Annahme, dass dz ~ ¢, kann man
Gl 3.28 zu

dd dp o T sin @
i S A— 2
5§ B B\/(FR (1 —cos ) (3:29)
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Abbildung 3.27: Ausbildung von Fingerstrukturen beim Reiflen einer smektischen Blase (8CB)
mit einer Filmdicke von (2604+30) nm. Der Rand bewegte sich mit einer Geschwindigkeit von etwa
14,7 m/s. Der Radius der Blase betrug 3,3 mm (hier wurde eine Kapillare mit einem Durchmesser
von 4,6 mm verwendet). Das Experiment wurde bei einer Temperatur von 27°C durchgefiihrt.
Diese Instabilitdt trat nur fiir Blasen mit Filmdicken bis ~ 350 nm auf.

ableiten.

Fiir die Blase in Abb. 3.25 mit einer Filmdicke von 2310 nm und einem Radius
von 4,5 mm ergibt diese grobe Abschitzung eine Anderung der Filmdicke in der
GroBenordnung von 0,2 %. Fiir die Schichtkompressibilitit B wurde ein Wert in der
GroBenordnung von ~ 107 N/ m” angenommen. Aus dieser geringen Anderung der
Filmdicke lasst sich schlieffen, dass die plotzliche Zunahme des inneren Drucks zu
einer globalen Vergriferung der Filmdicke beitrigt. Diese Anderung ist jedoch rela-
tiv klein im Vergleich zur im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Anderung
(~ 5 %), die von der p-abhingigen Geschwindigkeit der Filmelemente herriihrt,
so dass die Anderung des inneren Drucks nicht ausreicht, um die im Experiment
gemessene Erhohung der Filmdicke hervorzurufen.

Die Betrachtungen in diesem Abschnitt sind insofern nicht korrekt, als dass die
Berechnungen fiir den statischen Fall und instantane Filmdickenénderung gelten.
Weiterhin stellt die Annahme, die Abweichung der Schichten von der Gleichge-
wichtsposition du/0z sei linear abhéngig von z, nur eine Ndherung dar.

Der Rand wahrend des ReiBBens

Im Modell im Abschnitt 3.1, Modell zum Reiffen von Filmen, wurde die Annahme
gemacht, der Rand des Films bleibe zu jeder Zeit kreisformig (Abb. 3.1, S. 16)
und sammle die Elemente des Films gleichméfig auf. Der Querschnitt des Ran-
des wird als kreisformig idealisiert. Allerdings wurde von PANDIT und DAVIDSON
festgestellt, dass der Rand reiflender Blasen aus einem Tensidgemisch Instabilitéten
ausbildet [29]. Es bilden sich Fingerstrukturen. Die zeitliche Entwicklung der Insta-
bilitdten des Randes wurde von FULLANA und ZALESKI theoretisch untersucht [42].
Es wurde angenommen, dass die Instabilitdt dquivalent zur RAYLEIGH-PLATEAU-
Instabilitdt® ist.

8Die RAYLEIGH-PLATEAU-Instabilitit ist eine durch die Kapillarkraft getriebene Instabilitit
eines zylindrischen fliissigen Korpers, welcher im Verlauf seiner Evolution von selbst in ei-
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Abbildung 3.28: Weitere Beispiele fiir Blasen, die wihrend des Reiflens eine Instabilitit des
Randes aufwiesen. Die Filmdicken wurden zu a) 330 nm und b) 220 nm abgeschétzt. Eine Kor-
relation von Wellenlénge der Instabilitdt und der Filmdicke ist deutlich erkennbar.

Die Ausbhildung der Fingerstrukturen konnte auch im Falle smektischer Blasen
gefunden werden. Abbildung 3.27 zeigt eine reilende Blase mit einer anfanglichen
Filmdicke von 260 nm und einem Radius von 3,3 mm zu verschiedenen Zeitpunk-
ten. Die Zersetzung des Randes ist deutlich erkennbar. Eine solche Instabilitit des
Randes konnte fiir Blasen mit Filmdicken von weniger als ~ 350 nm nachgewiesen
werden.

Im Falle planarer Filme wurde diese Zersetzung des Randes nicht gefunden
(Vgl. Abb. 3.14). Allerdings wurde das ReiBen planarer Filme nur fiir Dicken von
mehr als 800 nm beobachtet, so dass auf das Auftreten von Fingern fiir vergleichs-
weise diinne Filme nicht geschlossen werden kann.

Die Randinstabilitdt wurde in sechs Experimenten beobachtet. Zwei Beispiele
sind in Abb. 3.28 dargestellt. Diese Bilder zeigen einen vergroflerten Ausschnitt
zweier Blasen, die vor dem Reiflen eine Filmdicke von 330 nm bzw. 220 nm aufwie-
sen. In diesen Experimenten konnte zumindest tendenziell eine Abhéngigkeit der
Wellenlénge der Instabilitdt von der anfanglichen Filmdicke, und damit von der
Reilgeschwindigkeit, erkannt werden. Die Quantifizierung dieses Zusammenhangs
ist noch offen.

Einfluss der fliissigkristallinen Phase auf das ReilBverhalten

Es sollte untersucht werden, welchen Einfluss die smektische Phase auf das Reiffver-
halten fliisssigkristalliner Filme hat. Dazu wurde das Reiflen von Blasen aus der Sub-
stanz Felix16 unter den gleichen Bedingungen wie fiir 8SCB-Filme mit der Hochge-
schwindigkeitskamera beobachtet. Felix16 befindet sich bei Raumtemperatur (23°C)
in der smektischen C*-Phase.

Bei den bisher beschriebenen Blasen aus 8CB bilden sich nach einer Relaxa-
tionszeit Filme homogener Dicke heraus, da sich Bereiche mit geringerer Filmdicke
ausbreiten. Im Unterschied dazu breitet sich bei einem diinnen Film aus Felix16
nicht der Bereich der geringsten Filmdicke aus. Das heifit, es stellt sich nach einer
Relaxationszeit kein Gleichgewicht ein, bei dem der Film an jeder Stelle die gleiche

ne Teilchenkette zerfillt. Der Teilchenabstand ist nicht beliebig, sondern iiberschreitet einen
kritischen Wert, dabei wird die freie Energie (Oberflichenspannung) des Systems reduziert
(treibende Kraft).
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1,8 ms

Abbildung 3.29: Das Reiflen einer SmC*-Blase. Der Radius der Blase betrug 3,9 mm, die
Filmdicke der oberen Hemisphére war 1760 nm. Qualitativ existiert kein Unterschied zum Reiflen
einer SmA-Blase. Es zeigte sich, dass eine Erhohung der Filmdicke und Streuung des transmit-
tierten Lichts auftrat.

Filmdicke aufweist. Ein Beispiel einer smektischen Blase aus Felix16 ist in Abb. 3.29
zu sehen. Die Interferenzmuster sind nur im oberen Bereich konzentrische Ringe,
das heift, die Filmdicke ist dort homogen. Auf der unteren Hemisphére steigt die
Filmdicke zum Meniskus hin an. Dieser Bereich breitet sich mit der Zeit aus.

Wie im Falle von SmA-Blasen entsprach die Geschwindigkeit mit einer geringen
Abweichung der nach CULICKs Modell berechneten. Das Loch breitete sich iiber
den Film auf und sammelte dabei die Filmelemente in unmittelbarer Nahe ein.

Die Blase blieb kugelférmig, wobei, wie bei 8CB, eine Abweichung fiir Filmdicken
von mehr als ~ 1 pm festzustellen war. Diese Charakteristik entspricht der von
SmA-Blasen.

Wie auch bei SmA-Blasen kam es sowohl zu einer Erh6hung der Filmdicke, was
an der Verdnderung der Position der Interferenzringe festzustellen war, als auch zur
Streuung des transmittierten Lichts. In Abb. 3.29 ist deutlich zu erkennen, dass sich
neben der globalen, einheitlichen Verdunklung des Films eine dunkle Front iiber
den Film ausbreitet, die dem Rand vorauseilt.

Das ReiBBen von Seifenblasen

In diesem Abschnitt wird die Dynamik smektischer Blasen wahrend des Reiflens
mit der Dynamik von Seifenblasen verglichen. Im Unterschied zu smektischen Bla-
sen konnen Seifenblasen nicht strikt als zweidimensionale Fliissigkeiten betrachtet
werden, obwohl auch solche lyotropen Wasser-Tensid-Gemische fliissigkristalline
Eigenschaften aufweisen (Translationsinvarianz und Ausrichtung der Molekiile auf
kleinen Langenskalen).

Tensidmolekiile bilden, in Wasser gelost, Strukturen aus Doppellipidschichten
aus, wie in Abb. 2.3 dargestellt. Es treten auch Verzweigungen der Lipidschichten
auftreten. Ein Transport des Wassers, in dem die Tenside geldst sind und sich zu
Lipidschichten anordnen, ist hauptséchlich in der Filmebene mdoglich. Daraus folgt,
dass Verdnderungen der Lipidschichtstruktur und eine Verdnderung der Filmdi-
cke aufgrund von Drainage auftreten konnen, sobald eine Volumenkraft auf die
Fliissigkeitselemente im Film wirkt.

Die Folge ist ein Filmdickengradient in sphérischen Seifenfilmen, der auf die Gra-
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Abbildung 3.30: a) Transmissionsbild einer Seifenblase. Das rotationssymmetrische Filmdik-
kenprofil erzeugt, im Gegensatz zu smektischen Blasen mit konstanter Filmdicke, keine konzen-
trischen Ringe. Aus den Interferenzmaxima entlang des vertikalen Querschnitts durch die Blasen-
mitte kann die Filmdicke in Abhéngigkeit des Winkels ¢ gewonnen werden. Die Filmdicke ist an
der Oberseite der Blase am kleinsten, sie nimmt nach unten hin exponentiell zu. Der Radius der
Blase war 3,8 mm. b) Transmissionsbild, das mit dem aus a) gewonnenen Filmdickenprofil §(¢y)
berechnet wurde. Die oberen vier Interferenzmaxima des berechneten Bildes stimmen mit den in
a) dargestellten Interferenzmaxima gut iiberein. Eine Ubereinstimmung der héheren Ordnungen
konnte nicht mit einem exponentiellen Anstieg der Filmdicke berechnet werden.

vitation zuriickzufiihren ist. Das Filmmaterial flieft nach unten. Das Ergebnis ist
ein Film mit zeitabhéngiger, rotationssymmetrischer (beziiglich der Achse parallel
zur Gravitationsrichtung) Dicke. Anstelle konzentrischer Ringe, wie im Falle homo-
gener smektischer Filme, entsteht ein Transmissionsbild (monochromatisches Licht,
A =535 nm), wie es in Abb. 3.30a zu sehen ist.

Das Profil der Filmdicke kann man aus den Interferenzmaxima entlang der ver-
tikalen Linie durch den Blasenmittelpunkt gewinnen. Der Gangunterschied éndert
sich jeweils um eine Ordnung, so dass bei bekanntem Einfallswinkel die Filmdicke
an der Position der Maxima berechnet werden kann. Dabei wurde immer ange-
nommen, dass das Interferenzmaximum, welches sich am néchsten an der hochsten
Stelle der Blase befindet, das Maximum nullter Ordnung ist. Mit nullter Ordnung
ist das Interferenzmaximum gemeint, bei dem der Gangunterschied des Lichts im
Film gerade \/2 betrégt, wobei A die Wellenléinge des Lichts ist.

Zwei Profile sind exemplarisch in Abb. 3.31 dargestellt. Das Profil §(y) wéchst
exponentiell an und kann mit

5(p) = A B9 1 C (3.30)

mit den Konstanten A, B und C angepasst werden. Die entsprechenden Fitkurven
sind in Abb. 3.31 durch die schwarzen Kurven wiedergegeben, die Fitparameter
sind im Diagramm vermerkt.

Aufgrund der Rotationssymmetrie ist mit dem Profil die Filmdicke an jedem
Punkt des Films bekannt. Da die Transmissionsintensitit von monochromatischem
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Abbildung 3.31: Das Filmdickenprofil zweier Seifenblasen. Das Profil kann aus den Interferenz-
maxima gewonnen werden. Die Filmdicke wéchst exponentiell mit 1 — cos ¢, die entsprechenden
Fitkurven sind schwarz dargestellt.

Licht von der Filmdicke und dem FEinfallswinkel abhéngt, kann analog zu smek-
tischen Blasen, wie im Abschnitt 3.3, Bestimmung der Schichtdicke von Blasen
beschrieben, das Transmissionsbild berechnet werden. Im Vergleich stimmt die so
gewonnene Abb. 3.30b zumindest fiir die ersten vier Ordnungen der Interferenzma-
xima gut mit dem aufgenommenen Bild in Abb. 3.30a iiberein.

Es konnte beobachtet werden, dass die Blase immer nahe der diinnsten Stelle des
Films reifit. Diese Stelle befand sich jeweils in der Ndhe des obersten Punktes der
Blase. Das heifit, das Reiflen geschah derart, dass es als rotationssymmetrischer
Vorgang angesehen werden konnte. Zu jedem Zeitpunkt war also die Dicke aller
Filmelemente, welche vom Rand aufgenommen wurden, gleich.

Da die Filmdicke bei Seifenblasen ortsabhéngig ist, kann die Geschwindigkeit
des Randes hier nicht mehr konstant sein. Die Kraft, die auf den Rand wirkt,
muss die im Rand vereinigte Masse des Films beschleunigen, der vom Rand be-
reits iiberstrichen wurde. Der Ansatz, der auf der Impulsbilanz basiert und fiir
konstante Filmdicken zu GIl. 3.1 fiihrt, beriicksichtigt jeweils gleiche Massen pro
Flicheneinheit des Films. Im vorliegenden Fall muss die Abhéngigkeit der Masse
eines Filmelements vom Winkel ¢ in Betracht gezogen werden. Dabei wird der Ein-
tritt eines Filmelements in den dariiberstreichenden Rand als vollstindig inelasti-
scher Stof3 betrachtet. Der Ansatz zur Berechnung der Geschwindigkeit, bzw. deren
zeitlicher Anderung, lautet:

(3.31)

x bezeichnet hierbei den Abstand des Randes zur Position des Lochs zu Beginn des
ReiBens. dA ist die Anderung der Fliache beim Voranschreiten des Randes um dz.
Mit v = dz/dt ergibt sich
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Abbildung 3.32: Positionen des Randes einer reiflenden Seifenblase in Abhéngigkeit von der
Zeit. Die Position des Randes beschreibt den Abstand des Randes von der Position des Lochs,
das zu Beginn des Reiflens entstand. Die schwarzen Quadrate sind gemessene Werte der Blasen,
deren Profile in Abb. 3.31 dargestellt sind. Die schwarzen Kurven wurden nach Gl. 3.34 numerisch
berechnet, wobei die Kenntnis der Filmdickenprofile vonnéten war.

270/1 = /pé(np)dA'z'J +v% po(p)dA. (3.32)

Die Anderung der Fliche kann mit

A =21 R%*psin ¢ (3.33)

beschrieben werden. Es ergibt sich die Gleichung

o _ Sing (20 — v*pd(p))
— p [ ud(p)sinpdt

Diese Gleichung wurde numerisch gelost. Fiir die Filmdickenprofile in Abb. 3.31
konnten die Abhéngigkeiten der Randpositionen von der Zeit verfolgt werden (Kur-
ven in Abb. 3.32). Dabei wurden iterativ die Geschwindigkeit v und der Winkel ¢
bestimmt und die Masse aufintegriert. Das Zeitintervall eines Iterationsschritts be-
trug 2,5 x 107° ms. Der Zeitpunkt ¢ = 0 in Abb. 3.32 wurde jeweils so gewiihlt,
dass er mit dem Zeitpunkt der Bestimmung des ersten Messwertes iibereinstimmt.
Die anféngliche Geschwindigkeit bei ¢ = 0 wurde fiir eine konstante Filmdicke, die
der Filmdicke bei ¢ = 0 entsprach, mittels Gl. 3.1 abgeschétzt. Aus der Annah-
me einer konstanten Filmdicke im Bereich von ¢ = 0 bis zum ersten messbaren
Offnungswinkel konnte die Masse des Randes zu diesem Zeitpunkt niherungsweise
bestimmt werden. Die Oberflachenspannung der verwendeten Seifenldsung betrigt
0,0336 N/m.

Die berechneten Kurven stimmten gut mit den gemessenen Werten (schwarze
Quadrate in Abb. 3.32) iiberein, wenn auch die Randgeschwindigkeit systematisch
um einige Prozent zu klein war.

(3.34)
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Abbildung 3.33: Anderung der Filmdicke von Seifenblasen withrend des Reiflens. a) Das Bild
zeigt jeweils die Hélfte einer Blase zum Zeitpunkt Null (letztes Bild vor dem Reiflen) und zum
Zeitpunkt ¢ = 0,2 ms. Die Verschiebung der Interferenzmaxima nach oben (rechtes Bild) zum
spéteren Zeitpunkt indiziert eine globale Anderung der Filmdicke. Das zum Zeitpunkt ¢ = 0,2 ms
entstandene Loch ist in der rechten Hélfte des Bildes nicht zu sehen, da es sich nicht exakt oben,
sondern etwas links befindet. Wihrend des Reiflens wird der Film inhomogen, so dass zu einem
spiteren Zeitpunkt (¢ > 0,2 ms) keine Interferenzmuster erkennbar sind. b) Filmdicken entlang
der gestrichelten Linie in a) zu den entsprechenden Zeiten.

Beim Reiflen smektischer Blasen konnte eine Erhohung der Filmdicke nachgewie-
sen werden. Dieser Effekt wurde auch bei Filmen aus der verwendeten Tensidlosung
beobachtet. Abbildung 3.33a zeigt die Verschiebung der Interferenzmaxima einer
Blase zu zwei verschiedenen Zeitpunkten wéhrend des Reiflens. Die Interferenzma-
xima gleicher Ordnung sind jeweils mit einem Pfeil markiert. Es ist zu erkennen,
dass sich die Maxima nach oben verschieben. Bei den oben dargestellten Film-
dickenprofilen bedeutet dies eine globale Erhéhung der Filmdicke. Die Filmdicken
entlang der gestrichelten Linie (Abb. 3.33a) zu den Zeiten ¢ = 0 und ¢ = 0,2 ms
sind in Abb. 3.33b dargestellt.

Ein weiterer Effekt, der im Falle smektischer Blasen beobachtet werden konnte,
war die Abnahme der Intensitdt des transmittierten Lichts wihrend des Reiflens
(Abschnitt 3.4, Dynamik des Reiffens smektischer Blasen). Diese Verdunklung trat
beim ReiBen von Seifenfilmen nicht auf (Abb. 3.30a). Somit liegt die Vermutung
nahe, diese Abnahme der Intensitéit des transmittierten Lichts ist auf strukturelle
Veranderungen in smektischen Strukturen zuriickzufiihren, welche sich entlang des
Films ausbreiten.

Laser-Streuung beim ReiBen smektischer Blasen

Wie in Abschnitt 3.4, Dynamik des Reiffens smektischer Blasen, beschrieben, konn-
te im Falle smektischer Blasen mit Filmdicken grofler als 1 pm wéhrend des Reiflens
eine Abnahme der Intensitédt des transmittierten Lichts nachgewiesen werden. Die-
se fithrte zur Verdunklung der Blasen. Dieser Effekt war um so stérker ausgepragt,
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Abbildung 3.34: Das Reiflen einer smektischen Blase, die senkrecht zur Beobachtungsrichtung
mit diffusem, weilem Licht bestrahlt wurde. In Beobachtungsrichtung hinter der Blase befand sich
ein schwarzes Tuch, wodurch der Kontrast verstirkt wurde. Es zeigte sich, dass das seitlich ein-
gestrahlte Licht gestreut wurde. Es kam wihrend des Reiflens zu einer Erhchung der detektierten
Lichtintensitidt. Der Radius der Blase betrug 3,6 mm, die Filmdicke war 1950 nm. Der weif3
gestrichelte Kreis markiert die Form der Blase vor Beginn des Reiflens.

je grofer die Filmdicke war. Fiir Seifenblasen konnte keine Abnahme der trans-
mittierten Intensitdt gefunden werden. Diese Tatsache lasst den Schluss zu, dass
dieser Effekt durch Strukturédnderungen hervorgerufen wird, die auf spezifische Ei-
genschaften einer smektischen Phase zuriickzufiihren sind.

Abbildung 3.34 zeigt eine reiflende smektische Blase (8CB), die mit einem Ver-
suchsaufbau aufgenommen wurde, bei dem die Blase senkrecht zur Beobachtungs-
richtung mit diffusem, weilem Licht bestrahlt wurde. In Beobachtungsrichtung
hinter der Blase befand sich ein schwarzes Tuch, wodurch der Kontrast verstirkt
wurde. Wihrend des Reiflens wurde die Intensitdt der Film heller. Das heifit, bei
der Abnahme der Intensitat in Transmission handelt es sich nicht um Absorption
oder Reflexion, sondern um Lichtstreuung.

Es lag die Vermutung nahe, diese Lichtstreuung werde durch Inhomogenitéten
des Films wiahrend des Reiflens hervorgerufen. Zur Untersuchung dieses Effekts
kam ein spezieller Versuchsaufbau zum Einsatz (Abb. 3.12). Dabei wurde ein La-
serstrahl mithilfe einer Hochgeschwindigkeitskamera beobachtet, der nach Trans-
mission durch eine reiflende smektische Blase auf einen semitransparenten Schirm
traf. Der Laserstrahl verlief immer durch den Mittelpunkt der Blase.

In Abbildung 3.35 ist die zeitliche Entwicklung des gestreuten Laserstrahls, der
durch den Mittelpunkt reiflender Blasen verlauft, fiir drei Blasen mit den Film-
dicken 770 nm, 1805 nm bzw. 4660 nm zu sehen. Die Bilder zeigen jeweils die
Abbildung des gestreuten Laserlichts auf dem semitransparenten Schirm. Die Ra-
dien der drei Blasen betrugen R = (5,4 +0,2) mm. Die Zeitachse verlauft von links
nach rechts. Der Zeitpunkt ¢ = 0 wurde so gewéhlt, dass das zu diesem Zeitpunkt
entstandene Bild das letzte vor dem Beginn des Reiflens war.

Es konnte festgestellt werden, dass die Streuung des Laserlichts unabhéngig von
der Filmdicke isotrop beziiglich des Winkels © (Abb. 3.12) war. Das heifit, es gab
keine Vorzugsrichtung, in der das Licht gestreut wurde.

In Abschnitt 3.4, Dynamik des Reiffens smektischer Blasen konnte fiir Filmdik-
ken kleiner als ~ 1 pm keine Streuung festgestellt werden. Die Verdunklung nahm
fiir groflere Filmdicken mit ansteigendem 0 zu. Diese Beobachtung konnte im La-
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Abbildung 3.35: Laserstrahl, der durch reifiende smektische Blasen gestreut wird. Die Zeitach-
se verlauft von links nach rechts. Die Intensitét der Streuung verstérkt sich mit steigender Film-
dicke (770 nm, 1805 nm bzw. 4660 nm). Fiir Filme mit einer Dicke von weniger als ~ 1 pm bleibt
der Primérstrahl immer sichtbar. Fiir groflere Filmdicken findet eine vollstdndige Streuung des
Strahls statt, bevor der Rand des Films den Strahl passiert.

serstreuexperiment bestétigt werden. Fiir Blasen mit einer Dicke von weniger als
~ 1 nm war die Streuung so gering, dass der Primérstrahl immer sichtbar blieb.
Fiir Blasen mit einer grofleren Filmdicke bildete sich eine Korona aus und der
Primérstrahl wurde vollstéindig von seiner urspriinglichen Ausbreitungsrichtung ge-
streut, bis der Rand des Film den Laserstrahl passierte.

Es konnten keine messbaren Unterschiede zwischen den Bildern festgestellt wer-
den, bei denen der Strahl eine stationére Blase vor dem Reiflen passierte bzw. nach-
dem die Blase nicht mehr vorhanden war und der Strahl direkt auf den Schirm traf
(linke und rechte Spalte in Abb. 3.35). Daraus kann man schlieBen, dass der Laser-
strahl vor Beginn des Reiflen nahezu unbeeinflusst durch die Blase hindurchgeht.

Die zeitliche Entwicklung des Streuprozesses ist in Abb. 3.36 dargestellt. Diese
Bilder sind durch die Analyse der gleichen Blasen, deren Streubilder in Abb. 3.35
zu sehen sind, entstanden. In Abb. 3.36a-c sind die Intensitdten des gestreuten
Laserstrahls auf dem Schirm zu sehen. Hierbei wurde die Intensitéit in Abhéngigkeit
des Radius (Abb. 3.12) geméB Gl. 3.17 aufsummiert und im Anschluss I(r,0) von
allen I(r,t) subtrahiert. Intensitdten, die durch die Subtraktion negative Werte
annahmen, wurden auf Null gesetzt. Diese Vorgehensweise wurde im Abschnitt 3.3,
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Abbildung 3.36: Zeitliche Entwicklung der Intensitit der Lasertreuung in Abhéngigkeit von
der Wellenzahl ¢ (zur Erlduterung der Wellenzahl ¢ siehe Abschnitt 3.3, Die Laser-Streuung). In
der linken Spalte ist die Intensitéit in einer Falschfarbendarstellung abgebildet. Die rechte Spalte
zeigt die zugehorigen zeitlichen Verldufe der Intensitéiten entlang der weiflen gestrichelten Linien
in der linken Spalte. Die Intensitéit des gestreuten Lichts wuchs mit der Filmdicke an.
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Abbildung 3.37: Abhingigkeiten der Laserstreuung von g. Diese Querschnitte entsprechen
den vertikalen Querschnitten in Abb. 3.36, die jeweils durch das globale Maximum verlaufen.
Die Fliche unter den Messwerten stellt ein Maf fiir die Intensitét des gestreuten Lichts dar. Ein
Zuwachs der Intensitdt mit steigender Filmdicke war deutlich nachweisbar.

Die Laser-Streuung, erldutert. Die Zeitachse in den Abb. 3.36a-c verlduft jeweils
von links nach rechts.

Da die Storung, welche zur Laserstreuung fiihrt, dem Rand vorauseilt, kann ange-
nommen werden, dass es sich bei dieser Stérung um Ausbreitung von Wellen entlang
des Films handelt. Dabei kommt es zu einer Uberlagerung von zahlreichen Wellen
mit unterschiedlichen Wellenzahlen. Aus diesem Grund wurde der Radius 7gtreu
durch ein Aquivalent des Wellenvektors, der eine periodische Stérung (Undulation)
des Films mit einer Wellenléinge beschreibt, nach Gl. 3.19 ersetzt. Diese Betrach-
tungsweise ist insofern unzureichend, als dass Mehrfachstreuung auftritt und der
Laserstrahl zwei smektische Filme passiert (Vorder- und Riickseite der Blase). Das
heifit, eine smektische Blase als streuendes System kann nicht als Gitter mit ei-
ner periodischen Storung der Wellenlédnge A (Gl. 3.18) angesehen werden. Dennoch
soll das Aquivalent eines Wellenvektors ¢ hier verwendet werden, da hierdurch eine
Quantifizierung der Streuung erméglicht wird.

Die Blase mit einer Filmdicke von 770 nm rief nur eine, im Vergleich zu dicke-
ren Filmen, geringe Streuung hervor. Fiir 6 > 1 pm wuchs die Stiarke der Streuung
kontinuierlich an, bis sie ihr Maximum erreicht hatte. Die Streuung war umso inten-
siver, desto grofler die anfangliche Filmdicke war. Das Maximum der Streuung war
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unabhingig von der anfinglichen Filmdicke bei einer Wellenzahl von 0,8 x 10 m~*
zu finden. Nachdem der Rand des reiflenden Films den Laserstrahl passiert hat
(weile Pfeile), konnte fiir grofie Filmdicken immer noch Lichtstreuung detektiert
werden. Dieser Effekt konnte von einem Riickstand von Filmmaterial herriihren,
welches nicht vom sich fortbewegenden Rand aufgenommen wurde und in Form
eines Nebels vorlag.

Die zeitlichen Abhingigkeiten der Intensititen bei ¢ = 0,8 x 10 m~! entlang
der weiflen gestrichelten Linien sind jeweils in Abb. 3.36d-f gezeigt. Qualitativ un-
terscheiden sich diese Kurven nicht. Die Reifligeschwindigkeit des Films, die durch
die anféngliche Filmdicke bestimmt wird, spiegelt sich in diesen Graphen wider.
Fiir groflere Filmdicken und damit langsamere Geschwindigkeiten kann sich die
Streuung wéhrend einer ldngeren Zeit ausbilden.

Abbildung 3.37 zeigt den Querschnitt der Intensitdten in Abhéngigkeit von q.
Diese Kurven entsprechen den vertikalen Querschnitten in Abb. 3.36, die jeweils
durch das Maximum der Streuung verlaufen (nicht eingezeichnet). Unabhéngig von
der Filmdicke wurde das Maximum der Streuung bei ¢ ~ 0,8 x 10° m~! gefunden.
Dieser Betrag des Wellenvektors entspricht einer Wellenlédnge des undulierten Films
von etwa 8 pm. Dieses Maf ist nicht aussagekréftig, da die periodischen Undulatio-
nen des Films, die zur Streuung fithren, komplexer als einzelne Undulationen der
Grenzflachen des Films sind. Dieser abgeschétzte Wert lasst jedoch den Schluss zu,
dass die Wellenldngen der Undulationen bei einer Gréflenordnung von A ~ 10 pm
liegen.

Diese Abbildung macht auch deutlich, dass die Intensitét des gestreuten Lichts
(Fldche unter den gemessenen Werten in Abb. 3.37) stark von der Filmdicke abhing.
Fiir groflere Filmdicken nimmt die Flache unter den Messwerten, die ein Maf fiir
die Intensitdt des gestreuten Lichts darstellt, zu. Dies geht mit der Beobachtung
der Abnahme transmittierten Lichts einher, die umso stérker ausgepréigt war, desto
grofer die Filmdicke war.

1

Streuung von monochromatischem Licht an undulierten
smektischen Filmen bei Transmission
Im vorangegangen Abschnitt wurde angenommen, dass die Streuung transmittier-

ten Lichts auf eine periodische Storung des Films zuriickzufiihren ist. Dabei kann
eine Uberlagerung periodischer Undulationen der Grenzfliche angenommen. Diese



3.4 Ergebnisse 57

Kapillarwelle

||

einfallende
ebene Welle

(A = 670 nm) peristaltische Welle

|

Film Luft

Abbildung 3.39: Berechnung des Nahfeldes der Transmission eines Laserstrahls durch einen
undulierten smektischen Film. Es wurde zwischen den Idealfdllen der rein peristaltischen Welle
(Kompression der smektischen Schichten) und der Kapillarwelle unterschieden. Die Amplitude
der Undulation betrug 33 %. Die Modulation einer peristaltischen Welle fiihrte zur Streuung der
ebenen Welle. Diese Streuung wurde nicht durch eine aufmodulierte Kapillarwelle hervorgerufen.

Undulationen setzen sich ins Innere des Films fort.

In diesem Abschnitt wird untersucht, auf welche Art eine einfallende ebene Welle
einen periodisch undulierten Film passiert. Dabei wurde von zwei Idealfillen aus-
gegangen: Kapillarwellen und peristaltisch undulierte Wellen (Abb. 3.38a bzw. b).

Im realen System treten diese Moden nicht getrennt voneinander auf, sondern
nur als Superposition beider Moden. Dennoch soll hier das Transmissionsverhalten
der einzelnen Moden untersucht werden, da gezeigt werden soll, dass diese Art der
Storungen Lichtstreuung hervorrufen kénnen.

Es wurde das Nahfeld einer transmittierten Welle, die senkrecht zum Film einféllt,
mithilfe der Finite-Elemente-Methode (FEM) untersucht. Fiir die Berechnung wur-
de die Software Comsol 3.4 verwendet. Diese Software 16st die vollstandigen MAX-
WELL-Gleichungen numerisch auf einem inhomogenen Gitter. Die beiden verwen-
deten Geometrien sind in Abb. 3.39a und c jeweils linksseitig dargestellt. Es wur-
de mit periodischen Randbedingungen beziiglich der oberen und unteren Gren-
ze des Gebiets gerechnet. Die Wellenléinge der periodischen Storung wurde mit
10 pm, die Brechungsindizes mit n, = 1,5 und n,, = 1,65 angenommen. Die Wel-
lenlédnge der einfallenden Welle entsprach der des im Experiment verwendeten La-
sers (A = 670 nm). Der Film war von einem Medium mit dem Brechungsindex 1
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(Luft) umgeben.

Die Auslenkung der Grenzfliche, und damit auch die Ausrichtung der Direk-
toren, pflanzen sich ins Innere des Films fort. Das Direktorfeld (weifle Linien in
Abb. 3.39) wurde als kontinuierlich angenommen, wobei der Direktor an der LC-
Luft-Grenzfliche senkrecht zur Grenzfliche ausgerichtet ist. Die Amplitude der Un-
dulation betrug 33 % der anfinglichen Filmdicke. Im Realfall ist die Auslenkung
kleiner. Die Ablenkung des Lichts ist dann entsprechend schwicher, aber qualitativ
gleich.

Die ebene Welle fillt von links auf den Film ein. Eine Ablenkung bei Transmis-
sion durch den peristaltisch undulierten Film ist offensichtlich. Diese Streuung ist
ausreichend, um ein Verdunkeln der Blase wihrend des Reiflens zu verursachen.
Die Undulation verursachen eine stark amplitudenabhéngige Fokussierung. In die-
ser Betrachtung weisen die Béuche der Undulation eine Wirkungsweise dhnlich
einer Linse auf.

Durch den Film, dem eine Kapillarwelle aufmoduliert wurde, wird die ebene
Lichtwelle nicht abgelenkt. Die Lichtwelle bleibt, abgesehen von numerischen Un-
genauigkeiten, hinter den Film eben. Das heift, selbst wenn Kapillarwellen vor dem
Rand des reilenden Films vorhanden wiren, konnten sie nicht optisch detektiert
werden.

Im realen System ist von einem breiten Spektrum von Wellen mit verschiedenen
Ausbreitungsrichtungen nach dem Anstechen des Films auszugehen. Dieses Spek-
trum spiegelt sich in der starken Streuung ohne Vorzugsrichtung des Lichts wider.
Dieser Effekt fiihrt zur Abschwéichung des Lichts in Transmission und zu einem
Aufhellen eines Films, der unter indirekter Beleuchtung beobachtet wird.

Daraus lésst sich schlielen, dass sich nicht ausschlieSlich Kapillarwellen entlang
des Films bewegen, sondern auch Moden, die zu einer Kompression der smektischen
Schichten fiihren.

3.5 Propagation von Wellen in Fliissigkristallfilmen

In den vorangegangenen Abschnitten wurde die Streuung transmittierten Lichts
durch smektische Blasen wéhrend des Reiflens nachgewiesen, die bei Seifenblasen
nicht beobachtet werden konnte. Es liegt die Vermutung nahe, dass diese Streuung
durch Ausbreitung von Wellen entlang des Films hervorgerufen wird. Diese Undu-
lationen entstehen vermutlich durch die Storung des Films am Rand des Lochs,
welches sich wihrend des Reiflens vergréflert. Dabei finden permanent inelastische
StoBe des Randes mit den Filmelementen statt, wodurch die Entstehung von Wellen
induziert wird.

Die Wellenlénge der Undulationen liegt in der Gréflenordnung von 10 pm. Die
Amplitude betriagt einige Nanometer. In isotropen Fliissigkeiten wird die Ausbrei-
tung von Wellen solcher Groflenordnungen ausschliefilich durch die Oberflachen-
spannung getrieben. Handelt es sich um smektische Fliissigkristalle, kann die Kom-
pression der Molekiilschichten die Ausbreitung der Wellen wesentlich beeinflussen.
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Die Biegung der Schichten leistet dazu einen Beitrag, der im Vergleich zur Kom-
pression der Schichten vernachléssigbar klein ist.

Kapillar- und peristaltische Wellen entlang eines Films

In diesem Abschnitt sollen die Arten der moglichen Wellen néher erldutert werden.
Kapillarwellen kénnen in jeder Fliissigkeit auftreten. Kapillarwellen sind Undu-
lationen, deren Dynamik von der Oberflichenspannung dominiert wird. Die Ober-
flichenspannung resultiert in dem Bestreben der Oberfliache, sich moglichst glatt
auszurichten. Das heifit, das Integral der mittleren Kriimmung k; + ko iiber die
gesamte Oberfliche wird dann minimal. Im Gegensatz zu Schwerewellen handelt
es sich um Wellen, bei denen das Verhéltnis von Gewichtskraft zur Kraft aus der
Kriitmmung der Grenzflache (Oberflichenkrifte) sehr klein ist [60]. Die schon in
Abschnitt 3.1, Figenschaften sphdrischer Filme angefithrte Bond-Zahl erlaubt eine
Abschatzung, um welche der beiden Arten von Wellen es sich in einem bestimm-
ten Fall handelt [61]. Fiir die Ausbreitung von Wellen entlang eines smektischen
Films liegt es nahe, die Wellenldnge A und die Amplitude Au der Undulationen als
Ausdehnungen im Zéhler anzunehmen. Es ergibt sich eine Bond-Zahl von

Volumenkrifte  pgA Au

Bo = -
© Oberflachenkrafte o

(3.35)
g ist hierbei wieder die Gravitationskonstante, o die Oberflaichenspannung und p
die Dichte des Materials. Die stoffspezifischen Werte fiir die Substanz 8CB, die
hauptséchlich bei der Herstellung der Filme Verwendung fand, sind im Anhang A
zu finden. Nimmt man fiir die Wellenldnge ~ 10 pm und fiir die Amplitude ~
10 nm (etwa 1 % von typischen Filmdicken) an, so lisst sich die Bond-Zahl zu
Bo ~ 5 x 107 <« 1 abschitzen. Das heifit, der Einfluss der Gravitation auf die
Dynamik der vorliegenden Wellen ist vernachléssigbar klein, es handelt sich um
Kapillarwellen.

In gewohnlichen Filmen aus isotropen Fliissigkeiten (z.B. Seifenfilmen) treten
ausschliellich Kapillarwellen auf. Die Geschwindigkeit solcher Kapillarwellen auf

einem Film ist
|20
apillar — e 3.36
Vkapill P 5 ( )

Kapillarwellen bewegen sich also genauso schnell fort wie der Rand des reiflenden
Films nach CuLick (GL 3.1).

Im Vergleich dazu tragen in einem smektischen Film elastische Eigenschaften zur
Dynamik von Wellen entlang eines Films bei. Hierbei ist zwischen reinen Kapillar-
wellen und peristaltischen Wellen zu unterscheiden. Bei Kapillarwellen (Abb. 3.38a)
kommt es zu einer Verbiegung der Schichten, die zusétzliche Energie kostet. In
Gl. 3.37 spiegelt sich dieser Beitrag durch einem Term im Z#hler wider:
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20 + K11¢%6
Ukapillar = { | an (3.37)

K, ist die Spreizungskonstante. Fiir K;; ~ 107! N, typische Filmdicken von
§ ~ 10 pm und g ~ 10® m~! ergibt sich das Verhéltnis K;,¢%0/20 von ~ 2 x 1074
Der Beitrag zur potentiellen Energie, der sich aus der Biegung der Schichten ergibt,
kann also gegeniiber der Oberflichenspannung vernachléssigt werden.

Im Fall der peristaltischen Wellen kommt es zusétzlich zu einer Kompression der
Schichten. Eine peristaltische Welle ist in Abb. 3.38b dargestellt. Hier beeinflussen
auch die Kriimmung der Oberfliche und die Biegung der Schichten die Dynamik der
Wellen. Das Bestreben der Schichten, die urspriinglichen Schichtabstéinde wieder-
herzustellen, also einer Kompression bzw. Dilatation engegenzuwirken, dominiert
aber diesen Prozess.

In einem Film aus einem isotropen Material kann nicht zwischen diesen beiden
Féllen unterschieden werden. Beide Formen bewegen sich wie Kapillarwellen fort,
da keine molekularen Schichten existieren, die sich gegenseitig beeinflussen. Im
smektischen Film dagegen ist die Reaktion der Schichten im Film auf eine dufere
Krafteinwirkung komplizierter. Es tritt eine Uberlagerung mehrerer Moden der
beiden in Abb. 3.38 dargestellten Arten von Undulationen auf.

Bewegung von Fliissigkeiten

In den folgenden zwei Abschnitten sollen die Geschwindigkeiten verschiedener Mo-
den der beiden in Abb. 3.38 dargestellten Wellenformen entlang eines smektischen
Films abgeschéitzt werden. Dazu ist die Kenntnis einiger hydrodynamische Kon-
zepte, die in diesem Abschnitt in einem kurzen Uberblicks aufgefithrt werden, er-
forderlich.

Fiir Flussigkeiten gilt die Kontinuitétsgleichung [62]

9 _ _
ot

die fiir inkompressible Fliissigkeiten (konstante Dichte) zu

(V-pv), (3.38)

(V-v)=0 (3.39)

umgeschrieben werden kann. p bezeichnet die Dichte der Fliissigkeit.

Die NAVIER-STOKES-Gleichung beschreibt die zeitliche Impulsidnderung eines
Fluidelements, wenn Kréfte darauf wirken. Mit Gl. 3.39 und der Annahme, es
handle sich um eine NEWTON’sche Fliissigkeit, ldsst sich diese in der Form

ov

n

schreiben [61]. f bezeichnet die Volumenkrifte pro Masseeinheit (z.B. Schwer-
kraft, elektrostatische Kraft), die auf ein Fluidelement wirken. Die Terme Vp und

+p(v-V)v=pf = Vp+nAv (3.40)
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Abbildung 3.40: Uberlagerung ver-
schiedener Moden periodischer Auslen-
kungen der Schichten u(z,z,t) in einem
Fliissigkristallfilm.

nAv (n...Viskositit) in Gl. 3.42 stehen fiir die Anteile des Spannungstensors, die
den Druck- bzw. Viskositétskriften entsprechen. Fiir nichtviskose Fliissigkeiten ist
n/Av = 0. Ref. [63] gibt einen guten Uberblick iiber die verschiedenen Formen des
Spannungstensors.

Ausbreitung der Wellen

Die Ausbreitung von Wellen in smektischem Material bzw. einem smektischen Film
wurde von mehreren Autoren bereits theoretisch behandelt. Die ersten drei der
grundlegenden Gleichungen, die im Falle smektischer Filme zum Tragen kommen,
ergeben sich aus der Kontinuitéts- und der NAVIER-STOKES-Gleichung. Als orts-
bzw. zeitabhingige Groflen wurden die Geschwindigkeit der Fliissigkeitselemente
v;, der Druck p und die Auslenkung der Schichten u betrachtet, die jeweils von
x, z und t abhingen. In einer vierten Gleichung konnte die zeitliche Ableitung
der Schichtauslenkung u(zx, z,t) mit den Geschwindigkeitskomponenten senkrecht
zur Filmebene und der Durchdringung der Mesogene durch die Schichtgrenzen in
Beziehung gesetzt werden. Das vollstdndige System von Gleichungen sieht wie folgt
aus:

00, + 0,v, = 0,

patvx = —0yp+ axo';;p + azo-;-zi
pOv, = —0.p+ 0,0, + 0.0, + BO*u — Kdlu,
pOu = v, + \(Bu — Kdtu). (3.41)

Die Wahl des Koordinatensystems erfolgte wie in Abb. 3.40 dargestellt. Die z-Achse
verlief parallel zur Filmnormalen. 0;k steht fiir die partielle Ableitung von & nach 4.
Der viskose Spannungstensor o;; kann fiir einen smektischen Fliissigkristall in der
Form

O—z/'j = 2772Uij + 2(773 — 772)(Uiz5jz + szfsiz) + U/Uzzfsizéjz (3'42)

geschrieben werden. Es gilt v;; = %(@vj + 0;v;). 1 entspricht nach der Harvard-
Notation [64] ' = n; +ne+4n3 — 215 +n,. Nach EINSTEIN’scher Summenkonvention



62 3 Das ReiBen fliissiger freistehender Filme

wird in Gl. 3.42 iiber den Index z summiert. ¢;; ist das KRONECKER-Symbol. Die
Permeationskonstante \,, die Schichtkompressibilitit B und die Spreizungskon-
stante K fiir die zumeist verwendete Substanz 8CB sind im Anhang A zu finden.

CHEN und JASNOW wéhlten eine kontinuierliche hydrodynamische Beschreibung,
um die Moden der Wellenausbreitung zu berechnen. Die innere Schichtstruktur
wurde durch einen elastischen Term beschrieben, der die Kompressibilitdt der
Schichten B enthilt. Die Autoren beschrieben die Dynamik der Oberfliche [65]
und der smektischen Schichten [66] in diinnen, frei stehenden Filmen. Die Anre-
gung der Wellen erfolgte durch duflere Krifte. In ihrem Modell zeigte sich, dass
die beiden oben genannten Moden (Abb. 3.38) die Dynamik der Undulationen
wesentlich bestimmen. Weitere Moden, die von der gegenseitigen Durchdringung
der Schichten beeinflusst werden, mussten in Betracht gezogen werden, um die
Randbedingungen zu erfiillen, hatten aber keinen Einfluss auf die Dynamik der
Film-Luft-Grenzflachen.

Im Gegensatz zum kontinuierlichen Modell von CHEN und JASNOW behandelten
PONIEWIERSKI et al. die Dynamik der einzelnen Schichten, die elastisch miteinan-
der gekoppelt sind [67]. Die Autoren losten ein System von Differentialgleichungen
mit einer Anzahl von Gleichungen, die der Anzahl der Schichten entspricht. Die
Losungen sind ein Satz von Eigenmoden, die durch die Komponenten der Wellen-
vektoren in Richtung der Filmnormalen unterschieden werden.

Dieses diskrete Modell wurde auch von ROMANOV und UL’YANOV verwendet
[68]. Die Autoren zeigten, wie das System von Differentialgleichungen aus der kon-
tinuierlichen hydrodynamischen Beschreibung gewonnen werden kann.

Die Dispersionsrelation reiner Kapillarwellen war durch

20
=,/ = 3.43
w =4[ 5 (3.43)
gegeben. Die Dampfungsrate entsprach [68]
1 2
LT (3.44)
T 2p

Abschatzung der Geschwindigkeit peristaltischer Wellen entlang
eines Fliissigkristallfilms

Wie in [69] gezeigt wurde, kann die Ausbreitungsgeschwindigkeit peristaltischer
Undulationen entlang eines smektischen Films mithilfe der Gleichungen 3.41 ab-
geschitzt werden. Es sollte nun untersucht werden, ob die Geschwindigkeit der
Undulationen von einer solchen Groflenordnung ist, dass die Wellen dem Rand des
reiffenden Films vorauseilen konnen.

Hierbei wurden alle dissipativen Terme in der NAVIER-STOKES-Gleichung ver-
nachléssigt. Diese Vereinfachung ist dquivalent zur Annahme wr < 1. Weiterhin
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wurde die Durchdringung der smektischen Schichten als vernachléssigbar klein an-
genommen, so dass die Permeationskonstante A\, = 0 ist. K kann vernachléssigt
werden, da BO*u > Kd2u. Damit vereinfacht sich das Gleichungssystem 3.41 zu

0,0, + 0, = 0,

patvx = _8mp7
patvz = —0.p+ Bagua
pou = .. (3.45)

Fiir die Losung der Gleichungen wurde der Ansatz

vy = 0, coskzexpi(wt— qx),
v, = 10, sinkzexpi(wt — qz),
p = pcoskzexpi(wt— qx),
u = usinkzexpi(wt— qz). (3.46)

gewihlt. k£ steht hierbei fiir die Wellenzahl senkrecht zur Filmebene, ¢ fiir die
Wellenzahl in der Filmebene. Mithilfe der ersten beiden Gleichungen des Systems
3.45 konnten die Geschwindigkeitskomponenten eliminiert werden:

Uy = —D (3.47)
bzw.

. q . q .

= 0 = w—pkp. (3.48)
Damit konnen die letzten beiden Gleichungen des Systems zu
(> + kH)p = BE*0 (3.49)
und
¢
wi = w_pkp (3.50)

umgeschrieben werden.
Die erste Randbedingung des Spannungstensors fiir Fliissigkeitselemente an den
Grenzflachen ist

Oy = 05 = 0. (3.51)

Diese Beziehung gilt im vorgeschlagenen Modell, da alle Viskositdten vernachléssigt
werden. Weiterhin gilt die Randbedingung
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Abbildung 3.41: Graphische Darstel-
lung von GIl. 3.57 zur Losung der Glei- 20 :
chung. Die beiden Kurven schneiden sich -10 5 0 5 10
immer in der Néhe von o = (n — 1/2)7. a
0., = 0+ 00%(* = —P* + BO.C, (3.52)

wobei (£ = u(4r) die Verschiebung der smektischen Schicht und P* = p(+r) der
Druck an den Grenzflachen sind:

P* = pcoskrexpi(wt — qx), (3.53)

(F = +asinkrexpi(wt — qz). (3.54)
Die zz-Komponente des externen Spannungstensors in Gl. 3.52 ist durch

ext

o,, = —Do (3.55)

gegeben.
Die Randbedingung, die durch Gl. 3.52 gegeben ist, fiithrt zu

p = (0¢* tan kr + Bk), (3.56)
und mithilfe der Gleichungen 3.49 und 3.50 zu
Bk
tankr = —————. 3.57
an kr T (3.57)

Diese Gleichung kann graphisch gelost werden. Die Funktionen tan o (av = kr) und

f(a) = —Bar/(o(¢*r* + a?)) (gestrichelte Linie) sind in Abb. 3.41 dargestellt.
Nimmt man B ~ 10” N/m”, ¢ ~ 0,03 N/m, r ~ §/2 ~ 500 nm und ¢ ~ 10% m~!

an, so ergibt sich Bk > o(¢* + k?). Damit ist kr ~ (n — 1/2)r (fiir ganzzahlige n),

bzw.

™

5

Mithilfe dieser Beziehung, Gl. 3.49 und GI. 3.50 erhélt man die Losung

w A \/EL ~ \/E q . (3.59)
P k2 + g2 P /14 (g0)2((2n — 1)m)—2

ke~ (2n —1) (3.58)
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Abbildung 3.42: Dispersionsrelation einer peristaltischen Undulation entlang eines smekti-
schen Films nach Gl. 3.59. a) Phasengeschwindigkeit w/q und b) Gruppengeschwindigkeit dw/dg
fiir die ersten drei Moden der Wellen. In jedem Fall tendieren die Geschwindigkeiten fiir ¢ — oo
gegen 0. Fiir ¢ ~ 10 m™! konnten Ausbreitungsgeschwindigkeiten in der Gréflenordnung von
~ 10% m/s berechnet werden. Den Berechnungen lagen folgende Werte zugrunde: B ~ 107 N/ m2,
o0 =0,028 N/m, r ~ §/2 ~ 500 nm und q ~ 10% m~1!.

Die Frequenzen der Undulationen héangen also von der Filmdicke ab. Fiir groflere
Filmdicken ergibt sich eine kleinere Geschwindigkeit.

Aus Gl. 3.59 lassen sich die Phasengeschwindigkeit w/q (Abb. 3.42a) und die
Gruppengeschwindigkeit dw/dg (Abb. 3.42b) der Undulationen entlang des Films
berechnen. In Abb. 3.42 ist jeweils die Geschwindigkeit der Moden n = 1,2,3
dargestellt. Sowohl die Phasen- als auch die Gruppengeschwindigkeiten der Moden
streben fiir ¢ — oo gegen 0. In den Experimenten zur Laserstreuung wurden die
Wellenzahlen der auftretenden Undulationen zu ¢ ~ 10° m~! abgeschiitzt. Fiir
Wellenzahlen dieser Gréflenordnung konnte eine Ausbreitungsgeschwindigkeit von
~ 10% m/s nidherungsweise berechnet werden.

Bei der vorliegenden Form von Undulationen handelt es sich um den sog. zweiten
Schall®. Dies ist gleichzusetzen mit der Ausbreitung transversaler Schwingungen,
die in smektischen Materialien, nicht aber in herkémmlichen Fliissigkeiten auf-
treten konnen. Nach DE GENNES ist die maximale Geschwindigkeit des zweiten
Schalls gegeben durch $1/B/p =~ 50 m/s [64]. Diese Geschwindigkeit verlduft nicht
in Richtung der Filmebene oder senkrecht dazu, sondern enthélt Anteile beider

Ausbreitungsrichtungen [70]:
|B .
w=4/—sinycosy. (3.60)
p

v bezeichnet hierbei den Winkel zwischen der Ausbreitungsrichtung der Schallwelle
und den smektischen Schichten. Das heifit, die maximal erreichte Geschwindigkeit

9engl.: second sound, bezeichnet die Ausbreitung von Schall in einem smektischen Fliissigkristall,
bei dem Geschwindigkeitskomponenten sowohl in Filmebene als auch senkrecht dazu
iiberlagert sind.
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Abbildung 3.43: Experimentelle Abschiitzung der Geschwindigkeit sich ausbreitender Wellen
entlang eines smektischen Films. a) smektische Blase mit einer Filmdicke von 2380 nm und einem
Radius von 5,6 mm. b) zeitliche Entwicklung des vertikalen Querschnitts (weifie Linie) in a. Li-
nie 1 wurde an den Rand angepasst, Linie 2 entspricht der Position der sich ausbreitenden dunklen
Front. ¢) zeitliche Entwicklung der Intensitit entlang der horizontalen Linie durch den Blasen-
mittelpunkt (gestrichelt, schwarz). Die Position der Intensitit, die der Hélfte der anfinglichen
Intensitét entsprach, fithrte zu Linie 2 in b).

des zweiten Schalls ist unter einem Winkel von 45° zur Filmebene zu finden. Im
oben berechneten Fall bezieht sich die Geschwindigkeit aber auf die Bewegung der
Undulationen in der Filmebene. Die Geschwindigkeit, die sich nach DE GENNES in
Ausbreitungsrichtung des zweiten Schalls ergibt (Gl. 3.60), ist eine Uberlagerung
von Wellen, die sich mit der berechneten Geschwindigkeit in Filmebene bewegen
und von Wellen senkrecht zur Filmebene. Durch die Projektion des zweiten Schalls
in die Filmebene muss die oben berechnete Geschwindigkeit um den Faktor /2
schneller sein, als %\/B /p. Somit ergibt sich in Bezug auf die Gréoflenordnung eine
gute Ubereinstimmung des berechneten Werts mit Gl. 3.60.

Der berechnete Wert fiir die Ausbreitungsgeschwindigkeit von Undulationen kann
mit experimentellen Daten verglichen werden. Wahrend des Reiflens wurde, wie
oben beschrieben, eine dunkle Front beobachtet, die dem Rand vorauseilt. Ein
Beispiel ist in Abb. 3.43 dargestellt.

Abbildung 3.43b zeigt den vertikalen Querschnitt (weifle Linie in Abb. 3.43a)
einer Blase wihrend des Reiflens. Die z-Achse wurde so gesetzt, dass der Blasen-
mittelpunkt bei z = 0 liegt. Die Zeitachse in Abb. 3.43b verlduft von links nach
rechts. Der gesamte Zeitabschnitt betragt 7 ms. Der Querschnitt verlief durch die
Mitte der Blase. Die Filmdicke der Blase betrug 2380 nm, der Radius 5,6 mm. Die
graue Linie 1 in Abb. 3.43b kennzeichnet die Position des Randes der reilenden
Blase. Diese Kurve entspricht einer Kosinusabhéngigkeit, da die Geschwindigkeit
des Randes konstant ist und die graue Kurve eine Projektion des (sich auf einer
Kugel befindlichen) Randes auf die z-Richtung darstellt. Diese Kurve wurde an den
schwarzen Rand angepasst.

Die Kurve 2 in Abb. 3.43b, welche die Position der Front markiert, wurde be-
stimmt, indem der horizontale Querschnitt I(z,t) fiir jede z-Position analysiert
wurde. Dabei wurde jeweils das Intensitétsprofil fiir jeden horizontalen Querschnitt
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von t = 0 bis zu dem Zeitpunkt, zu dem die horizontale Linie die graue Kurve ent-
lang des Randes schneidet, betrachtet. Das Profil fiir zum Beispiel den horizontalen
Querschnitt durch z = 0 (gestrichelte schwarze Linie), ist in Abb. 3.43¢ dargestellt.
Die Position der dunklen Front entsprach der Position im Querschnitt, bei der die
Intensitat auf die Halfte der anfanglichen Intensitdat abgefallen war. Im Falle des
horizontalen Querschnitts entlang der schwarzen gestrichelten Linie in Abb. 3.43b
war dies bei t & 16 ms der Fall. Durch diese Werte fiir alle z konnte wiederum eine
Kosinuskurve angepasst werden (graue Linie 2 in Abb. 3.43b).

Die dunkle Front bewegt sich im vorliegenden Fall mit etwa der doppelten Ge-
schwindigkeit wie der Rand der reilenden Blase, also mit etwa 10 m/s. Diese
Geschwindigkeit bezieht sich auf Kurve 2 in Abb. 3.43b. Tatsédchlich ist schon
deutlich vorher eine Verdunklung des Films nachweisbar. Das heifit, die gemes-
sene Geschwindigkeit stimmt in der Groflenordnung mit dem fiir diesen Fall nach
Gl. 3.59 berechneten Wert von ~ 100 m/s gut iiberein. Dabei wurden die Filmdicke
§ = 2310 nm und die Wellenzahl ¢ = 10® m~! zugrunde gelegt. Die Dichte p, die
Schichtkompressibilitdt B und die Oberflachenspannung o fiir 8CB sind Tab. A.1,
S. 107 zu entnehmen.

Diese Ubereinstimmung stiitzt die Annahme, die Lichtstreuung entsteht durch
peristaltische Undulationen des Films, die durch den stédndigen Zusammenstof3 des
Randes mit den Filmelementen initiiert werden. Fiir Filme mit mehr als 200 smek-
tischen Schichten (§ ~ 600 nm) ist die Geschwindigkeit in einem Bereich, der ex-
perimentell nachweisbar ist. Es konnte gezeigt werden, dass sich eine Uberlagerung
von peristaltischen und Kapillarwellen mit der Geschwindigkeit des zweiten Schalls
ausbreitet.

Fiir geringere Filmdicken als 600 nm geschieht die Wellenausbreitung schneller.
Die Ausbreitung von Undulationen kann als nahezu instantan angenommen wer-
den. Allerdings hat eine auf einen Film aufmodulierte Undulation im Vergleich zu
einem Film mit mehr als 200 Schichten umso weniger Einfluss auf die Transmissi-
on einer Lichtwelle. Die Amplitude der Undulationen der Welle héingt bei gleicher
relativer Kompression der Schichten von der Filmdicke ab und ist in diinnen Fil-
men geringer. Da die Intensitdt der Streuung unmittelbar mit der Amplitude zu-
sammenhéngt, ist die Verdunklung des Films weder in Transmissionsbildern noch
mittels Laserstreuung zu beobachten.

3.6 Diskussion

In diesem Kapitel wurde das Reiflen fliissiger, nicht-viskoser Filme untersucht. Die
Filmdicken lagen bei einer Gréflenordnung von einigen Mikrometern. Fiir die Un-
tersuchungen wurde hauptséachlich die fliissigkristalline Substanz 8CB verwendet,
da Filme aus diesem Material im Gleichgewicht eine einheitliche Dicke aufweisen.
Diese Tatsache erlaubte selbst wihrend des Reiflen eine beriithrungslose Messung
der Filmdicke mithilfe einer optischen Methode.
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Bei der zumeist untersuchten Blasenform entstand ein Loch im Film, welches
mit der Zeit anwuchs. In dieser Hinsicht glich dieser Prozess dem Reiflen planarer
Filme. Das Reiflen erfolgte wie im bisher etablierten Modell von LORD RAYLEIGH,
CuLick und anderen beschrieben.

Die Beziehung nach CULICK (Gl. 3.1), welche die Geschwindigkeit des Randes im
reilenden Film beschreibt, wurde von PANDIT und DAVIDSON fiir sphérische Geo-
metrien bestétigt [29]. Allerdings konnte die Filmdicke in diesen Messungen nicht
mit hoher Genauigkeit bestimmt werden, da diese in den verwendeten Seifenfilmen
nicht homogen ist. Diese Inhomogenitat duflerte sich in der Reiflgeschwindigkeit,
die auf der oberen Hemisphére schneller vonstatten ging als auf der unteren (siehe
Abbildungen in [29]). In der vorliegenden Arbeit konnte die ReiBgeschwindigkeit
in Abhéngigkeit der anfénglichen Filmdicke mithilfe einer Hochgeschwindigkeits-
kamera mit hoherer Prazision gemessen werden. Das Gesetz von CULICK konnte
prinzipiell verifiziert werden. Die Abhingigkeit der ReiBgeschwindigkeit von §—1/2
war linear. Allerdings war eine systematische Abweichung der gemessenen Werte
der Geschwindigkeit von der von Gl. 3.1 vorausgesagten Geschwindigkeit zu ver-
zeichnen. Die gemessenen Werte waren etwa 10 % zu klein.

Diese Diskrepanz zwischen experimentellen Daten fiir die Geschwindigkeit und
dem Modell konnte auch fiir Seifenfilme gefunden werden, wobei die Abweichung
hier nicht so stark ausgepréigt war.

Der Grund fiir diese Diskrepanz konnte der Ubertrag des Impulses auf die den
Film umgebende Luft sein: die Luftschichten nahe des Films bewegen sich mit.
Die fiir smektische Filme um 10 % zu geringe Randgeschwindigkeit ist gerechtfer-
tigt, wenn auf jeder Seite des Films mit einer Dicke der Gréfenordnung ~ 1 pm
eine ~ 50 pm dicke Schicht Luft mitbewegt wird. Die Dichten von Luft und der
fliissigkristallinen Substanz unterscheiden sich etwa um den Faktor 103

Die Annahme des Modells, dass es sich bei Filmen aus 8CB um Filme ver-
nachléssigbar kleiner Viskositédt handelt, ist gerechtfertigt, da selbst bei der hochsten
zeitlichen Auflosung von 120000 Bildern pro Sekunde, die mit der verwendeten Ka-
mera moglich war, eine lineare Reiflgeschwindigkeit vom Beginn des Reiflens an
beobachtet werden konnte. Im Falle viskoser Fliissigkeiten ist die Reifligeschwindig-
keit am Anfang des Reifiprozesses niedriger [33] und erreicht die Geschwindigkeit
nach CULICK erst nach einer Zeit ¢ # 0 (der Zeitpunkt ¢ = 0 wurde so gewéihlt,
dass er dem Beginn des ReiBens entspricht).

Eine weitere Annahme, die dem Modell zugrunde liegt, bezieht sich auf die Fil-
melemente, die sich nicht in der Ndhe des Randes befinden. Es wird angenommen,
dass diese Filmelemente in Ruhe verbleiben, bis sie vom Rand aufgenommen wer-
den. Es konnte gezeigt werden, dass diese Annahme nicht gerechtfertigt ist. Dazu
wurden vor dem Reiflen von Blasen (8CB) Glaspartikel auf den Film gebracht.
Es konnte eine Bewegung dieser Partikel nachgewiesen werden, bevor die Filmele-
mente, auf denen sich die Partikel befanden, vom Rand des Films aufgesammelt
wurden. Die gemessene Bewegung der Fliissigkeitselemente in Filmebene gehen mit
einer Erhohung der Filmdicke einher, die auch experimentell nachgewiesen wer-
den konnte. In einem einfachen Modell wurde die Erhéhung der Filmdicke durch
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zusdtzlichen LAPLACE-Druck, der auf die Kriitmmung am Lochrand zuriickzufiithren
ist, abgeschétzt. Die Zunahme der Filmdicke betrégt nach diesem Modell etwa
0,2 %, so dass dieser zuséitzliche Druck nicht als dominierende Ursache fiir den
Zuwachs der Filmdicke in Frage kommt. Der Schub des Randes, der auf den Film
iibertragen wird und dort fiir eine Bewegung der Filmelemente in Filmebene sorgt,
ist vermutlich eher der Grund fiir diesen Effekt.

Dieser Filmdickenzuwachs wurde auch fiir reilende Blasen aus einer Tensidlosung
beobachtet, konnte hier allerdings nicht quantitativ analysiert werden, da Seifenfil-
me zu inhomogen sind, so dass die Filmdicke wihrend des Reiflens nicht gemessen
werden kann.

Bei der Beobachtung reiflender smektischer Blasen in Transmission konnte ei-
ne Verdunklung der Blasen festgestellt werden. Es wurde vermutet, dass die Ab-
nahme der Intensitét transmittierten Lichts durch Streuung hervorgerufen wird.
Diese Annahme wurde durch die Beobachtung einer Aufhellung smektischer Bla-
sen bestérkt, die senkrecht zur Beobachtungsrichtung mit diffusem Licht beleuch-
tet wurden. Die Vermutung, dass diese Streuung auf periodische Undulationen des
Films zuriickzufiihren ist, wurde mithilfe von Laserstreuexperimenten bestérkt. Die
Beobachtung eines Laserstrahls, der jeweils eine reiffende Blase an der Vorder- und
an der Riickseite passierte und durch den Blasenmittelpunkt verlief, erlaubte eine
qualitative Analyse des Streuprozesses. Es konnte gezeigt werden, dass der La-
serstrahl unabhéngig von der Richtung (Winkel 6, Abb. 3.12, S. 30) gleichméfig
gestreut wird. Die Storung war in den beobachteten Fillen also isotrop.

Der Streuwinkel war unabhéngig von der anfinglichen Filmdicke des Blase immer
etwa gleichgrof}, es konnte keine systematische Abhéngigkeit des Streuwinkels von
der Filmdicke festgestellt werden. Diese Untersuchung ist insofern unzureichend, als
dass die Streuung durch die verwendete Methode nicht quantifiziert werden konnte.
Bei der Transmission eines Laserstrahls durch eine Blase passiert der Strahl den
Film zwei Mal und es findet Mehrfachstreuung statt.

Bei diesen periodischen Storungen kénnte es sich um Undulationen der smek-
tischen Schichten handeln. Hierbei konnte mithilfe einer FEM-Simulation gezeigt
werden, dass reine Kapillarwellen nicht zur Streuung einer ebenen Lichtwelle fiihren.
Peristaltische Undulationen hingegen rufen eine solche Streuung hervor.

In einem Modell wurde die Ausbreitung von iiberlagerten Wellen entlang eines
smektischen Films untersucht. Die Grofenordnung der Ausbreitungsgeschwindig-
keit wurde, abhéngig von der Mode, zu ~ 100 m/s bestimmt. Das heifit, peristal-
tische Wellen, die durch die kontinuierliche Kollision des Filmrandes mit (nahezu)
ruhenden Filmelementen induziert werden, eilen dem Rand voraus. Die Annahme
eines nicht-viskosen Films im Modell ist dadurch gerechtfertigt, dass die Wellen,
wéren sie stark geddmpft, sich nicht entlang des Films ausbreiten wiirden.

Reine Kapillarwellen bewegen sich mit der gleichen Geschwindigkeit wie der Rand
des Films. Das heifit, selbst wenn diese Undulationen zu einer Streuung des Lichts
fithrten, konnten sie nicht nachgewiesen werden.

Die Betrachtungen von CULICK und TAYLOR zeigten, dass wahrend des Reiflens
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diinner Filme nicht die gesamte Oberflichenenergie in kinetische Energie umge-
wandelt wird. Etwa die Hélfte wird in andere Energieformen umgewandelt. Im
Falle smektischer Filme wird ein Teil dieser Energie aufgewendet, um peristalti-
sche Wellen zu induzieren. Der Rest wird dissipiert. Dieser Vorgang verletzt den
Impulssatz nicht, da ausschliellich Bewegungen von Fliissigkeitselementen in Rich-
tung der Filmnormalen zur Anregung dieser Kompressionswellen beitragen. Die
Herausbildung peristaltischer Wellen geht also nicht mit einer Verringerung der
Randgeschwindigkeit einher.

Bestand die Blase aus einem Film mit Bereichen unterschiedlichen Filmdicken,
trat die Streuung des Lichts nur in dem Bereich auf, in dem sich der Rand des
reifenden Films befand (Vgl. Abb. 3.19). Dieses begrenzte Auftreten des Verdunk-
lungsprozesses stiitzt die Annahme, es handle sich um Lichtstreuung, hervorgeru-
fen durch die Ausbreitung peristaltischer Undulationen der smektischen Schichten.
Diese Wellen werden nicht iiber eine Filmdickenstufe hinaus transportiert, sondern
daran reflektiert.

Wiéhrend des Reiflens von Blasen aus einer Tensidlosung konnte die Abnahme
der Intensitdt von transmittiertem Licht experimentell nicht nachgewiesen werden.
In diesem Fall existiert keine Schichtstruktur im Film. Die Filmelemente reagieren,
anders als im smektischen Material, nicht elastisch auf Kompressionen, so dass
peristaltische Moden nicht existieren. In solchen Filmen gibt es nur Kapillarwellen,
die sich etwa mit der Geschwindigkeit des Randes fortbewegen und somit nicht
nachgewiesen werden koénnen.



4 Der Katenoidenkollaps

In diesem Kapitel werden Untersuchungen zum Kollaps smektischer Katenoiden
dargelegt. Katenoiden sind Flissigkeitsfilme, die zum Beispiel zwischen zwei Ringen
entstehen. Sie kollabieren, sobald der Abstand der Ringe grofier als ein kritischer
Abstand ist. In diesem Fall sind Katenoiden instabil.

Die Filmdicke smektischer Katenoiden im Gleichgewicht ist an allen Punkten des
Films gleich grofs. Die anfingliche Filmdicke der Katenoiden konnte wie im vorigen
Kapitel bestimmt werden, was eine Untersuchung des Einflusses der Filmtrdagheit
auf die Dynamik wihrend des Kollabierens erlaubte. Zusdtzlich sind smektische frei
stehende Filme selbst bei einem dufleren Luftdruck von 0,1py (po...Normaldruck)
stabil. Dadurch konnte die Rolle des umgebenden Mediums, im Ezperiment immer
Luft, analysiert werden. Die Trdgheit des Films und der Luft spiegeln sich in der
Kollapsgeschuindigkeit, aber auch in der Form der Katenoide wdihrend des Kollap-
ses wider.

4.1 Grundlagen

Minimalflache und Stabilitat

Eine Katenoide (auch Kettenlinie oder Kettenkurve) ist eine mathematische Kur-
ve, die zum Beispiel den Durchhang einer an ihren Enden aufgehéngten Kette
unter Einfluss der Schwerkraft beschreibt. Durch Rotation einer solchen Kurve um
eine Achse, die parallel zu den Aufhdngepunkten im oberen Beispiel verlauft, ent-
steht eine Flache, die der Minimalflache eines zwischen zwei Ringen aufgespannten
Films entspricht (Abb. 4.1). Diese Minimalflache wird im folgenden als Katenoide
bezeichnet.

Zum Spannen einer Katenoide werden zum Beispiel zwei zylindrische oder kreis-
formige Rahmen mit einer Fliissigkeit benetzt, anschlieend in Kontakt gebracht

Abbildung 4.1: Schematische Darstel-
; lung einer Katenoide. Eine solche Mi-
nimalfliche ist stabil, so lange der Ab-

y: D stand D der beiden Rahmen kleiner ist als

X Diitisech ~ 1,325 R, wobei R fiir den Ra-

dius der Rahmen steht. ry bezeichnet den
Minimalradius.
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Abbildung 4.2: Stabiler und instabiler Zweig des Minimalradius’ und der Fliche des Films
in Abhéngigkeit vom Abstand der Ringe, die eine Katenoide aufspannen. rg bezeichnet den Mi-
nimalradius. Im rechten Bild ist die Oberfliche des Films A iiber dem Abstand der Rahmen
aufgetragen.

und wieder voneinander separiert. Die Energie, die zum Spannen des Films aufge-
bracht werden muss, ergibt sich aus dem Produkt der Oberflichenspannung und
der Oberflache:

D/2
Eor = 20/2% r(z)ds = 4ro / r(2)\/1+ (r(2))* dz, (4.1)
—D/2 e g

wobei die Bogenlédnge ds definiert ist durch ds = v/dz? 4+ dr?. Der Faktor 2 ergibt
sich aus der Tatsache, dass bei einem Fliissigkeitsfilm zwei Grenzflichen existieren.
Da die Verringerung der Oberfliche die Verringerung der Energie bedeutet, ten-
diert das System dazu, eine minimale Oberfliche bei gegebenen Randbedingun-
gen auszubilden. Das heifit, Katenoiden im Gleichgewicht stellen mathematische
Losungen des Minimalwertproblems dar. Mit der EULER-LAGRANGE-Gleichung

_Op

©— (2] r'(z) = konstant (4.2)

kann die Minimalfliche berechnet werden. Hierbei sind ¢ der Integrand in Gl. 4.1
und r(z) der Abstand des Films von der Rotationsachse (z-Achse) in Abhéngigkeit
von z. Man findet als Losungsschar:

r(2) = /22 + 42 = 1o cosh <ﬁ> . (4.3)

To

Es handelt sich um eine Wendepunktbifurkation mit einen stabilen und einem in-
stabilen Zweig (Abb. 4.2a). Es lassen sich fiir Abstédnde der Ringe D, die einen
kritischen Wert nicht iibersteigen, also immer zwei Minimalradien r( finden, fiir die
die Gleichung erfiillt ist. Der Minimalradius r( ergibt sich durch die Randbedingung



4.1 Grundlagen 73

R = 1y cosh(D/(2rp)). Im Experiment ist es praktisch unmoglich, eine Katenoide
mit einem ry, welches zum instabilen Zweig gehort, zu erzeugen.

Fiir Abstande D, die iiber dem kritischen Wert Dy iisen =~ 1,325 R liegen, lassen
sich keine Losungen von rg fiir Gl. 4.3 finden. In diesem Fall kann die Kriimmung,
und damit der LAPLACE-Druck, nicht mehr an jeder Stelle des Films Null sein, was
zum Kollabieren der Katenoide fiihrt. Dieses Kollabieren entspricht dem Pfeil in
Abb. 4.2b.

Nach dem Kollabieren befindet sich der Film wieder im Gleichgewicht [71]. Die
Ringe spannen nun jeweils einen planaren Film auf. Der Energiegewinn beim Kolla-
bieren einer Katenoide bei D > Diitisen 1dsst sich abschéitzen, indem die Oberfliche
der Katenoide fiir D < Digitisen mit der des Endzustandes vergleicht. Die Flédche
des Films fiir D < Dygitisen 18sst sich wie folgt berechnen:

Apnfang = 2/27rr(z) ds

D/2
= 47 / r(z)\/1+ (r(2))dz
~D/2
D/2
2 Z
= A4x ro cosh® | — | dz
To
~D/2
4 D/2
= {—m“gcosh3 <i>}
8 D ritisc
= —7r2cosh® ltisch (4.4)
3 27”0

A kann mithilfe der Beziehung Dy,iisen = 1,325 R ausgerechnet werden.

Die Fldche nach dem Kollabieren entspricht der Kreisfliche mit dem Radius der
Ringe. Der Faktor 4 ist darauf zuriickzufiihren, dass jeder der beiden Ringe nach
dem Kollaps einen planaren Film aufspannt, wobei beide Filme wiederum zwei
Grenzflichen aufweisen:

Apng = 47 R? (4.5)

Es stellt sich heraus, dass gegeniiber der anfinglichen Oberflichenenergie nach
dem Kollaps etwa 80 % der Energie verbleiben:

~ 0,793. (4.6)
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Abbildung 4.3: Hauptkriimmungslini- %\P(f(o 2.0.2)
en eines rotationssymmetrischen Films. o
Die blaue Linie représentiert die Funkti- \ *

on (Gl 4.3), die die Filmgeometrie durch
Rotation um die z-Achse erzeugt. Die \
Hauptkriimmungslinien (rote Linien) ste-
hen senkrecht aufeinander.

N\

Berechnung der Kriimmung

Die mittlere Kriimmung einer Katenoide ist im stabilen Gleichgewichtszustand an
jeder Stelle des Films gleich Null. x; und ks kompensieren sich gerade. Fiir D >
Digitisen gilt dies nicht. Es ergibt sich ein LAPLACE-Druck verschieden von Null, der
sich in der Beschleunigung der Fliissigkeitselemente in Richtung 7 senkrecht zur
Filmebene &duflert:

a= —J (/‘Ql -+ lig) . (47)

0 steht hierbei fiir die Dicke des Films.

Eine Katenoide ist rotationssymmetrisch beziiglich der z-Achse in Abb. 4.3. Zur
Berechnung des LAPLACE-Druckes ist die Kenntnis der Kriimmungen der Haupt-
kriimmungslinien (rote Kurven in Abb. 4.3) an allen Punkten P entlang der erzeu-
genden blauen Kurve notwendig.

Die Kriimmung  ist die Summe der beiden Kriimmungen x; und k3. k1 und ko
sind hierbei die Kriimmungen der Hauptkriimmungslinien 1 und 2 am Punkt P. Im
Falle rotationssymmetrischer Filme kann die Kriimmung nach [72] wie

P ) N— (48)
( 1+<r'<z>>2)
und
Ko = ! (4.9)

r(z)\/1+ (T’(Z))2

berechnet werden.

4.2 Bisherige Literatur

Der Kollaps von Katenoiden aus Seifenfilmen wurde von CRYER und STEEN beob-
achtet [73]. Es wurden Bilder mehrerer Katenoiden zu verschiedenen Zeitpunkten
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des Kollapses aufgenommen. Aufgrund der hohem Reproduzierbarkeit konnten Bil-
derserien erzeugt werden, die den Kollaps solcher Katenoiden veranschaulichen.

Der Kollaps wurde in mehrere Abschnitte unterteilt: ,,necking*, ,, pinching*, ,,brea-
king* und , relaxing®. Bis zum Zeitpunkt des , breaking® blieb die axiale Symmetrie
erhalten. Fiir die Beschreibung des Kollapses wurde ein Modell entwickelt, welches
die Oberflachenenergien verschiedener statischer und axialsymmetrischer Zustédnde
miteinander vergleicht und so der Kollaps-Trajektorie folgt.

Ein Ansatz fiir die theoretische Beschreibung des Katenoidenkollapses wurde von
SETHIAN und CHOPP geliefert [74]. Die Autoren benutzten hierfiir das Konzept
von Hyperflichen, die auf der mittleren Kriimmung an jedem Ort basieren. Diese
Technik ist bekannt als ,,level set approach®“ und fiihrte nur fiir das Anfangsstadium
des Kollapses zu einem zufriedenstellenden Ergebnis.

In einer nachfolgenden, und dieses Thema betreffend wichtigsten Arbeit von
CHEN und STEEN versuchten die Autoren, den Kollaps einer Katenoide mit einem
dynamischen Ansatz zu erkldren [71]. Die Autoren schlugen Zeitskalen vor, welche
beziiglich der Beitrdge Viskositat und Tragheit von sowohl Luft als auch Filmma-
terial fiir den Kollaps zugrunde gelegt werden kénnen (Tab. 4.1, Abb. 4.4). Der
Kollaps wird fiir den Fall simuliert, dass die Filmdicke relativ klein (1 pm) ist und
damit die Trdagheit der Luft diesen Prozess dominiert. Die Stromung der Luft im
Inneren der Katenoide wurde als wirbelfrei angenommen, so dass die BERNOULLI-
Gleichung Giiltigkeit besitzt. Die Filmoberfliche wurde diskretisiert. Nun wurden in
alternierender Reihenfolge die Beschleunigung ¢(7, t) als Aquivalent zur Kriimmung
(Potential) und die Geschwindigkeit ¥(Z, t)

[g] N { —§ (k1 + ro) } (4.10)

[

Zeitskalen Wert [s]

Triigheit der Luft /220 17 % 1073 bei py
5,2 x 1074 bei p/10

Triigheit des Films /&m0 75 % 10~

Viskositit der Luft '“LijtR 2,5 x 107°
Viskositat des Films “FiTlm‘s 1,1 x 1076

Tabelle 4.1: Zeitskalen der verschiedenen Beitrége beim Kollaps von Katenoiden. Die
Werte fiir die Zeitskalen wurden fiir § = 1000 nm berechnet. Die Werte der einzelnen
Beitréige fiir § € [0 nm, 6000 nm] sind in Abb. 4.4 dargestellt. Weiterhin wurden folgende
Werte fiir Berechnungen zugrunde gelegt: prug = 1,2 kg/mg7 R=4x102m, o =
0,028 N/m, ppiim = 996 kg/m?, puru = 1,8 x 1075 kg/m's, ppim = 3 X 1073 kg/ms.
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Abbildung 4.4: Zeitskalen der ver-
schiedenen Beitréige beim Kollaps von Ka- F 1,51
tenoiden in Abhéngigkeit von der Film- =
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der Luft, orange - Viskositit des Films.

berechnet. Die anféngliche Instabilitdt (¢ = 0) der Katenoide wurde erzeugt, indem
zu einer stabilen Losung fiir D < Diygigisen (siehe Abschnitt 4.1) eine kleine Stérung
addiert wurde:

r(z) = ro cosh (r%) +A (cosh (T—ZO) - :—Osinh (%)) . (4.11)

Dieser Ansatz fiihrte, wie von CRYER und STEEN [73] im Experiment beobachtet,
withrend des Kollapses zum Abschniiren (Pinch-Off) der Fliissigkeitsbriicke an zwei
z-Positionen. Im Bereich zwischen diesen beiden z-Positionen befand sich Luft im
Inneren des Films. An den Stellen, an denen der schlauchartige Film abschniirte,
riss er dann. Unmittelbar nach diesem Abriss bestand das System aus zwei von
den Ringen aufgespannten, (noch) gekriimmten Filmen, und es verblieb eine frei
schwebende, mit Luft gefiillte Blase, die Satelliten-Blase genannt wurde, in der
Mitte.

CAILLIER befasste sich in seiner Diplomarbeit in einem kurzen Abschnitt mit dem
Kollaps von Katenoiden aus Seifenfilmen [75]. Er untersuchte die Abhéngigkeit der
Hauptkriimmungen bei z = 0 von der Zeit. Die Ergebnisse sind in Ubereinstimmung
mit den Arbeiten von CRYER und CHEN [73,71].

4.3 Experimentelle Methoden

Versuchsaufbau

Abbildung 4.5 zeigt eine schematische Darstellung des Versuchsaufbaus. Der Film
wurde mit parallelem, monochromatischem Licht beleuchtet. In entgegengesetzter
Richtung von der Katenoide befand sich ein Fernfeldmikroskop, das ein vergrofiertes
Bild auf die CCD-Matrix einer schnellen Kamera (hier 30000 Bilder pro Sekun-
de) projizierte. Die Belichtungszeit der Kamera war fiir jedes Bild in jedem Falle
1/120000 s.

Die Katenoide wurde zwischen zwei kreisformigen Aluminiumrahmen mit einem
Radius von 4 mm aufgespannt. Dazu wurde der Rand eines Rahmens mit 8CB be-
netzt und anschlieBend beide Rahmen miteinander in Kontakt gebracht (der untere,
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Abbildung 4.5: Versuchsaufbau zur Untersuchung kollabierender Katenoiden. Der Film wurde
mit parallelem, monochromatischem Licht beleuchtet. In entgegengesetzter Richtung von der
Katenoide befand sich ein Fernfeldmikroskop, das ein vergroflertes Bild auf die CCD-Matrix einer
schnellen Kamera (bis 30000 Bilder pro Sekunde) projizierte. Fiir Beobachtungen des Kollapses
bei niedrigem Luftdruck befand sich die Katenoide in einer Plexiglas-Box, die mit Hilfe einer
Vakuumpumpe evakuiert werden konnte.

an einem Lineartisch befestigte Rahmen wurde mittels einer Mikrometerschraube
bewegt). Dann wurde der Abstand beider Rahmen langsam vergrofiert. Hierbei galt
tendenziell: je schneller der Abstand der Rahmen vergroflert wurde, desto geringer
war die Dicke des Films, sobald sich ein wohldefinierter Film mit zwei Menisken
ausgebildet hat.

Fiir die Beobachtung des Kollapses wurden die Ringe auf einen Abstand D <
Diitisen gebracht. Dann wurden sie voneinander separiert, so dass der kritische
Abstand iiberschritten wurde. Dies geschah so langsam, dass die Bewegung der
Ringe und die damit einhergehende Bewegung des Films keinen Einfluss auf den
Kollapsprozess hatten.

Die Messungen wurden sowohl bei Normaldruck py als auch bei niedrigerem
Druck p = 0,1py durchgefiihrt. Dies erlaubte eine Untersuchung des Einflusses
der Luft auf den Kollaps. Zu diesem Zweck wurde die Katenoide in einer transpa-
renten Plexiglas-Box platziert, die mithilfe einer Vakuumpumpe evakuiert werden
konnte. In diesem Fall fand die Benetzung der Rahmen vor der Evakuierung statt
und die Separation der Rahmen erfolgte durch einen Lineartisch, der mit einem
Schrittmotor angetrieben wurde.

Als Filmmaterial wurde der Fliissigkristall 8CB verwendet. Die Messungen wur-
den bei Raumtemperatur (23°C) durchgefiihrt, so dass sich die Substanz in der
smektischen A-Phase befand (Anhang A).

Bestimmung der Filmdicke

Die Bestimmung der Filmdicke erfolgte wie in Abschnitt 3.3, Bestimmung der Film-
dicke von Blasen, beschrieben. Katenoiden erzeugen allerdings in monochromati-
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Abbildung 4.6: Transmissionsbild ei-
ner Katenoide in monochromatischem
Licht. Die geschlossenen Kurven gleicher
Helligkeiten sind Kurven gleicher Neigung
zur Beobachtungsrichtung. Die Filmdicke
wurde zu 4330 nm bestimmt.

schem, parallelem Licht keine ringférmigen Interferenzmuster, sondern solche wie
in Abb. 4.6 dargestellt. Die Interferenzmaxima und -minima verlaufen entlang ge-
schlossener Kurven gleicher Neigung des Films zur Beobachtungsrichtung. Ein sol-
ches Bild erlaubt die Bestimmung der Filmdicke, hier 4330 nm, durch Vergleich
mit einem berechneten Bild, wie in Abschnitt 3.3, Bestimmung der Filmdicke von
Blasen, beschrieben.

Ein solches Transmissionsbild wurde entweder vor dem Kollaps mit Hilfe einer
Digitalkamera aufgenommen (Abb. 4.5) oder alternativ befand sich wéhrend des
Kollapses ein monochromatischer Filter im Strahlengang, so dass die Filmdicke
wéhrend dieses Prozesses beobachtet werden konnte.

4.4 Ergebnisse

Dynamik des Kollapses

Der Kollaps beginnt, sobald der kritische Abstand der beiden Ringe iiberschritten
wird. Die zeitliche Entwicklung eines solchen Kollaps ist in Abb. 4.8 dargestellt.
Die Zeitachse lauft von oben nach unten, die Zeitangaben beziehen sich auf die
Differenz zum jeweils ersten Bild in einer Spalte. Die Spalten zeigen den Kollaps
von Filmen mit verschiedenen Dicken (v.l.n.r.: 210 nm, 800 nm und 4330 nm).

Der Kollaps, wie zum Beispiel von CRYER und STEEN beschrieben, konnte re-
produziert werden (Abb. 4.8, linke Spalte). Der minimale Radius rq verringerte sich
mit der Zeit und die Fliissigkeitselemente am Minimalradius bewegten sich mit der
grofften Geschwindigkeit. Wahrend dieser Inwértsbewegung des Films existierten
zwei Positionen z, —z # 0, die einen minimalen Radius ro aufwiesen (Abb. 4.7).
In diesem spéten Stadium bewegten sich die Fliissigkeitselemente an diesen z-
Positionen mit der grofiten Geschwindigkeit. Die Luft zwischen diesen beiden Po-
sitionen im Inneren des Films wurde teilweise eingeschlossen und nach dem Reiflen
entstand eine mit Luft gefiillte Satelliten-Blase bei z ~ 0. Dieses Szenarium wird
im Folgenden als Szenarium I bezeichnet. Der Prozess ist vollstdndig spiegelsym-
metrisch beziiglich der x-y-Ebene.

Dieses Szenarium liefl sich allerdings nur fiir Filmdicken 6 < 1 pm finden. Im
Falle von Filmdicken 6 > 1 pm bildete sich ein Filament anstelle der Satelliten-
Blase aus (Abb. 4.8, rechte Spalte). Das heifit, die Luft im Inneren der Katenoide
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Abbildung 4.7: Schematische Darstel-
lung der z-Position des Minimalradius’ rq
in Abhéngigkeit von der Zeit. Der Ab-
schniirprozess geschah im Falle diinner Fil-
7eit me an zwei z-Positionen, so dass sich eine
Satelliten-Blase ausbildete.

konnte wihrend des Kollapses vollstéandig entweichen. Es gab keine ausgezeichneten
z-Positionen, an denen das Abschniiren stattfand (Szenarium II). Dennoch war
die Geschwindigkeit der Fliissigkeitselemente am Minimalradius, &hnlich wie beim
Szenarium I, nur bis zu einem Minimalradius von > 0,25 R am grofiten. Dies wird
durch die weiflen Pfeile in Abb. 4.8 dargestellt.

In einem Filmdickenbereich § ~ 1 pm existierten auch Szenarien, die ein Gemisch
aus den beiden oben beschriebenen darstellen (Abb. 4.8, mittlere Spalte). Obwohl
ein Abschniirprozess nicht erkennbar war, bildete sich eine, wenn im Vergleich zu
Szenarium I auch kleine Satelliten-Blase aus (Szenarium III).

Die verschiedenen Szenarien bildeten sich fiir Minimalradien rq < 0,25 R heraus.
Fiir Minimalradien rq > 0,25 R war die Form der Katenoide fiir alle Filmdicken
gleich.

Das Vorhandensein verschiedener Erscheinungsformen legte eine Unterteilung des
Kollapses in drei Stadien nahe. Im ersten, frihen Stadium konnte die Form des Ran-
des der Katenoide insbesondere fiir ro > 0,25 R im Querschnitt unabhingig von der
anfinglichen Filmdicke immer mit der gleichen Funktion r(z) beschrieben werden'.
Das zweite, mittlere Stadium umfasste den Abschnitt, in dem die Erscheinungsform
stark von der Filmdicke (und dem &ufleren Luftdruck, siehe spéter) abhing: Bildung
eines Filaments oder einer Satelliten-Blase. Im dritten, spdten Stadium entstanden
aus dem geschlossenen Fliissigkeitsvolumen mehrere kleinere Volumina. In Szenari-
um I oder II trennte sich die Satelliten-Blase an den zwei Stellen ab, an denen das
Abschniiren vonstatten ging. Handelte es sich um Szenarium III, riss das Filament
an wenigstens einer Stelle. Unabhéngig vom Szenarium verblieben immer zwei Fil-
me, die am Ende des Kollapses als planare Filme iiber den Ringen aufgespannt
waren.

Bezeichnet man denjenigen Abschnitt, in dem eine zeitliche Anderung von g
messbar ist, als Kollaps, so fand der Kollaps in jedem Falle in wenigen Millisekunden

1 Auch die spiter in Betracht gezogene Anderung des duBeren Luftdrucks hatte keinen Einfluss
auf die Form der Katenoide bei rg = 0,25 R.
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Abbildung 4.8: Zeitserie, die den Kollaps dreier Katenoiden mit unterschiedlichen Filmdicken
(v.ln.r.: 210 nm, 800 nm und 4330 nm) zeigt. Die Zeitachse lduft jeweils von oben nach unten.
Es befand sich kein monochromatischer Filter im Strahlengang. Abhéngig von der Schichtdi-
cke trat ein charakteristisches Szenarium auf. Mit wachsender Schichtdicke nahm die Geschwin-
digkeit der Filmelemente am Minimalradius wiahrend des Kollapses ab. In den Videosequenzen
CatenoidCollapse-210nm.gif, CatenoidCollapse-580nm.gif und CatenoidCollapse-4330nm.gif auf
der CD ist der Kollaps der von Katenoiden mit vergleichbaren Filmdicken zu sehen.
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Abbildung 4.9: Abhingigkeit des Minimalradius’ rg von der Zeit. a) Verlauf des Minimalradi-
us’ und des Abstands der Ringe D exemplarisch fiir eine kollabierende Katenoide wahrend eines
Beobachtungszeitraums von ~ 50 ms. Im Anfangsstadium des Kollapses ist keine Anderung des
Minimalradius’ messbar. Die Anderung von D blieb withrend des gesamten Vorgangs unmessbar
klein. b) Abhéngigkeit von ro von der Zeit wihrend des Kollapses von vier Katenoiden mit unter-
schiedlichen Filmdicken. Die Beobachtungsdauer betrug etwa 3 ms. Der Zeitpunkt ¢ = 0 wurde so
gewiihlt, dass 79/ R = 0,35. Die Abnahme der Kollapsgeschwindigkeit mit zunehmender Filmdicke
ist deutlich erkennbar.
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Abbildung 4.10: Geschwindigkeit
151 (Kollapsrate) des Minimalradius 7o
10 1 wéihrend der Inwértsbewegung beim

Kollaps in Abhéngigkeit von der Zeit.
5 ] Die hier dargestellten Werte entsprechen
der zeitlichen Ableitung einer Kurve,
die an die gemessenen Werte des Mi-
nimalradius’ rg in Abb. 4.9a angepasst
wurde.
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Neben den Erscheinungsformen des Kollapses unterschied sich dieser Prozess fiir
verschiedene Filmdicken auch durch die Geschwindigkeit des Kollapses. Zur Unter-
suchung dieses Sachverhaltes wurde die Abhéngigkeit des Minimalradius ry von der
Zeit bei 1o =~ 0,3 R untersucht. Abbildung 4.9b zeigt die zeitliche Entwicklung von
ro in diesem Bereich fiir Katenoiden mit vier verschiedenen Filmdicken. Es zeigte
sich, dass der Parameter Filmdicke einen Einfluss auf die Kollapsgeschwindigkeit
hat. Je grofler die Filmdicke, desto grofler die Trégheit. Bei gleich bleibender Kraft
dF' = praplace dA auf ein Fliissigkeitselement der Flache dA verringerte sich die
Kollapsgeschwindigkeit.

Fiir die quantitative Ananlyse der Geschwindigkeit kann die Kollapsrate v/R =
R7!|dry/dt| bei 79/ R = 0,3 eingefiihrt werden. Die Kollapsrate entspricht dem Be-
trag des Anstiegs der roten Gerade in Abb. 4.9b. Die Abhéngigkeit der Kollapsrate
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Abbildung 4.11: Kollapsrate v/ R, aufgetragen iiber der Filmdicke der Katenoide. Die Erschei-
nungsform der Katenoide (Form der Symbole) hing stark von der Filmdicke und dem &ufleren
Luftdruck p ab. Mit abnehmender Filmdicke nahm die Kollapsrate zu; um so stérker, je gerin-
ger der duflere Luftdruck war. Bei einem Luftdruck p = 0,1pg (po...Normaldruck) lie sich eine
Abhéingigkeit der Kollapsrate v/R finden, die wie v/R ~ §~™ von der Filmdicke abhingt. Die
gestrichelte Linie représentiert die in den Simulationen (siehe unten) berechneten Kollapsraten.

von der Filmdicke bei Normaldruck wird in Abb. 4.11 durch die gefiillten Symbole
reprasentiert. Die Form der Symbole spiegelt die Erscheinungsform (Szenarium)
wahrend des Kollapses wider.

Die Kollapsrate nahm mit abnehmender Filmdicke zu. Sie betrug zwischen 0,04
und 0,06 ms™!. Fiir Filmdicken von mehr als 1 pm (Szenarium IIT) war allerdings ein
deutlich geringerer Anstieg von v/ R mit abnehmender Filmdicke zu verzeichnen, als
im Bereich § < 1 pm (Szenarium I). Fiir 6 < 1 pm konnten Kollapsraten zwischen
0,06 ms~* und 0,14 ms~! gefunden werden. Des weiteren wurde festgestellt, dass
die Kollapsrate sich nicht wie v/R ~ §~" zur Filmdicke verhielt.

Handelte es sich um Filmdicken von mehr als 1 pm, so war wéahrend des Kol-
lapses ein Bereich bei z &~ 0 zu finden, in dem der Film das transmittierte Licht
streute. Solche Bereiche sind in Abb. 4.8 durch schwarze Pfeile gekennzeichnet. Es
konnte sich um Inselbildungen auf dem Film handeln, also um die Auflésung der
smektischen Schichten und die Anlagerung iiberschiissigen Filmmaterials auf der
Filmoberfliche. Eine genauere Charakterisierung der Ursache fiir die Streuung ist
noch offen.
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Abbildung 4.12: Zeitliche Entwicklung des horizontalen Querschnitts einer Katenoide (weife,
gestrichelte Linie) wihrend des Kollapses. Im Strahlengang befand sich ein monochromatischer
Filter (A = 535 nm).

Einfluss der Luft

Mit dem in Abschnitt 4.3 beschriebenen Versuchsaufbau war es auch moglich, den
Katenoidenkollaps bei einem Luftdruck von p = 0,1 pg (po...Normaldruck) zu unter-
suchen. Das heifit, die Trégheit der Luft (die Viskositédt ist vernachlissigbar klein,
Tab. 4.1) kann als Parameter separat beeinflusst werden.

Im Vergleich mit Untersuchungen bei Normaldruck zeigte sich, dass die Erschei-
nungsform der Katenoide wahrend des Kollapses stark vom Luftdruck abhing.
Wiéhrend bei Normaldruck die untere Grenze der Filmdicke, bei der noch Sze-
narium IIT auftrat, bei etwa 1500 nm lag, so lag diese Grenze bei einem Zehntel des
Normaldrucks bei etwa 800 nm. Szenarium [ tritt in diesem Fall nicht mehr auf.

Weiterhin unterscheidet sich die Kollapsrate bei o/ R = 0,3 bei niedrigem Druck
deutlich von der bei Normaldruck. Insbesondere fiir Filmdicken § < 3 pm zeigte sich
eine Zunahme der Kollapsrate, die um so stédrker ausgeprigt war, je diinner der Film
war. Fiir diinne Filme (§ — 0) konnte kein oberer Grenzwert fiir die Kollapsrate
gefunden werden. Fiir 6 > 3 pm unterscheiden sich die Werte der Kollapsrate
fiir beide Driicke nicht. Wie auch bei Normaldruck strebt die Kollapsrate fiir den
Grenzfall fiir groe § gegen 0. Bei p = 0,1 po hing die Kollapsrate v/ R wie v/R ~ § 2
von der Filmdicke ab. Die durchgehende schwarze Linie in Abb. 4.11 entspricht
hierbei einer Kurve durch die Messwerte, bei der n = 1/2 angenommen wurde.

Die Filmdicke wdhrend des Kollapses

Die Filmdicke konnte wihrend des Kollapses beobachtet werden, wenn sich ein
monochromatischer Filter (A = 535 nm, Abb. 4.5) im Strahlengang der Beleuchtung
befand. Die Interferenzmuster, welche die Filmdicke charakterisieren, blieben bis
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Abbildung 4.13: Die gestrichelte Kur-
ve (Idealform) kann zu jedem Zeitpunkt
durch GIl. 4.11 beschrieben werden. Im
Experiment stellte sich heraus, dass ei-
ne Abweichung von der Idealform auftritt
(durchgezogene Linie).

kurz vor dem Ende des zweiten Stadiums sichtbar.

Abbildung 4.12a zeigt den zeitlichen Verlauf des horizontalen Querschnitts, der
durch die weile Linie in Abb. 4.12b gekennzeichnet ist. Die Filmdicke betrug
2470 nm, die Erscheinungsform ist die als Szenarium III beschriebene. Der Zeit-
punkt ¢ = 0 wurde willkiirlich so gew&hlt, dass keine Inwartsbewegung der Film-
elemente am Minimalradius nachweisbar war.

Eine Bewegung der Interferenzringe proportional zur Kollapsrate war deutlich
erkennbar. Das bedeutet, das Verhiltnis der Position der Interferenzordnungen
zur Position des Minimalradius, und damit der Einfallswinkel des transmittierten
Lichts, bleibt erhalten. Daraus lasst sich schlieffen, dass die Filmdicke wihrend des
Kollapses bis zu einem spéten Stadium (hier etwa bis ro/R =~ 0,18) konstant ist.
Dieser Tatbestand war fiir verschiedene Filmdicken und Szenarien zutreffend. Die
Erhaltung der Filmdicke wahrend des Reiflens war nur im Falle von Katenoiden
aus Fliissigkristallen nachweisbar.

Da die Oberflache des Films beim Kollaps abnimmt, bedeutet ein Gleichbleiben
der Filmdicke, dass die Filmelemente, die sich nicht in der Mittelebene senkrecht
zur Rotationsachse der Katenoide befinden, sich nicht senkrecht zum Film bewegen
konnen (Trajektorie in Abb. 4.14). Die Verringerung der Oberfliche geht also, alter-
nativ zur Anderung der Filmdicke, mit dem Abfluss des Materials in den Meniskus
einher.

Simulationen des Kollapses ohne Einfluss der Luft

Im Experiment konnte gezeigt werden, dass eine Katenoide wahrend des Kollabie-
rens von der Idealform? abweicht. Es bildeten sich verschiedene Szenarien heraus,
in denen sich die Form der Katenoide im Endstadium des Kollabierens unterschied.
Zum Beispiel die Ausbildung einer Satelliten-Blase wurde sowohl von zahlreichen
Autoren (z.B. CRYER und STEEN [73]) dokumentiert. Als Ursache fiir die Ausbil-
dung einer Satelliten-Blase wurde die Luft angefiihrt, die aufgrund hoher Kollaps-
geschwindigkeiten (also fiir diinne Filme) nicht vollstdndig aus dem Inneren der
Katenoide entweichen konnte. Im Gegensatz dazu konnte die Abweichung von der

2Mit Idealform wird hier die Form bezeichnet, die durch Gl. 4.11 beschrieben werden kann
(gestrichelte Linie in Abb. 4.13).
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Abbildung 4.14: a) Schematische Darstellung eines diskretisierten Films einer Katenoide.
b) der LAPLACE-Druck wirkt immer senkrecht auf ein Fliissigkeitselement. Andererseits gilt die
Erhaltung der Filmdicke, so dass die Bewegung eines Fliissigkeitselements nicht ausschliellich
parallel zur Filmnormale stattfindet.

Idealform auch im Falle von smektischen Katenoiden mit einer Filmdicke von mehr
als 1 pm experimentell fiir den Fall belegt werden, dass der dufere Luftdruck ein
Zehntel des Normaldrucks betrug.

Ein smektischer Film reagiert in die Richtung senkrecht zur Filmebene eher elas-
tisch als fliissig auf eine Krafteinwirkung. Das heifit, die Filmdicke verdndert sich
nicht durch eine kleine Anderung des hydrostatischen® Drucks, es bilden sich bis
kurz vor dem Abschniiren keine Inseln. Das aufgrund der Minimierung der Ober-
fldche iiberschiissige Material muss also in den Meniskus abtransportiert werden.
Dadurch liegt die Annahme nahe, dass die Form durch die Erhaltung der Filmdicke
wdhrend des Kollapses beeinflusst wird.

Es wurden Simulationen durchgefiihrt, um diesen Sachverhalt zu priifen. Dazu
wurde in einem Matlab-Programm?* eine Katenoide mit einer diskretisierten Ober-
flache erzeugt (Abb. 4.14). Das heifit, der modellierte Film bestand aus Partikeln,
die miteinander gekoppelt waren. Die Filmdicke wurde als gleichbleibend angenom-
men. Der Abstand D (Abb. 4.1, S. 71) lag bei < Dyyitisen- Die Instabilitdt wurde
erzeugt, indem zur stabilen Losung ein Beitrag geméfl Gl. 4.11 hinzuaddiert wurde.

Die Masse m = pAd eines Partikels entsprach der eines von vier Partikeln einge-
schlossenen Filmelements. Hierbei stehen A fiir die Oberfliche des Elements und
0 fiir die Filmdicke. Die treibende Kraft, die zu einer Beschleunigung der Partikel
fithrte, ergab sich aus dem LAPLACE-Druck und lief§ sich mit der Gleichung

F = 20'(/‘4}1 + ng)A. (412)

berechnen. Fiir die Bestimmung der Kriimmung wurde durch die Partikel in der x-z-

3Druckgradienten innerhalb des Film werden immer schneller ausgeglichen, als der Film sich
bewegt, so dass der Druck als hydrostatisch angenommen werden kann.
4Das Programm CatenoidCollapse.m und die dazugehorigen Module sind auf der CD zu finden.
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Abbildung 4.15: Vergleich der berech-
neten und der gemessenen Form einer Ka-
tenoide wihrend des Kollapses. Es handelt
sich hierbei um die gleiche Katenoide wie
in Abb. 4.12. Die Filmdicke war 2470 nm.
Die rote Linie ergibt sich aus der Simula-
tion. Das Verhéltnis ro/R betrigt ~ 0,17.

Ebene (entspricht der blauen Linie in Abb. 4.3) ein Polynom 12. Grades angepasst.
Diese Funktion konnte benutzt werden, um mit Gl. 4.8 und Gl. 4.9 k an jedem
Punkt des Films zu berechnen.

Wihrend der Simulation wurden abwechselnd die Beschleunigung eines Fliissig-
keitselements und die Anderung der Position withrend einer Zeitspanne At eines
jeden Partikels bestimmt. Es handelte sich um ein System gekoppelter Massepunk-
te, die sich geméafl dem NEWTON’schen Gesetz F' = ma bewegen. Die Kraft wirkte
immer in Richtung der Normalen zum Film.

Zusétzlich wurde eine Bedingung eingefiihrt, die eine konstante Filmdicke wéahrend
des Kollapses gewéhrleistete. Diese Annahme sorgte dafiir, dass die Fliissigkeits-
elemente, die sich nicht am Minimalradius befinden, sich nicht senkrecht zum Film
bewegen konnten. Ein Teil der Kraft aus dem LAPLACE-Druck musste dazu auf-
gewendet werden, benachbarte Teilchen in lateraler Richtung (zum Meniskus) zu
beschleunigen. Dadurch ergab sich die Bewegung entlang einer Trajektorie, wie
sie in Abb. 4.14 schematisch dargestellt ist. Dem Kollapsprozess wurde in diesen
Berechnungen die Erhaltung des Impulses zugrunde gelegt.

Die Trégheit (und Viskositéit) der Umgebung ist gegeniiber der Filmtréigheit
vernachlassigbar klein und wurde daher bei diesen Rechnungen nicht in Betracht
gezogen.

Typische Werte wihrend der Simulationen waren A = 0,01 mm?, At = 0,05 ms
und R = 4 mm. Der Abstand der ringférmigen Aufhéangungen betrug D < 1,325 R,
so dass eine kleine Abweichung der Form nach Innen gemafl Gl. 4.11 zum Kollaps
der Katenoide fiihrte.

Es konnte gezeigt werden, dass allein die Annahme von der Erhaltung der Film-
dicke ausreicht, um eine Abweichung von der Idealform hervorzurufen. Wurde
die Simulation durchgefiihrt, ohne dass die Bedingung der konstanten Filmdicke
beriicksichtigt wurde, so entsprach die Form der Katenoide bei ry/R ~ 0,17 nahe-
zu der Idealform, eine Abweichung war nicht nachweisbar.

Generell wurde die Form der Katenoide in diesen Rechnungen erst bei rq/R <
0,25 beeinflusst. Es ist davon auszugehen, dass sich dieser Effekt im Experiment
nicht in der Dynamik des Kollapses bei 7o/ R = 0,3 (Abb. 4.11) widerspiegelt.

Die Kollapsrate bei ro/R = 0,3, die durch die Simulationen bestimmt wurde,
wird durch die Strich-Punkt-Linie in Abb. 4.11 représentiert. Diese Kurve héngt

wie ~ 0~%/2 von der anfinglichen Filmdicke ab, was die Werte der Kollapsraten,
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die fiir den Fall p = 0,1 pg (po...Normaldruck) gemessen wurden, gut beschreibt.

4.5 Diskussion

Bisherige Untersuchungen, zum Beispiel von STEEN et al., beschréinkten sich auf die
Untersuchung des Kollapses von Katenoiden aus Seifenfilmen mit Grofenordnungen
von R im Bereich von bis zu einigen Zentimetern, so dass die das System umgebende
Luft einen wesentlichen Einfluss auf die Dynamik besafl. Die Erscheinungsformen
(Abschniirprozess, Satelliten-Blase), die in z.B. [73] beschrieben wurden, konnten
in der vorliegenden Arbeit gut reproduziert werden.

Von CHEN und STEEN wurde gezeigt, dass die Dynamik wesentlich von den
Parametern Filmtrigheit und Lufttragheit abhingt [71]. Die Tridgheit der Luft
ist unabhéngig von der Filmdicke bei gleichen &ufleren Luftdriicken konstant. Die
Beitrdage der Viskositédten sind vernachlissigbar klein. Dies spiegelt sich in den
Zeitskalen in Tab. 4.1 wider. So bestimmt bei einem Ringradius von R = 4 mm die
Trigheit der Luft den Prozess, wenn die Filmdicke § < 4 pm ist.

Die Tragheit der Filmdicke beeinflusst nach CHEN und STEEN [71] die Dyna-
mik des Films. Dieser Einfluss ist umso stirker, desto dicker der Film ist. Dieser
Zusammenhang konnte in den Experimenten mit smektischen Katenoiden, deren
Filmdicke mithilfe einer optischen Methode gemessen werden konnte, bestétigt wer-
den.

Unabhéngig von der Trégheit der Luft (proportional zum Luftdruck) nahm die
Kollapsrate mit steigender Filmdicke ab. Es zeigte sich ein asymptotisches Verhal-
ten der Kollapsraten fiir ansteigende Filmdicken. Im anderen Grenzfall (§ — 0)
hing der Grenzwert stark vom &dufleren Luftdruck, und damit von der Tragheit
der Luft ab. Bei Normaldruck konnte fiir Filmdicke eine bestimmte Kollapsrate
(v/R ~ 0,14 ms™!) nicht iiberschritten werden. In Experimenten bei einem Zehntel
des Normaldrucks zeigte sich, dass die Kollapsrate im Grenzfall 6 — 0 deutlich
hoher war, verglichen mit den Messungen bei Normaldruck.

Weiterhin zeigte sich, dass die d&ueren Parameter (Filmdicke, Luftdruck) neben
der Dynamik die Erscheinungsform wéahrend des Kollapses beeinflussen. Im Falle
dominanter Tragheit der Luft bildete sich eine Satelliten-Blase aus.

Bei einer geringeren Kollapsrate mit ansteigender Filmdicke konnte die Luft im
Inneren der Katenoide entweichen. Die Bewegung des Gases im Inneren der Kate-
noide zeichnete sich durch eine geringere Geschwindigkeit aus, es bildete sich ein
Filament.

Durch die Evakuierung der Plexiglas-Box, in der sich die Katenoide befand, konn-
te der Einfluss des d&ufleren Luftdrucks auf die Erscheinungsform separat untersucht
werden. Ist der &uflere Luftdruck geringer, muss weniger Gas entweichen. Dadurch
konnte im Falle p = 0,1 py auch fiir diinne Filme keine Satelliten-Blase wéhrend des
Kollapses nachgewiesen werden. Es wurde schon bei Filmdicken ab 1 pm das Sze-
narium III (Filament) beobachtet. Dieser Effekt war umso stdrker, desto weniger
Gas sich im Inneren der Katenoide befand.
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Kollabierte eine Katenoide, die aus einer fliissigkristallinen Substanz bestand,
so blieb die Filmdicke wahrend des Kollapses konstant. In Simulationen des Ka-
tenoidenkollapses, bei denen die Tragheit der Luft vernachléssigt wurde, duflerte
sich diese Nebenbedingung in einer Abweichung von der Idealform der Katenoi-
de fiir Verhéltnisse von ro/R < 0,25. Das heifit, die Luft, die nicht schnell genug
aus dem Inneren der Katenoide entweichen kann, ist nicht die einzige Ursache fiir
eine Abweichung der Katenoide von der Idealform wihrend des Kollapses. Die Er-
haltung der Filmdicke wahrend des Kollapses verstiarkt den Effekt der erhohten
Geschwindigkeit der Filmelemente bei z # 0 (Pfeil in Abb. 4.13).

Prinzipiell konnte keine Abweichung der Katenoide von der Normalform sowohl
experimentell, als auch in Simulationen bis zu einem Verhéltnis r9/R =~ 0,25 fest-
gestellt werden.
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In diesem Kapitel sollen einfiihrende Untersuchungen zum Schwingungsverhalten
von Seifenblasen dargelegt werden. Es handelte sich um Blasen aus kommerziell
erhdltlicher Seifenlosung. Als umgebendes Medium diente Luft, die Seifenblasen
schwebten auf einer Schicht Butangas. Fine Blase wurde zur Schwingung angeregt,
wenn entweder zwei Blasen fusionierten oder eine von zwei zusammenhdngenden
Blasen platzte.

Fiir die Analyse des Schwingverhaltens wurde angenommen, dass die Form der
Blase zu jedem Zeitpunkt als eine Linearkombination von Kugelflichenfunktionen
dargestellt werden kann. Es sollte untersucht werden, wie sich die Amplituden der
Moden zeitlich entwickeln und ob sich die Schwingungen der Moden gegenseitig
beeinflussen.

In diesem Kapitel werden ausschlieflich experimentelle Ergebnisse vorgestellt.
Nach diesen Untersuchungen bestehen weiterhin offene Fragen, die es in weiter-
fiihrenden Ezperimenten zu untersuchen gilt. Aus diesem Grund wird auf eine
ausfiihrliche Interpretation der bisher vorhandenen Ergebnisse verzichtet.

5.1 Klassifizierung des Systems

Bei dem untersuchten System handelt es sich um Tensidfilme, die geschlossen sind
(Seifenblasen). Sowohl im Inneren als auch auflerhalb einer solchen Blase befindet
sich Luft. In der vorliegenden Arbeit werden ausschliellich frei schwebende Blasen
betrachtet. Schwingungen von Blasen, die sich auf einer Kapillare befanden, wurden
nicht untersucht.

Neben Seifenblasen existieren weitere Systeme, die vom physikalischen Stand-
punkt &hnlich sind, aber dennoch unterschieden werden miissen. So gibt es Gasbla-
sen in einer Fliissigkeit, Fliissigkeitstropfen in einem Gas und Fliissigkeitstropfen
in einer Fliissigkeit.

Bei Gasblasen in einer Fliissigkeit handelt es sich um Gasvolumina, deren Masse
im Vergleich zum umgebenden Medium vernachléssigbar klein ist. Bei der Schwin-
gung einer solchen Gasblase stromt die Fliissigkeit bei einer Verformung der Blase
um diese herum. Es existiert, wie auch bei den nachfolgenden Geometrien, nur eine
Grenzflache, die zur Dynamik von Schwingungen beitrégt.

Die dazu inverse Geometrie ist ein Fliissigkeitstropfen in einem Gas, zum Beispiel
ein Wassertropfen in Luft. Fiir nicht allzu kleine Tropfen, bei denen die Bond-Zahl
einen kritischen, systemspezifischen Wert nicht unterschreitet, ist die Tréagheit des
Tropfens wesentlich, das umgebende Gas kann vernachléssigt werden.
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Abbildung 5.1: Schema zur Veran-
schaulichung der gewéhlten Kugelkoordi-
naten. Die Achse der Rotationssymmetrie
entspricht der z-Achse.

Ein Beispiel fiir den letzten, oben erwéhnten Fall eines Fliissigkeitstropfens in
einer Fliissigkeit ist ein Oltropfen in Wasser. Hier sind die Dichten der beiden
Medien in der gleichen Groflenordnung. Demnach spiegelt sich die Tréagheit beider
Medien in der Dynamik solcher Tropfen wider. Auf eine genauere Spezifizierung der
drei zuletzt genannten Systeme soll verzichtet werden, da sie in den nachfolgenden
Betrachtungen keine Rolle spielen.

Im hier behandelten Spezialfall der Seifenblasen kénnen die Dicken der erzeug-
ten Tensidfilme zu weniger als 1 Mikrometer abgeschétzt werden. Das heifit, die
Masse des Films gegeniiber der Masse des umgebenden Mediums, also Luft, ist
vernachlassigbar klein. Die Dynamik der Schwingungen einer Seifenblase wird also
durch die umgebende Luft bestimmt.

Der Film einer Seifenblase wird durch zwei Grenzflichen von den benachbar-
ten Medien abgetrennt. Prinzipiell ist also der Einfluss des Oberflichenspannung
doppelt so grofl auf die Dynamik wie in den drei weiteren erwéhnten Féllen.

5.2 Kugelflachenfunktionen

Hier wird speziell die Form schwingender Blasen untersucht. Der Seifenfilm grenzt
das Innere vom dufleren Gas ab. Die Trégheit des Films ist vernachléssigbar klein.
Die Schwingung einer Seifenblase wird verursacht durch eine Auslenkung aus dem
Gleichgewicht. Befindet sich eine Blase im Gleichgewicht, ist sie eine perfekte Kugel.
Ein Luftstrom kann eine Verédnderung dieser Form hervorrufen, wonach die Blase
zu schwingen beginnt, um ihre Gleichgewichtsform wiederzuerlangen.

Bei einer Blasenschwingung dndert sich die Form der Blase mit der Zeit. Diese
Formen konnen zu jeder Zeit mithilfe von Kugelflichenfunktionen beschrieben wer-
den. Dazu wird Form der Blase in Kugelkoordinaten dargestellt. Eine Darstellung
der hier verwendeten Kugelkoordinaten ist in Abb. 5.1 veranschaulicht.

Kugelflichenfunktionen zur Beschreibung von Objekten vom topologischen Ge-
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4. Mode

Abbildung 5.2: Darstellung einzelner Moden bei der Entwicklung nach Kugelflichenfunktio-
nen. Im Bild links oben liefert ausschliefllich die nullte Mode zur Reihenentwicklung (Gl. 5.1) einen
Beitrag. Eine Anderung der Amplitude dieser Mode entspricht einer Anderung des Blasenradius’.
Die anderen Bilder stellen eine der Schwingungsmoden mit n = 1,...,5 und m = 0 dar. Hierbei
ist jeweils ein Beitrag der entsprechenden Mode zu einer Blase mit einem Durchschnittsradius
dargestellt. Ein Beitrag der ersten Mode duflert sich in einer Verschiebung der Blase (im Beispiel
nach oben).

nus' 0 dienen. Ausgehend von der Kugelform beschreiben die Glieder einer Reihe
die Abweichung von der Kugelform. Jedes einzelne Glied steht hierbei fiir eine Mode
der stehende Welle, die die Randbedingung R(0,9,t) = R(2w,9,t) erfiillt (Abb. 5.2).
Durch Uberlagerung von unendlich vielen Gliedern der Reihe

R(edt) = > Apn Y (0, 9) cos (wmut) _e 7" (5.1)
) n ) ) N— p—
m=0 n=0 Schwingung Démpfung

kann jede beliebige Form beschrieben werden?, auch mit gréferen Abweichungen
von der Rotationssymmetrie [76]. Hier ist die zeitliche Entwicklung der einzelnen
Moden Gegenstand der Untersuchungen.

'Unter dem Genus (Geschlecht) einer kompakten Fliche versteht man in der Topologie die
Anzahl der Locher der Fliche. Das Geschlecht einer Fldche ist definiert als die maximale
Anzahl von moglichen Schnitten, so dass die Flidche nach allen gemachten Schnitten immer
noch zusammenhéngend ist. Die Kugeloberfliche hat das Geschlecht 0, da sie keine Locher
hat, bzw. jeder Schnitt sie in zwei nicht zusammenhéngende Abschnitte teilt. Der Torus hat
das Geschlecht 1.

2Einzige Beschrinkung ist, dass der Funktionswert R(p,9,t) zu einem Satz von Argumenten ¢,
eindeutig sein muss.



92 5 Blasenschwingungen

Eine Anderung der nullten Mode bedeutet eine Anderung des Volumens. Bei ei-
nem Fliissigkeitstropfen in einer Fliissigkeit oder in einem Gas ist dies aufgrund der
Inkompressibilitdat des Tropfens ausgeschlossen. Im Falle einer Gasblase in Gas oder
in einer Fliissigkeit hingegen kann diese Volumenschwingung prinzipiell auftreten.

Ein Beitrag der ersten Mode steht fiir eine lineare Verschiebung des Objekts. Dies
geht mit einer Verschiebung des Volumenschwerpunkts einher. Diese Verschiebung
ist in Abb. 5.2 dargestellt, hier ist die Blase nach oben verschoben.

Im Rahmen der Untersuchungen wurden Bildsequenzen mithilfe einer schnellen
Kamera (1000 bzw. 2000 Bilder pro Sekunde) aufgenommen. Das heift, fiir die Aus-
wertung liegen Bilderserien vor, welche die Form der Blase zu aufeinanderfolgenden
Zeitpunkten widerspiegeln. Hierbei war die Achse der Rotationssymmetrie der un-
tersuchten Filme immer nahezu senkrecht zur Beobachtungsrichtung. Es wurde da-
her immer angenommen, dass die Blase zu jedem Zeitpunkt rotationssymmetrisch
war. In diesem idealisierten Fall (die Form gehort zur Symmetriegruppe Do) exis-
tiert keine Abhéngigkeit der Form vom Winkel ¢, es gilt m = 0. In Abb. 5.1 ist
die z-Achse gleichzeitig die Symmetrieachse. Damit ergibt sich eine vereinfachte
Beschreibung der Geometrie zu jedem Zeitpunkt:

R(p) =) AV (p), (5.2)
n=0
wobei Y,?(¢) durch die Relation

1 2n+1 1 d"

_ 2o —1)" 5.3
Vor 2 27nl d(cosp)? (cosp = 1) (5:3)

Y ()
beschrieben wird.
Die Amplituden der einzelnen Moden aus einer gegebenen Funktion R(p) lassen
sich mithilfe der FOURIER-Transformation berechnen:

A, =2m /07r R(p) Ya(p) sin(y) de. (5.4)

5.3 Bisherige Literatur

Die Schwingung eines Tropfens oder eine Blase wurde von LAMB beschrieben [77].
In dieser Arbeit ist ein Modell dargelegt, in dem die Schwingung in die einzelnen
Moden zerlegt und fiir jede Mode die Frequenz ermittelt wurde. Dieses Modell
gilt fiir alle oben beschriebenen Félle, unabhéngig davon, ob sich eine Gasblase
oder ein Fliissigkeitstropfen in Gas oder Fliissigkeit befindet. Alle Fluide werden
in diesem Modell als inkomressibel angenommen. Die Frequenzen w,, der einzelnen
Schwingungen in Abhéngigkeit von der Mode n lassen sich danach durch

_ n(n+1)(n—-1)(n+2)o
= \/ (CESVETTIrE >
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Abbildung 5.3: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Untersuchung von Bla-
senschwingungen. Die Blasen befanden sich in einem mit Butangas teilweise gefiillten Plexiglas-
kasten. Die Beobachtung der Schwingungen erfolgte mit einer Hochgeschwindigkeitskamera. Die
Pfeile veranschaulichen die diffuse Beleuchtung, welche in Beobachtungsrichtung gesehen von der
Seite mit weilem Licht erfolgte.

berechnen. R entspricht dabei dem Durchschnittsradius, o der Oberfléichenspannung,
p der Dichte des Mediums im Inneren des Systems und p’ der Dichte des umgeben-
den Mediums.

Fiir einen fliissigen Tropfen in zum Beispiel Luft ist die Dichte der Luft ver-
nachléssigbar gegeniiber der Dichte der Fliissigkeit. Dann vereinfacht sich Gl. 5.5
zu

wn:\/n(n—lp)};;z—irma' (5.6)

Diese Beziehung wurde auch von LANDAU und LIFSHITZ in [78] dokumentiert.

Fiir den Fall schwingender Blasen sind die Dichten innerhalb und auflerhalb der
Blase gleich. Weiterhin muss die Oberflaichenspannung mit dem Faktor 2 multi-
pliziert werden, da der Film zwei Grenzflaichen aufweist. Gleichung 5.5 wird also
zu

_ n(n+1)(n—1)(n+2)20
“n = \/ (2n + 1)phR3 ‘ (5.7)

5.4 Experimentelle Methoden

Versuchsaufbau

Abbildung 5.3 zeigt eine schematische Darstellung des Versuchsaufbaus, mit dem
die Schwingungen von Seifenblasen untersucht wurden. Die Blasen wurden aus kom-
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Abbildung 5.4: Berechnete Farbe des an einem Film reflektierten Lichts in Abhéngigkeit von
der Filmdicke § in nm. Fiir Filmdicken von mehr als 1 Mikrometer gehen die farbigen Reflexe in
Grau iiber. Sehr diinne Filme reflektieren weifles Licht nicht oder kaum, sie erscheinen schwarz.

merziell erhéltlicher Seifenlosung (Pustefiz, Dr. Rolf Hein GmbH & Co. KG) herge-
stellt. Die Oberflichenspannung wurde mittels DU-NoUY-Ringmethode bestimmt
und betrug 0,0336 N/m. Fiir die Untersuchung wurden Seifenblasen mit typischen
Durchmessern von 3 bis 6 cm in einen Plexiglaskasten (210 mm x 210 mm x 180 mm)
gebracht. Dort schwebten im Idealfall mehrere Blasen auf einer Schicht Butangas
(pB =~ 2,25 prug). Kam es zufillig zur Beriihrung zweier Blasen, bildete sich eine
PLATEAU-Grenze?.

Die Schwingung der Blasen wurde auf zwei verschiedene Arten initiiert. Entwe-
der riss die PLATEAU-Flache, das heifit aus beiden Blase entstand eine. Oder eine
Blase riss jenseits der PLATEAU-Grenze. Die Filmelemente, die zur reilenden Blase
gehorten, werden teilweise vom Rand des Films aufgesammelt. Es bleibt die intakte
Blase iibrig, die nicht rund ist und sich damit nicht im Gleichgewicht befindet.

Die Schwingungen wurden mit einer Hochgeschwindigkeitskamera ( Photron, Ul-
tima APX) aufgezeichnet. Die Aufnahmerate betrug hier in jedem Fall 1000 Bilder
pro Sekunde.

Die Blasen wurden seitlich mit moglichst diffusem, weilem Licht beleuchtet. Da-
zu wurden die Seitenwénde des Plexiglaskastens mit weiflem Papier beklebt. Dieses
Papier wurde mit Ol bestrichen, so dass von auen kommendes Licht mit hoher Ef-
fizienz ins Innere des Plexiglaskasten gelangen konnte. Die Beleuchtung der weiflen
Flachen erfolgte mithilfe mehrerer Kaltlichtquellen (Schott, KL 2500 LCM). Der
Hintergrund in Beobachtungsrichtung wurde mit schwarzem Papier verkleidet, so
dass die das weifle Licht streuenden Blasen moglichst kontrastreich aufgenommen
werden konnten.

Im oben beschriebenen Aufbau wurde zusitzlich ein Spiegel (45° zur Beobach-
tungsrichtung gekippt) eingesetzt, der es erlaubte, die Blase aus zwei Richtungen zu
beobachten. Somit war es moglich zu priifen, ob die Rotationssymmetrie wiahrend
der Schwingung tatséchlich erhalten blieb.

Die Filmdicken der Blasen konnten durch die Beobachtung in Reflexion ab-
geschétzt werden. Dazu wurden Reflexe weiflen Lichts von mehr als 60 Blasen mit
einer Digitalkamera im Farbmodus aufgenommen. Diese Reflexe waren ausnahms-
los farbig oder schwarz. Zum Vergleich ist die Farbe der Reflexe in Abhéngigkeit
von der Filmdicke in Abb. 5.4 dargestellt. Fiir Filmdicken 6 von weniger als 30 nm

3Die PLATEAU-Grenze ist der Teil des Films, der zu beiden Blasen gehort. Dabei bildet sich
diese Grenze so aus, dass der Kontaktwinkel zu den Filmen der zwei sich beriihrenden Blasen
120° betragt.
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erscheinen die Reflexe schwarz. Ist die Filmdicke gréfer als 30 nm, sind die Refle-
xe farbig und gehen fiir 6 > 1 pm in grau iiber. Farbige Reflexe lassen also auf
Filmdicken von weniger als 1 Mikrometer schlieflen.

FEine exakte Messung der Filmdicken war nicht moglich, da die Filmdicke einer
Seifenblase nicht an jedem Punkt gleich grof ist und sich zeitlich schnell &ndert. Aus
diesem Grund wurde die Filmdicke in diesen exemplarischen Versuchen lediglich
abgeschétzt.

Die Form der hier untersuchten Blasen im Gleichgewicht kann mithilfe der Bond-
Zahl untersucht werden. Die Bond-Zahl beschreibt das Verhéltnis von Oberfla-
chenkriften (aus Oberflichenspannung) zu Volumenkriften, im vorliegenden Fall
zur Gravitation. Sie ist, wie in Abschnitt 3.1, Figenschaften sphdrischer Filme,
beschrieben, fiir den vorliegenden Fall definiert durch Gl. 3.9, S. 19. Fiir typische
Blasenradien in der Grofenordnung von 5 cm und Filmdicken von ~ 1 pm ergibt
sich eine Bond-Zahl von ~ 4 x 1073 < 1. Daraus ergibt sich, dass die untersuchten
Blasen als perfekt rund angenommen werden kénnen.

Auswertung der digitalen Bilder

Die Auswertung der digitalen Bilderserien geschah mithilfe des IDL-Programms
KFF v3.0.pro . Die zum Programm gehorigen Module sind auf der mitgelieferten
CD im Ordner KFF zu finden. Mit diesem Programm wurde jedes Bild eingelesen.
Dann wurde jeweils die Kante digital erfasst und die Symmetrieachse bestimmt.
Die Funktion R(y) wurde, ausgehend vom Volumenschwerpunkt der Blase, fiir
600 Argumente ¢ ermittelt. Im Anschluss wurden die Amplituden der einzelnen
Moden nach GIl. 5.4 berechnet. Dabei wurden nur die ersten 16 Glieder der Reihe
in Betracht gezogen. Fiir die Verwendung der Gleichungen im Programm war es
notig, diese in eine diskrete Form zu bringen. Die umgeformten Gleichungen sind
im Anhang B zu finden.

5.5 Ergebnisse

Schwingung der Blasen

Abbildung 5.5 zeigt eine schwingende Seifenblase zu verschiedenen Zeitpunkten.
Die Anregung der Schwingung erfolgte durch die Fusion zweier Blasen zu einer.
Das heif}t, es bildete sich eine PLATEAU-Grenze, die dann riss. Die beiden Blasen
wiesen vor der Fusion einen Radius von 23 mm bzw. 21 mm auf. Nachdem die
Schwingung der fusionierten Blase abgeddmpft war, betrug der Durchschnittsradi-
us* dieser Blase 28 mm.

4Als Durchschnittsradius wird der Radius bezeichnet, den die Blase nach dem Abklingen der
Schwingung aufweist. Dieser entspricht dem Beitrag der nullten Mode zur Reihenentwicklung
in Gl. 5.2.
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Abbildung 5.5: Bilderserie einer schwingenden Seifenblase. Im Bild links oben ist die Aus-
gangssituation zu sehen. Zwei Blasen beriihren sich und bilden eine PLATEAU-Grenze. Nach der
Fusion beider Blasen betrug der Durchschnittsradius der fusionierten Blase 28 mm. In diesem
Fall wurde auf die zweite Beobachtungsrichtung mittels Spiegel verzichtet. Im Video BubbleOs-
cillation. gif auf der CD ist die Schwingung einer dhnlichen Blase zu sehen.

Die in Abb. 5.5 dargestellte Blase eignete sich nicht zur Auswertung, da die
Symmetrieachse nicht senkrecht zur Beobachtungsrichtung ausgerichtet war. Es
wurden die Schwingungen von insgesamt neun Blasen beobachtet, bei denen diese
Bedingung nahezu erfiillt war.

In Experimenten, in denen ein um 45° zur Beobachtungsrichtung gekippter Spie-
gel zum Einsatz kam, konnten Blasen aus zwei Richtungen gleichzeitig beobachtet
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Beobachtungsrichtung
senkrecht

Abbildung 5.6: Schwingende Seifen-
blase mit einem Durchschnittsradius von
etwa 47 mm, aus zwei Richtungen beob-
achtet. Die direkte Beobachtung ist im un-
teren Teil zu sehen. Der obere Teil ent-
spricht dem Bild im 45° gekippten Spiegel,
also der Abbildung senkrecht zur direk-
ten Beobachtungsrichtung. Im oberen Bild
ist zu erkennen, dass die Rotationssymme-
o trie der Blase erhalten blieb. Die Annahme
direkte ' m = 0 (keine Abhéngigkeit bzgl. ) ist also
Beobachtung gerechtfertigt.

-

werden. Dadurch konnte die Annahme von der Erhaltung der Rotationssymmetrie
wahrend der Schwingung bestétigt werden. Eine Momentaufnahme einschliellich
des Spiegelbildes (senkrechte Beobachtungsrichtung) ist in Abb. 5.6 dargestellt.
Damit besitzt die Annahme m = 0 (keine Abhéngigkeit bzgl. 9) Giiltigkeit.

Zerlegung der Schwingung in Moden

Die Entwicklung der Schwingungen nach Kugelflachenfunktionen ergab, dass je-
de einzelne Mode ein Schwingverhalten aufweist. Die Abhéngigkeiten der Moden
n = 0,...,3 einer Blase mit einem Durchschnittsradius von 26 mm sind in Abb. 5.7
dargestellt. Die nullte Mode zeigte hier kein Schwingverhalten. Bei den neun un-
tersuchten Blasen traten allerdings auch Félle auf, in denen eine Schwingung mit
einer sehr kleinen Amplitude, verglichen mit den Moden n > 0, nachweisbar war.

Die zeitliche Abhéingigkeit der Amplitude A(t) der hoheren Moden (n = 1,...)
kann im Falle einer gedampften Schwingung als

A(t) = Ag sin (Bt + C) e P! (5.8)

mit den Konstanten Ay, B, C und D dargestellt werden. Das heifit, die Amplitu-
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Abbildung 5.7: Zeitliche Entwicklung der Amplitude der Moden n = 0,...,3 einer schwingenden
Blase mit einem Durchschnittsradius von 26 mm. Die nullte Mode zeigt kein Schwingverhalten.
Die Schwingung der Amplitude héherer Moden ist geddmpft. Die rote Kurve stellt eine gedampfte
Schwingung geméifl Gl. 5.8 dar, die an die Messwerte angepasst wurde.

denschwingung erfolgt, aufler fiir die nullte Mode, um den Nullpunkt. Es konnte
allerdings nur die gemessene Kurve der zweiten Mode gut mithilfe dieser Funktion
angepasst werden, was in Abb. 5.7 durch die rote Kurve représentiert wird.

Bei Moden n # 2 traten Schwebungen der Oszillationen auf, die lokalen Hoch-
und Tiefpunkte der Werte lagen nicht auf einer einhiillenden Kurve Ay e P*. Dieser
Umstand fithrt zu dem Schluss, dass die Schwingungen der Moden nicht vollsténdig
entkoppelt sind. In erster Ndherung hédngen die Amplituden der ersten und dritten
Mode direkt voneinander ab. Insbesondere die Uberlagerung beider Moden ergibt
eine Kurve, die sehr gut durch GIl. 5.8 angepasst werden kann. Allerdings ist auch
eine Kopplung zweier beliebiger Moden prinzipiell méglich. Erste Untersuchungen
mittels FOURIER-Analyse bestérken diese Annahme. Hier sind fiir jede Mode meh-
rere Peaks bei verschiedenen Schwingungsfrequenzen zu finden. Die Schwingungen
aller Moden beinhalten im untersuchten Fall Frequenzanteile der zweiten Mode.
Eine quantitative Analyse dieser Kopplungen steht aber noch aus.

Die Ursache fiir eine Kopplung konnte die Bedingung V' & konstant sein. Die
Untersuchung dieses Aspekts bleibt an dieser Stelle offen.

Die Frequenzen der Schwingungen und deren Verhiltnisse

Jede Mode oszillierte mit einer Schwingungsdauer 7 in der Gréflenordnung von eini-
gen 10 ms. Fiir n > 2 ein und derselben Blase stieg die Frequenz w = 77! fiir hohere
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Abbildung 5.8: a) Frequenzverhéltnisse wy,1/w, der Moden fiir n > 2. Die Kreuze entspre-
chen den nach GI. 5.7 berechneten Werten, die schwarzen Quadrate sind gemessene Verhéltnisse
fiir sechs der analysierten Blasen. Nur fiir diese Blasen konnte die Frequenzen der Moden n > 2
mit einer Genauigkeit bestimmt werden, die eine Auswertung der Frequenzverhéltnisse zulésst.
b) Abhéngigkeit der Frequenz w vom Durchschnittsradius der Blase. Es ergab sich eine gute
Ubereinstimmung der gemessenen Werte mit denen vom Modell (rote Kurve) von LAMB voraus-
gesagten Frequenzen im Bereich von 14 — 47 mm.

Moden an. Die Verhéltnisse der Frequenzen w1 /w, fiir n > 2 sind in Abb. 5.8a
zu sehen. Die schwarzen Quadrate kennzeichnen hierbei die Verhéltnisse fiir sechs
der analysierten Blasen. Die roten Kreuze wurden nach GI. 5.6 berechnet. Die Zu-
nahme der Schwingungsfrequenz mit der Mode in den vorliegenden Experimenten
stimmte qualitativ mit dem von LAMB erarbeiteten Modell iiberein.

Ein weiterer Aspekt, dem im Rahmen der Untersuchungen Interesse galt, ist
die Abhéngigkeit der Frequenzen vom durchschnittlichen Radius der schwingenden
Blase. Fiir diese Untersuchungen wurde die Schwingungsfrequenz w der jeweils zwei-
ten Mode der untersuchten Blasen iiber dem Radius aufgetragen. Die gemessenen
Werte sind in Abb. 5.8b dargestellt. Es stellte sich heraus, dass die Abhéngigkeit
w(R) im Bereich von 14 mm < R < 47 mm gut mit dem von LAMB vorgeschlagenen
Modell (rote Kurve in Abb. 5.8b) iibereinstimmte.

Die Dampfung der zweiten Mode

Die Schwingungen waren, unabhéngig von der Mode n, geddmpft. Eine Dampfungs-
konstante konnte aber nicht in jedem Fall ermittelt werden, da die Schwingungen
einiger Moden nicht durch GIl. 5.8 angepasst werden konnten. Fiir die zweite Mo-
de war dies immer moglich, so dass die Abhéngigkeit der Dédmpfung der zweiten
Mode vom Durchschnittsradius aufgetragen werden kann. Diese Abhéngigkeit ist
in Abb. 5.9 zu sehen.

Es zeigte sich eine lineare Abhéngigkeit der Dampfung vom Radius. Die ge-
messenen Werte (schwarze Quadrate) wurden im Diagramm durch eine lineare
Funktion angepasst (rote Linie). Dabei ist zu beachten, dass die Bestimmung der
Déampfung fiir Blasenradien von weniger als 14 mm noch offen ist. Die Abhéngigkeit
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der Dampfung fiir kleinere Blasenradien wird vermutlich nicht dem linearen Ver-
lauf folgen, da die Trégheit des Films fiir kleinere Blasenradien immer mehr an
Bedeutung gewinnt.

5.6 Diskussion

Wie schon in der Einleitung dieses Kapitels erwdhnt, handelt es sich bei den dar-
gestellten Ergebnissen um einfithrende Experimente zum Thema Blasenschwingun-
gen.

Es konnte gezeigt werden, dass die Schwingungen von Seifenblasen nach den
Moden von Kugelflachenfunktionen zerlegt werden konnen. Fiir n > 0 weisen die
Amplituden der Moden ein Schwingverhalten auf, sobald die Blase zu oszillieren
beginnt.

Diese beobachteten Schwingungen sind gedampft. Die gemessenen Werte der Am-
plituden der einzelnen Moden konnten, bis auf jeweils die zweite Mode, nicht durch
Gl. 5.8 angepasst werden, da die lokalen Extrempunkte der Amplituden nicht auf
der Einhiillenden Aye P! lagen. Eine Kopplung der einzelnen Moden ist in jedem
Falle anzunehmen. Die Ursache fiir die Kopplung und inwieweit sich die verschie-
denen Moden gegenseitig beeinflussen, bleibt an dieser Stelle offen.

Die gemessenen Frequenzen fiir die Schwingung der zweiten Mode verschiedener
Blasen stimmen gut mit den Werten iiberein, die mithilfe des von LAMB vorge-
schlagenen Modells berechneten wurden. Diese Tatsache stiitzt die Annahme, die
Dynamik von Schwingungen von Blasen mit Durchschnittsradien von einigen Zen-
timetern wird hauptséchlich durch die Tragheit der Luft innerhalb und auflerhalb
der Blasen bestimmt. Der Film selbst, der als Grenze zwischen beiden Gasvolumina
dient, hat keinen Einfluss auf die Dynamik.

Damit ergibt sich auch, dass die gemessenen Verhéltnisse der Frequenzen wy, 1 /w;,
mit den berechneten Werten nach LAMB (Gl. 5.7) fiir Moden n > 1 iibereinstimmen.

Die Untersuchung der Frequenzen fiir kleinere Blasenradien als 14 mm ist noch
offen. Die Schwingung einer Blase im Grenzfall R — 0 sollte der Schwingung eines
Tropfens entsprechen, da in diesem Fall die Tragheit des Films dominiert. Somit
besitzt in diesem Regime Gl. 5.6 Giiltigkeit, wobei p der Dichte der Seifenlésung
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entspricht.
Wie anfangs erwéhnt, sind noch weiterfithrende Untersuchungen fiir ein tiefgrei-
fenderes Verstdndnis der Schwingung von Seifenblasen notwendig.






6 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde die Dynamik dreier Systeme mithilfe einer Hoch-
geschwindigkeitskamera untersucht:

e das Reiflen diinner fliissiger Filme,
e der Kollaps von Katenoiden und

e die Schwingung von Blasen.

Wiéhrend der Untersuchungen zum Reiflen diinner Filme wurde vorwiegend mit
der fliissigkristallinen Substanz 8CB gearbeitet. Hierbei war es aufgrund der Aus-
bildung der homogenen Filmdicke an jedem Punkt des Films und der daraus resul-
tierenden Interferenzmuster der verwendeten Blasengeometrien moglich, die Film-
dicke selbst wihrend des Reiflens zu beobachten. Typische Filmdicken smektischer
Blasen waren ~ 1 pm.

Es zeigte sich, dass das in Abschnitt 3.1, Modell zum Reiffen von Filmen, beschrie-
bene Modell Giiltigkeit besitzt. Insbesondere konnte Gl. 3.1 (S. 16) nach CULICK
verifiziert werden, wenn auch die gemessenen Geschwindigkeiten fiir alle Filmdi-
cken etwa 10 % zu niedrig gegeniiber den berechneten Werten waren. Aufnahmen
mit der groftmoglichen Aufnahmegeschwindigkeit von 10° Bildern pro Sekunde
bestétigten die im Modell zugrunde gelegte Annahme, die Fliissigkeit verhalte sich
wihrend dieses Prozesses wie eine nicht-viskose Substanz. Selbst bei dieser hohen
zeitlichen Auflésung konnte keine Abweichung von der linearen Abhéngigkeit der
ReiBigeschwindigkeit von der Zeit nachgewiesen werden.

Ein Phamonen, welches spezifisch fiir Filme aus 8CB beobachtet wurde, ist die
Streuung transmittierten Lichts. Diese Streuung ist vermutlich auf periodische Un-
dulationen der smektischen Schichten zuriickzufithren. Dieser so genannte zweite
Schall, der nur als Uberlagerung peristaltischer und Kapillarwellen auftreten kann,
eilt dem Rand des reilenden Films voraus und verursacht die Streuung des Lichts.
Die Geschwindigkeit dieser Wellen konnte zu ~ 50 m/s abgeschitzt werden, was
in Bezug auf die Gréfenordnung mit experimentellen Daten iibereinstimmt. Diese
Art von Undulationen koénnen in einem Seifenfilm nicht auftreten, da sich hier kei-
ne Schichtstruktur wie im smektischen Fliissigkristall ausbildet. Daher wurde keine
Streuung transmittierten Lichts an reiflenden Seifenblasen gefunden.

Es wurde eine Erhohung der Filmdicke wéhrend des Reiflens festgestellt, die auch
im Falle von Blasen aus einer Tensidlosung auftrat. Diese Erhéhung der Filmdik-
ke lag in der Groflenordnung einiger Prozent. Die Abnahme der Intensitét des
transmittierten Lichts aufgrund der Lichtstreuung verhinderte im Falle von 8CB
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allerdings die Beobachtung der Filmdicke wahrend des gesamten Reiflprozesses. Bei
Seifenblasen wird der Film wihrend des Reiflens inhomogen, so dass dann keine
Interferenzmuster erkennbar sind und die Filmdicke nicht quantitativ analysiert
werden konnte.

Die Untersuchung des Katenoidenkollaps fand ausschlieSlich mit der Substanz
8CB statt. Die Katenoiden wurden zwischen zwei Ringen mit einem Radius R von
4 mm gezogen.

Vorangegangene Studien von z.B. STEEN et al. [73,71] konnten in den durch-
gefithrten Experimenten reproduziert werden.

Es wurde der Einfluss der Tréagheiten der Luft und des Filmmaterials auf die Dy-
namik kollabierender Katenoiden untersucht. Der Einfluss der Filmtréigheit konnte
durch Aufnahmen des Kollapses verschieden dicker Filme analysiert werden. Der
Einfluss der Luft wurde durch die Evakuierung der Luft in einer Plexiglaskiste, in
der sich die Katenoide befand, separat untersucht. Die Tragheiten der Luft und des
Films spiegelten sich sowohl in der Kollapsgeschwindigkeit, als auch in der Form
der Katenoiden wahrend des Kollapses wider.

Die Kollapsgeschwindigkeit wurde mit ansteigender Filmdicke geringer, was auf
die groflere Triagheit zuriickzufithren ist. Desweiteren wirkte sich die geringere
Tragheit der Luft in der evakuierten Plexiglaskiste fiir kleine Filmdicken auf die
Kollapsgeschwindigkeit aus. Diinnere Katenoiden kollabierten bei geringerem Luft-
druck deutlich schneller. Im Falle groflerer Filmdicken (6 > 4 pm) war die Kollaps-
geschwindigkeit bei allen Luftdriicken gleich.

Es wurden drei Erscheinungsformen der Katenoiden wihrend des Kollapses ge-
funden. Im ersten Szenarium wird etwas Luft im Inneren der Katenoide eingeschlos-
sen, es entsteht eine Satelliten-Blase. Diese Erscheinungsform war nur fiir geringe
Filmdicken bei Normaldruck zu finden. Die zweite Moglichkeit war die Ausbil-
dung eines Filaments. In diesem Fall konnte die Luft im Inneren der Katenoide
vollstiandig entweichen. Dieses Szenarium konnte fiir groe Filmdicken (6 > 4 pm)
oder bei geringeren Luftdriicken auch schon fiir Filmdicken von ~ 1 pm beobachtet
werden. Es konnte auch eine Mischung beider Erscheinungsformen nachgewiesen
werden. Einerseits bildete sich ein Filament heraus, andererseits konnte nicht die
gesamte Luft im Inneren der Katenoide entweichen, so dass sich eine Satelliten-
Blase ausbildete. Dieses Szenarium war fiir Filmdicken von rund 1 pm zu finden.

Die Filmdicke blieb in jedem Falle fiir Minimalradien gréfer als ~ 0,25 R erhalten.
Die Katenoiden weisen in diesem Regime immer die Idealform auf (S. 84). Dies
konnte aus experimentell ermittelten Katenoidenformen verifiziert werden. Dabei
wurde festgestellt, dass, wird die Tragheit der den Film umgebenden Luft aufler
Acht gelassen, die Erhaltung der Filmdicke fiir eine charakteristische Formgebung
wesentlich ist.

Der dritte Themenkomplex dieser Arbeit beschéftigt sich mit der Schwingung von
Seifenblasen. Diese Blasen befanden sich in einem Plexiglaskasten und schwebten
auf einer Schicht Butan. Bei der Fusion zweier Blasen bildet sich eine sog. PLATEAU-
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Grenze, die, wenn sie reif3t, die Blase zu Schwingungen anregt. Der Rand der Blasen
fiir jedes Bild der mit der Hochgeschwindigkeitskamera aufgenommenen Sequen-
zen wurde mithilfe eines Computerprogramms detektiert. Im Experiment konnte
bestéatigt werden, dass fiir diese Auswertung die Blasen als rotationssymmetrisch
angenommen werden koénnen.

Eine Zerlegung der Blasenform in Kugelflichenfunktionen ergab eine gedampfte
Amplitudenschwingung der einzelnen Moden fiir n > 0.

Die Frequenzen w der einzelnen Moden hingen stark von den durchschnittli-
chen Blasenradien R ab. Es wurde fiir R > 14 mm ein Zusammenhang zwischen
dem Blasenradius und der Frequenz der zweiten Mode gefunden, der im Falle der
neun ausgewerteten Blasen gut mit den Frequenzen, die sich nach dem Modell von
LAMB berechnen lassen, iibereinstimmen. Die Frequenzen der jeweils zweiten Mode
konnten sehr gut durch das Anpassen einer Fitfunktion bestimmt werden. Fiir die
anderen Moden war dies nicht der Fall, da die Extrempunkte der Messwerte nicht
auf der Einhiillenden eine geddmpften Schwingung lagen.

Es ist davon auszugehen, dass die Schwingungen der einzelnen Moden einer Blase
miteinander gekoppelt sind. Inwieweit dies der Fall ist und was die Ursache fiir die
Kopplungen ist, bleibt an dieser Stelle offen.

Die Dampfung der zweiten Mode hing stark vom durchschnittlichen Radius der
Blase ab. Fiir Radien von mehr als 14 mm (kleinere Blasen wurden nicht analysiert)
wuchs die Ddmpfung linear mit dem Radius an.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse stellen lediglich die Grundlage fiir
weitere Untersuchungen dar.






A Angaben zu 8CB

Bei 8CB (4’-Octyl-biphenyl-4-carbonitrile) handelt es sich um eine aus stabchenfor-
migen (kalamitischen) Molekiilen bestehende Substanz. Die Phasensequenz dieses
thermotropen Fliissigkristalls ist Cr 21.5°C SmA 33.5°C N 41.5°C 1.

Abbildung A.1: Struktur der fliissig-
kristallinen Substanz 8CB. Die Molekiile
sind stdbchenférmig.

Materialparameter Wert

p  Dichte 996 kg/m*
o Oberflachenspannung 0,028 N/m
ns  Viskositét beziiglich Scherung in der Ebene 0,03 Pas
n|  Brechungsindex (senkrecht zum Direktor) 1,67

n, Brechungsindex (parallel zum Direktor) 1,50

S Ordnungsparamenter 0,39

B Schichtkompressibilitéit ~107  N/m’
K Spreizungskonstante ~ 107" N

M molare Masse 291,44  g/mol
A\, Permeationskonstante ~ 107" m*/Ns

Tabelle A.1: Materialparameter der Substanz 8CB.






B Diskretisierung der Gleichungen

Gleichung 5.3 kann mithilfe des binomischen Satzes umgeformt werden. Dazu wird
zuerst cos(p) substituiert:

Man kann schreiben

d’n

i 2_1n
i CRR

Hierbei wurde die Beziehung
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dan v
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2k

cos(p) =

56)

k=0
" n! . (2R)! _
—1)" k 2k—n
; o= Y e ®
- n!(2k)! —k 2k
-1 "o B.1
Zk!(n—k)!(%—n)!( A (B-1)
k=0 =0 fiir n>2k
d"! 2%k—1
e 2kx
dn72

2k—2
Tz 2k(2k = )z
2k(2k — 1)...(2k — n + 1)z*2

(Qk)' 2k—n
k=) x (B.2)

Die Amplituden der einzelnen Moden werden mit der FOURIER-Transformation
in diskretisierter Form berechnet. Damit wird Gl. 5.4 zu

A

27 Z R; /%‘+1 Y, (¢) sin(p) de. (B.3)






C Inhalt der CD

Reiflende Blasen

e BubbleRupture-100nm.gif zeigt das zeigt das Reilen einer smektischen
Blase mit einer Filmdicke von 100 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000
(Ref. S. 34)

e BubbleRupture-890nm.gif zeigt das zeigt das Reiflen einer smektischen
Blase mit einer Filmdicke von 890 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000
(Ref. S. 34)

e BubbleRupture-1460nm.gif zeigt das zeigt das Reiflen einer smektischen
Blase mit einer Filmdicke von 1460 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000
(Ref. S. 34)

e ParticlesMovement.gif zeigt die Bewegung von Tracerpartikeln auf dem
Film wéhrend des Reiflens einer smektischen Blase (Ref. S. 39)

e thickening.gif zeigt das Wandern der Interferenzringe nach Auflen, was auf
eine Erhohung der Filmdicke schliefien ldsst (Ref. S. 42)

Katenoidenkollaps

e CatenoidCollapse-210nm.gif zeigt den Kollaps einer Katenoide mit einer
Filmdicke von 210 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000 (Ref. S. 80)

e CatenoidCollapse-580nm.gif zeigt den Kollaps einer Katenoide mit einer
Filmdicke von 580 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000 (Ref. S. 80)

e CatenoidCollapse-4330nm.gif zeigt den Kollaps einer Katenoide mit einer
Filmdicke von 4330 nm, Wiedergabegeschwindigkeit: 1:3000 (Ref. S. 80)

e CatenoidCollapse.m im Ordner CatenoidCollapse: Programm zur Simula-
tion kollabierender Katenoiden, notwendige Module befinden sich im gleichen
Ordner (Ref. S. 85)

Schwingende Blasen
e BubbleOscillation.gif zeigt die Schwingung einer Seifenblase (Ref. S. 96)

e KFF v3.0.pro im Ordner KFF: Programm zur Extraktion der Amplituden
der Schwingungsmoden oszillierender Blasen, notwendige Module befinden
sich im gleichen Ordner (Ref. S. 95)
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