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Bei der Berechnung der magnetischen
Krifte, die ein magnetischer Feldgradient
auf ein Ferrofluid ausiibt verwendet man
iiblicherweise den bekannten Ausdruck fiir
die Kelvin Kraft [1]

F, =anMVH dv (1)

wobei M die Magnetisierung des Materials,
VH den magnetischen Feldgradienten, V
das Probenvolumen und u, die Vakuum-

permeabilitiit bezeichnen. Klassischerweise
[2,3] wird dieser Ausdruck fiir die Berech-
nung der magnetischen Kriifte auf ein Fer-
rofluid verwendet — unabhiingig von der
Geometrie des Aufbaus und der Suszepti-
bilitit der Fliissigkeit. Es wird grundsiitz-
lich angenommen, daB alle geometrischen
Randbedingungen iiber den Demagnetisie-
rungsfaktor der Probe beriicksichtigt wer-
den.

Wie Liu [4] gezeigt hat fiihrt eine genauere
Betrachtung des Ausdrucks fiir die magne-
tische Kraft zu einer Beziehung die — wenn
die Tangentialkomponenten der Magneti-
sierung verschwinden — durch

F,=[mvBav @)

gegeben ist, wobei B fiir den magnetischen
FluB steht. Fithrt man die Ausdriicke (1)
und (2) auf meBbare GroBen wie das dule-
re Feld H, und die Suszeptibilitit der

Fliissigkeit y zuriick so erhilt man
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wobei D den Demagnetisierungsfaktor der
Fliissigkeitsprobe bezeichnet. Hierbei wur-
de angenommen, daf8 die Probe homogen
magnetisiert ist und daB die Suszeptibilitiit
nicht vom Feld abhiingt, man also im Be-
reich der Anfangssuszeptibilitit Experi-
mente durchfithrt. Der Unterschied zwi-
schen den beiden Beziehungen ist demzu-
folge durch den Faktor (1+%) gegeben,
der fiir kleine } nicht ins Gewicht fillt, fiir
groBe Suszeptibilititen, wie sie in konzen-
trierten Ferrofluiden auftreten, aber expe-
rimentelle Relevanz bekommen kann.

Experimenteller Test der magnetischen
Kraft auf ein Ferrofluid

Da die Frage magnetischen Kraft fiir die
Arbeit mit magnetischen Fliissigkeiten von
erheblicher Bedeutung ist haben wir zur
Klirung der Frage welcher der Ausdriicke
(1) und (2) verwendet werden mufl einen
experimentellen Aufbau entwickelt.

Dabei wird eine flache, mit Ferrofluid ge-
fiillte Scheibe einem magnetischen Feld-
gradienten parallel zur Flichennormalen
der Scheibe ausgesetzt. Das Feld ist in der
Ebene der Scheibe hochgradig homogen
und hat einen zum Feld parallelen Gra-
dienten, womit fiir die flache Scheibe keine
Tangentialkomponenten der Magnetisie-
rung auftreten und somit nach [4] Aus-
druck (2) giiltig sein sollte. Die Scheibe ist
als Masse eines langen Pendels aufgehingt



so daB die magnetische Kraft zu einer
Auslenkung x des Pendels fithrt. Im
Gleichgewicht ist diese gerade gleich der
horizontalen Komponente der Gewichts-
kraft des ausgelenkten Pendels. Damit
kann man die Auslenkung aufgrund einfa-
cher geometrischer Uberlegung als Funkti-
on des Produkts aus Feld und Feldgradient
in der Form

x=AH,VH,
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schreiben, wobei [ die Linge des Pendels
und F, die Gewichtskraft der Flilssigkeits-
scheibe bezeichnet. Der Faktor £ unter-
scheidet zwischen den beiden Ausdriicken
fiir die magnetische Kraft, ist also f=1 fiir
den klassischen Ausdruck der Kelvin-Kraft
und f=1+y fiir den Ausdruck in [4]. Triigt
man die gemessenen Auslenkungen fiir
verschiedene Magnetfeldstiirken gegen das
Produkt H,VH, auf, so erhilt man einen

linearen Zusammenhang dessen Steigung
A Aufschlufl iiber die adiquate Beschrei-
bung der magnetischen Kraft liefert. Durch
die Wahl eines sehr langen Pendels
(1=7650 mm) konnen bei sehr kleinen
Auslenkungswinkeln & bereits gut mefibare
Auslenkungen x erzielt werden, ohne daf
die Probe merklich gegeniiber dem Feld
verkippt wird.

Der experimentelle Aufbau und die damit
erzielten Ergebnisse werden im Rahmen
des Workshops dargestellt werden.
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1 Summary

The structure of the hydrodynamics of
ferrofluids will be derived from general
principles such as symmetries and conser-
vation laws. The description is indepen-
dent of the microstructure of the suspen-
sion. This includes especially the type of
magnetic relaxation (“Brown” or “Néel”),
whether the magnetic particles are of uni-
form size, or if their mutual interaction
can be neglected.

2 Motivation

Macroscopic theories generally possess two
very different categories: The basic siruc-
ture of the differential equations and the
system specific parameters. The structure
of the equations is universal within its
class and to be derived from general prin-
ciples such as conservation laws or sym-
metries . On the other hand the param-
eters depend on the microscopic details.
Take the Navier-Stokes equation for ordi-
nary liquids as an example: The structure
of this equation applies to a great varity of
fluids such as atmosphere, water, or liquid
metals. The parameters like viscosity or
heat diffusivity, however, vary drastically
from system to system. They are notori-
ously difficult to calculate but frequently,
and reliably, evaluated from experiments.

So an appropriate approach to study the
latter follows two steps: (1) To set up
the basic structure for the relevant class

~ all paramagnetic fluids including solu-
tions and suspensions, both with and with-
out perceived internal angular momentum,
and irrespective of whether the magneti-
zation relaxes by the Néel- or the Brow-
nian mechanism. (2) Choose a specific
ferrofluid for scrutiny, and measure all its

parameters in a series of experiments. There-

after, the theory is complete and may be
used for predictions of, or comparison to,
any further experiments. If a theory is
needed for another system, we only have
to go through stage (2), and have the
parameters of this system measured, as
the structure remains valid. Sometimes
microscopic insights can help to estimate
some of the parameters, say the field-de-
pendency of the magnetic relaxation time.
But any disagreement with experimental
results will contradict to the underlying
microscopic model but not to the struc-
ture of the equations.

For the time being there are three the-
ories more widely applied to understand
ferrofluids: The gquasi-equilibrium theory,
originally introduced by Rosensweig [1]
treats the magnetization as a dependent
variable being always in equilibrium with
the local magnetic field. Although of be-
ing successful in explaining numerous phe-
nomena, this approach does not account
for magneto-viscous effects such as the ro-
tational viscosity or the spectacular neg-
ative viscosity effect [2].

Shliomis [3] recognized the necessity to
introduce the magnetization M as an ex-



tra independent variable. Strictly speak-
ing his approach comes up in two vari-
ants: The first introduces a Debye-like re-
laxation equation for M. Although the
macroscopic way of deriving this equa-
tion complies with the dichotomic strat-
egy outlined above, the postulated lin-
ear relaxation turns out to be too simple:
The associated entropy production may
turn negative if deviations from the local
equilibrium are large. In a second vari-
ant Shliomis and coworkers [4] introduce
their effective field theory. Thereby, from
the very onset, a specific model of mono-
dispersed, non-interacting spherical rigid
dipoles is considered. By means of a Fok-
ker-Planck theory an evolution equation
for the magnetization is derived. Since
this approach relies on microscopic de-
tails, it does not comply with the dichoto-
mous conception advocated here. Conse-
quently, it remains unclear, whether the
deduced equations exhibit the most gen-
eral structure. Moreover, they are appli-
cable only to a very idealized class of fer-
rofluids.

The hydrodynamic Mazwell theory (HMT)
for magnetizable and dielectric fluids [5] is
a pure macroscopic approach and thus in
accordance with the propagated two-fold
strategy. However, like any strict hydro-
dynamic theory, the HMT has the flaw
of being restricted to the low-frequency
limit, i.e. the slow magnetic relaxation
process, being characteristic for ferroflu-
ids, is not sufficiently accounted for.

3 What we shall do

Here we shall derive and present the struc-
ture of the fluiddynamics (step (1)) for all
paramagnetic fluids. The form of the evo-
lution equations including an extra equa-
tion for the magnetization will be con-
structed from the basic conservation laws
via non-equilibrium thermodynamics. By

comparing our results with the existing
theories we shall learn how to correct the
evolution equation for the magnetization,
its implication upon the stress tensor, and
how the effective field approach can be
embeded. We are also going to suggest
experiments by which some of the new
appearing parameters can be measured.
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Einfithrung

In den frithen 70-er Jahren entstand die
Idee [1], ferromagnetische Teilchen mit ne-
matischen Fliissigkristallen zu mischen, um
Ferronematen zu erhalten. Sehr rasch wur-
den experimentell Mischungen thermotro-
per calamitischer [2,3] und diskotischer [4]
sowie lyotroper [5] Nematen mit Ferro-
partikeln realisiert. Diese Systeme wa-
ren aber eher verunreinigte Fliissigkristal-
le, bei denen die magnetischen Zumischun-
gen der leichteren Orientierbarkeit der (vor
allem lyotropen) Nematen diente. Nicht
nur war die Stabilitit dieser Mischungen
ein Problem, auch die Orientierung des
nematischen Direktors zur Magnetisierung
war ein schwer beherrschbares Problem
und ziemlich unverstanden — insbesonde-
re der dynamische Aspekt. Deshalb blie-
ben frithe theoretische Versuche [6-8] auch
eher ohne Folgen. Die experimentelle Si-
tuation #nderte sich erst, als es gelang
stabile Emulsionen herzustellen, zuerst in
Form von Ferrosmekten [9-11], wo ma-
gnetische Nanopartikel in lamellare Pha-
sen eingelagert wurden. Eine hydrodyna-
mische Beschreibung wurde in [12] gege-
ben. Diese Ferrosmekten sind aber sehr
verdiinnte Systeme, was ihren Wert fiir
Anwendungen begrenzt. Aber entsprechen-
de stabile ferronematische Systeme (ne-
ben eher exotischen Phasen, wie Ferro-
vesikeln [13]), bei denen die fliissigkristal-
linen Eigenschaften gleichberechtigt mit
den superparamagnetischen Eigenschaften
der Ferrofliissigkeiten betrachtet werden

miissen, haben in jiingster Zeit verstark-
tes Interesse gefunden. Die optische Dop-
pelbrechung [14,15], das Verhalten in elek-
trischen [16] und magnetischen Feldern
(insbesondere der Frederiks Ubergang [17-
19]), in inhomogenen Feldern [20] und un-
ter Scherstrémung [21] wurden untersucht.
Dies hatte auch erste neue theoretische
Versuche [22,23] zur Folge.

Haupttext

In den letzten Jahren wurde die Metho-
de der makroskopisch-hydrodynamischen
Beschreibung von komplexen Fluiden wei-
terentwickelt [24] und auf vielerlei verschie-
dene Systeme angewandt. Dabei wurden
nicht nur die linearen und nichtlinearen
Phinomene, sondern auch der Einfluss dus-
serer Felder, Defekte, Instabilitdten und
das Phasenverhalten untersucht.

Bzgl. Ferrofluiden wurden in [25) die Gren-
zen der rein hydrodynamischen Beschrei-
bung fiir den Fall der Ultraschallpropaga-
tion in magnetischen Fluiden im &ufleren
Magnetfeld untersucht, insbesondere die
dann auftretende Kettenbildung und de-
ren Konsequenzen.

Neben den von niedermolekularen Fliissig-
kristallen bekannten Standardphinomenen
und -experimenten, die bei Ferromagneten
durchaus neu zu interpretieren sind, sind
auch ginzlich neuartige und iiberraschen-
de Eigenschaften zu erwarten, da die mag-
netischen Freiheitsgrade ein spezielles Ver-
halten unter Paritdt und Zeitumkehr be-



sitzen und qualitativ anders an die ande-
ren makroskopischen Variablen koppeln.
Insbesondere KKombinationen externer Fel-
der, die (evtl. in gegensitzlicher Wei-
se) auf die magnetischen und nematischen
Freiheitsgrade wirken (z.B. elektrische und
magnetische oder Stromungs- und magne-
tische Felder), fithren zu neuartigen Ef-
fekten, die weder in gewdhnlichen Nema-
ten noch in isotropen Ferrofluiden méglich
wiiren. Besondere Beachtung sollte da-
bei auch den bisher véllig vernachléssig-
ten visko-clastischen Eigenschaften der Fer-
ronematen geschenkt werden.

Von besonderem Interesse sind Instabi-
litiiten, sowohl allgemein-fluider (Faraday-
Instabilitit [26]) und ferrofluid-spezifischer
Art (z.B. der Wettbewerb zwischen der
Rosensweig- und der Bénard-Marangoni-
Instabilitét [27]), als auch speziell nema-
tischer Natur, sowie deren Hybridisierung
in Ferronematen.

Zum Vergleich mit Experimenten sind si-
cher neuere Systeme hilfreich, bei denen
sich der nematische Direktor spontan an
der Magnetisierung ausrichtet [28].
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We intend to investigate the statistical
properties of ferrofluids with molecular dy-
namics simulations (MD). To this end we
want to develop an efficient numerical code
for the MD simulation of ferrofluids. The
ferrofluids are modeled as point dipoles.
The long range dipolar interaction is ac-
counted for by means of an Ewald sum-
mation. For large systems we shall mod-

ify the P3M (Particle-Particle-Particle-Mesh)

algorithm [1], which is a fast FFT acceler-
ated Ewald-Mesh technique. A very sim-
ple model builds up a dipole out of two
tightly attached point charges. With this
technique systems with 500 - 2000 dipoles
are easily accessible. Test runs have al-
ready been performed indicating that a
concentration de-mixing of the dipoles takes
place in response to inhomogeneous mag-
netic fields (magnetophoresis).

With our project we aim at both: macro-
scopic as well as microscopic properties.
Of particular interest is the magnetiza-
tion and its dependence on the particle
pair potential. It is not yet settled which
interaction potential is the most suitable
to model real ferrofluids. We shall study
how the magnetic susceptibility x is af-
fected by different repulsive and/or at-
tractive interparticle potentials. These
are in detail:

a) soft spheres with a pure repulsive
Lennard-Jones potential

b) soft spheres with an additional steric
soft repulsive potential[2]

c) soft spheres with a full Lennard-Jones
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potential (Stockmayer fluid)

For a) and c¢) we use a Lennard-Jones po-
tential of the form

Ups(r) =4ers [(g) = (%)B - C(Rc)]

(1)
for r < R, and Ury(r) = 0 otherwise.
The cutoff R, for the pure repulsive po-
tential is chosen as R, = 2Y%¢ and is
larger for an attractive LJ-potential. The
function ¢(R.) = (£)" — (£)° enforces
Urs(R.) = 0. By comparing our simula-
tions with experiments we want to deduce
an optimized set of parameters for future
ferrofluid MD-simulations.

We also want to determine how the ini-
tial susceptibility x depends on the dipole
concentration p. For diluted ferrofluids
the relationship between x and p is lin-
ear, a result commonly used to derive the
Kelvin force [2]. However, recent inves-
tigations reveal deviations from this pro-
portionality implying perceptible correc-
tions to the Kelvin force [3]. Therefore,
we plan to compare our simulations with
the suszeptometric measurements proposed
by the project of Trahms (PTB-Berlin).
In a second step we shall investigate the
micro-structure of the suspension. Of spe-
cial interest is the spontaneous formation
of particle chains or clusters. Their ap-
pearance is crucial for the rheology of the
liquid. The results of our simulations can
be compared with the structure factors
obtained by small angle x-ray scattering
experiments. Moreover, it will be a chal-
lenging task to figure out, how stable these



agglomerates are against perturbations,
such as a shear flow of the carrier liquid.
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Hydrodynamic interactions
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Abstract:

The dynamics of concentrated colloidal suspensions is controlled not only
by external forces and direct interactions among the suspended particles,
but also by hydrodynamic interactions which are mediated by the host fluid.
This gives rise to a complicated N-body mobility matrix expressing the rigid
body velocities of the particles in terms of the forces and torques applied
to the particles. It is discussed how the mobility matrix is calculated from
many-body hydrodynamic scattering theory and implemented in Stokesian
and Brownian dynamics simulations.
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Bei der Untersuchung des magnetovisko-
sen Effektes in Ferrofluiden wurden ver-
schiedene nichtnewtonsche Eigenschaften
von Ferrofluiden entdeckt wie z.B. die
Scherverdiinnung. Diese lassen sich durch
Bildung grofriumiger evtl. kettenartiger
Strukturen unter Magnetfeldeinfluss erkli-
ren. Die Dipol-Dipol-Wechselwirkungs-
energie in kommerziellen Ferrofluiden, bei
denen die Magnetitteilchen einen mittleren
Durchmesser von 10 nm besitzen, ist aller-
dings zu schwach fiir eine solche Ketten-
bildung. Ein Erklérungsversuch ist die An-
nahme der Existenz von Primiragglome-
raten. Diese entstehen im Laufe des Her-
stellungsprozesses und werden an dessen
Ende zum gréBten Teil eliminiert. Mégli-
cherweise verbleiben aber noch geringe
Mengen dieser Primiragglomerate in der
kommerziellen Fliissigkeit, in einer Kon-
zentration, die dann immer noch grof} ge-
nug ist, um diese Effekte hervorzurufen.

Fiir die Untersuchungen des magnetovisko-
sen Effektes wird ein spezielles Rheometer
(Abb. 1) verwendet, welches das Anlegen
eines variablen homogenen Magnetfeldes
um die Messzelle, ein kombiniertes Kegel-
Platte-System, erlaubt. Bei verschiedenen
Scherraten und variablen Magnetfeldstiir-
ken wird die Verinderung der Viskositit
der Ferrofluide gemessen. Die Viskositits-
inderung hiingt dabei aber nicht nur von
der Magnetfeldstirke und der Scherrate ab,
sondern auch von den Eigenschaften der
verwendeten Ferrofluide. Vom Hersteller
variierbar sind dabei die verwendeten Tri-
gerfliissigkeiten und Materialien der Teil-
chenbeschichtung, die Anzahl der Be-
schichtungen sowie mittlere GroBe, Gro-
Benverteilung, Volumenkonzentration und
auch das Material der magnetischen Parti-

kel. Die Grofe und Konzentration der von
uns vermuteten Primiragglomerate spielt
ebenfalls eine wichtige Rolle. Um den Pa-
rameterraum einzugrenzen, werden Fer-
rofluide mit gleicher Beschichtungsstruktur
und identischen Trigerfliissigkeiten ver-
wendet. Variierbar bleibt die Gesamtkon-
zentration der magnetischen Partikel sowie
die Konzentration der Priméragglomerate.

Abb. 1:  Gesamtansicht des Ferrofluid-Rheometers



Um den Einfluss dieser Priméiragglomerate
nachzuweisen, wurden zunichst Ferroflui-
de auf synthetischer Kohlenwasserstoffba-
sis gleicher Grundviskositiit untersucht, die
aus einem Herstellungsprozess stammen.
Die Fliissigkeiten unterscheiden sich
hauptsichlich dadurch, dass sie unter-
schiedlich  starke  Reinigungsprozesse
durchlaufen haben. Dabei wurde die glei-
che Grundviskositit eingestellt, so dass nur
der Gehalt an Primidragglomeraten ver-
schieden ist, die Fliissigkeiten sonst aber
gleiche Eigenschaften aufweisen.

Dabei hat sich gezeigt, dass, wie vermutet,
der magnetoviskose Effekt ganz entschei-
dend von der Konzentration der Primirag-
glomerate abhéngt. (Abb. 2) [1]
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Abb.2:  Magnetoviskoser Effekt bei Ferrofluiden
unterschiedlicher Primédragglomerat-
konzentration; F1 ist die am lingsten ge-
reinigte Fliissigkeit [1]

Die Gesamtvolumenkonzentration ist eben-
falls von Interesse. Dazu werden zur Zeit
verschiedene kommerzielle Ferrofluide
untersucht, die sich hauptséchlich in der
Sittigungspolarisation unterscheiden. Auch
hier wird eine Abhiingigkeit des magneto-
viskosen Effektes von der Konzentration
erwartet.

Vorgestellt werden aktuelle Ergebnisse der
Experimente am Ferrofluid-Rheometer.
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Thermodiffusive Prozesse in Ferrofluiden
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Einleitung und Motivation

Transportphiinomene in Ferrofluiden spie-
len eine entscheidende Rolle im Hinblick
auf die Langlebigkeit der Fliissigkeit in
verschiedenen technischen Anwendungen.
Ein ProzeB, der hierbei interessant sein
kann, ist die Separation der magnetischen
Teilchen in Gegenwart eines Temperatur-
gradienten. Dieser, als Soret-Effekt bzw.
Thermodiffusion bekannte ProzeB, ist so-
wohl vom Standpunkt der Grundlagenfor-
schung, in der man sich fiir die verschiede-
nen EinfluBfaktoren auf die Thermodiffu-
sion interessiert als auch von Seiten vieler
Anwendungen von Bedeutung.

Eine Moglichkeit zur indirekten Bestim-
mung der Wanderungsgeschwindigkeit der
Partikel ist die Messung der Konzentrati-
onsverteilung in einer Thermodiffusions-
zelle [1]. Diese besteht im wesentlichen
aus einer vertikalen Fliissigkeitsschicht
unter EinfluB eines horizontalen Tempera-
turgradienten, die an ihren Enden mit je-
weils einem Fliissigkeitsreservoir verbun-
den ist. Die Kombination aus der Bewe-
gung eines Teilchens parallel zum Tempe-
raturgradienten und der sich einstellenden
vertikalen Schwerekonvektion im Fliissig-
keitsspalt fithrt zu einer Konzentrationsin-
derung von magnetischen Teilchen in den
Reservoirs. Durch eine induktive MeBme-
thode wird die Konzentration in beiden
Reservoirs bestimmt [2]. Der Soret-
Koeffizient, der das Verhiltnis zwischen
thermischer und Brownscher Diffusion
angibt, kann allerdings nur aus dem An-
fangs- und Sittigungsstadium der Separati-
on ermittelt werden, da nur hier die theore-
tischen Modelle giiltig sind.

Da Ferrofluide Diffusionskoeffizienten im
Bereich 107" m%/s aufweisen, ist der Ge-

samtprozeB durch lange Zeitskalen ge-
kennzeichnet. Das fiihrt zu einem sehr ge-
ringen Effekt im Anfangsstadium und zu
einer MeBdauer von mehreren Wochen bis
zum Erreichen der Sittigung.

Soret-Effekt in Ferrofluiden

Die Bestimmung der Partikelbewegung in
Ferrofluiden basiert auf der Berechnung
des resultierenden Massenstroms magneti-
scher Partikel in das jeweilige Reservoir.
Konventionell beschichtete Partikel wan-
dern antiparallel zum horizontal anliegen-
den Temperaturgradienten. Dadurch ent-
steht ein horizontaler Konzentrationsgra-
dient im Spalt. Durch die vertikale Kon-
vektionsstrémung im Spalt werden die
Partikel zum jeweiligen Reservoir trans-
portiert. Dadurch kommt es zu einer Kon-
zentrationserhdhung magnetischer Partikel
im unteren Reservoir, wihrend die Kon-
zentration im oberen Reservoir abnimmt.
Aus der zeitabhiingigen Konzentrationsdif-
ferenz zwischen beiden Reservoirs lilt
sich so indirekt die horizontale Bewe-
gungsgeschwindigkeit der Partikel bzw.
deren Soret-Koeffizient berechnen [3].

Numerische Simulation

Da die analytischen Berechnungen nur fiir
die schwer zugiinglichen Zeitbereiche gel-
ten, wurde eine numerische Simulation
entwickelt. Diese gibt Informationen iiber
das stationire Geschwindigkeitsprofil und
das zeitabhiingige Konzentrationsprofil.
Abb. 1 zeigt das Konzentrationsprofil im
Spalt nach 10s, 200s, 1000s und nach 10 h
unter Annahme monodisperser Teilchen in



Kerosin mit einem hydrodynamischen
Durchmesser von 13 nm und einer Aus-
gangskonzentration von cg = 0.0001.
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Abb. 1: Zeitliches Konzentrationsprofil in einem
Spalt der Weite d = 0.5 mm.

Experimenteller Aufbau

Das Kermnstiick des experimentelle Aufbaus
ist eine Thermodiffusionszelle, wie sie in
Abb. 2 dargestellt ist.

Bewegung aufgrumd
Konvektion

.

()
au; SN0

ac?

Flissigkeitselement
mit Partikeln im Spalt

Abb. 2: Thermodiffusionszelle

Sie besteht aus zwei parallel angeordneten
Spalten mit jeweils d=0.5 mm. Diese miin-
den an den Enden in Fliissigkeitsreservoirs
mit V=3 ml. In den Reservoirs sind die
Sensorspulen integriert, die mit jeweils
einem LC-Oszillator verbunden sind. Die
Anderung der Schwingfrequenz des Oszil-
lators ist ein Maf fiir die Konzentrati-
onsinderung im jeweiligen Reservoir.
Wird die auf die Ausgangskonzentration
normierte Differenz zwischen der Konzen-
tration im unteren und oberen Reservoir
iiber der Zeit aufgetragen, erhilt man die
Separationskurven aus denen sich der So-
ret-Koeffizient berechnen 148t.
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Ergebnisse und Diskussion

Abb. 3 zeigt die Separationskurve im An-
fangsstadium des Prozesses bei einer Tem-
peraturdifferenz von AT=10K
(Ty=20°C, T, =30 °C).

Es kommt zu einer Anreicherung magneti-
scher Teilchen im unteren Reservoir, wih-
rend gleichzeitig deren Konzentration im
oberen Reservoir sinkt. Die daraus resultie-
rende  Separationskurve  zeigt ein
Aclcg~t 2> Verhalten, das theoretisch vor-
hergesagt wurde.

Numerische Berechnung fii

A $=0.15 K"
e Analytische Berechnung fiir,/%
0,006 $=0.15 K" i
g 0,004 MeBkurve ’\/\
0,002 /"}(najyasche Berechnung
fiir $7=0.14 K'
0,000+ 7
1] 50 100 150 200

Zeit [s]
Abb. 3: Das Anfangsstadium des Prozefles

Der Vergleich der experimentell gefunde-
nen Kurve mit analytisch und numerisch
berechneten Kurven (Abb. 3) 1iBt auf einen
Soret-Koeffizient von St=+0.15 £ 0.02
schlieBen.

Zum Vergleich wurden Langzeitmessun-
gen bis zum Erreichen der Sittigung
durchgefiihrt. Bei einer Temperaturdiffe-
renz von 8 K wird dieses Stadium nach
etwa 50 Tagen erreicht, wobei eine extrem
hohe Separationsrate von Ac/cp= 1,72 ge-
messen wurde. Der aus diesem Bereich
berechnete Soret-Koeffizient wurde mit
Hilfe eines neuen Models [4] zu
Sr=0.13K" bestimmt. Dies ist in sehr
guter Ubereinstimmung sowohl mit dem
Wert, der im Anfangsstadium gefunden
wurde als auch mit Ergebnissen, die aus
optischen Messungen resultieren [5].
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RAYLEIGH - BENARD CONVECTION IN A FERROMAGNETIC
FLUID SUSPENSION WITH INTERNAL ANGULAR MOMENTUM
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ABSTRACT

There are innumerable works that address the Rayleigh-Benard situation in
Newtonian viscoelastic ferromagnetic fluids [1-4] and in non-ferromagnetic fluid
suspensions [5 and references therein]. In the present paper we go by the suggestion of
Rosensweig [9] and take an attitude that it is pertinent to demand an Eringen micropolar
fluid description for the ferromagnetic fluid suspension. We investigate the problem of
Rayleigh — Benard convection in a ferromagnetic fluid suspension permeated by a
uniform, vertical DC magnetic field for free-free, isothermal, spin-vanishing, magnetic
boundaries. The problem addressed in the paper has innumerable engineering
applications in view of the recent increase in the number of non-isothermal situations
wherein magnetic fluids are put to use in place of classical fluids. The monographs of
Rosensweig [9] and Bashtovoy et al [10] review several applications of heat transfer
through ferromagnetic fluids. The governing non-dimensional equations for the Rayleigh-
Benard problem in ferromagnetic fluid suspensions are

(I+N1}“"ﬂ];a' +NQ, ; + R(1+M1XT.H ”ras)_MlR(?.ﬂ _‘ﬂ.!-"J.s =0 ,
N:,.Q‘J‘ﬂ. -Nw -2N,Q,=0 ,
T,+Ww-NQ;)=0,

M:(ﬂj _43,33)"' ¢.1J "7:: =0,

where M; and M; are the magnetisation parameters , Nj is the coupling parameter, Nj is
the couple stress parameter and N is the micropolar heat conduction parameter. We have
assumed the principle of exchange of stability to be valid and hence deal with only
stationary convection. The eigen value R, following [5] can be obtained in the form

K*(n® + M,a* N,K? + 2N, + N.N,K* + N.2)

R —
a*(V,K? + 2N, - N,NK* J0+ M, Yo + M,a? ) - M 7|




where M,;, M; are the magnetization parameters and N;, N3, Ns are the micropolar fluid
parameters, K* =72°+a’.It is observed that the ferromagnetic fluid suspension when
heated from below is more stable compared to the classical Newtonian ferromagnetic
fluid layer. The nature of influence of the magnetisation parameters on convection in the
ferromagnetic fluid suspension is similar to that in the case of Newtonian ferromagnetic
fluids.The critical wave number is found to be insensitive to the changes in the
suspension related parameters, but sensitive to the magnetisation parameters. The
sensitiveness of the critical Rayleigh number Rc to the changes in the magnetisation
parameters M;, My and to the micropolar fluid parameters Ny, N3 and Ns are discussed.
M; represents the departure of the magnetic equation of state from linearity. As the
equation of state becomes more non-linear (M large) the fluid layer is destabilized
slightly. As M, increases R, increases. Hence M, has a stabilizing effect on the fluid. R,
increases with increasing N;. Increase in N indicates the increasing concentration of
microelements. Since microelements increase in number with increasing Nj, a greater
part of the energy of the system is consumed by these elements in developing gyrational
velocities of the fluid, and as a result onset of convection is delayed. R, decreases with
increasing N3 and ultimately levels off to the Newtonian value. Increase in N3, increases
the couple stress of the fluid which causes a decrease in microrotation and hence makes
the system more unstable. At only small values of N3 couple stresses are operative and
hence we observe that microrotations (small values of N3) stabilize the system in
comparison with the Newtonian problem. When Ns increases, the heat induced into the
fluid due to the microelements is also increased, thus reducing the heat transfer from the
bottom to the top. The decrease in heat transfer is responsible for delaying the onset of
instability. Thus increasing Ns leads to increase in R.. In other words Njs stabilizes the
flow.The critical wave number is, in general, insensitive to the changes in the micropolar
parameters but sensitive to changes in the magnetisation parameters. Large magnetisation
parameters help in inducing the coupling number N; into influencing a.”.
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Thread formation

Jens Eggers
Universitiat Gesamthochschule Essen, Fachbereich Physik,

45117 Essen

When a fluid jet pinches to form a drop, the fluid elements in the detachment region
stretch. Drop formation is thus a sensitive indicator for the presence of long chains in the
fluid, which get pulled apart. If the chains resist the stretching, long threads of almost
constant radius are formed. We study the dynamics of this process in the framework of

different models for non-Newtonian fluids and discuss the applicability to ferrofluids.
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Shape transformations of a rotating ferrofluid drop
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Abstract:

A drop of a ferrofluid floating in a non-
magnetic liquid of the same density can
be brought into rotation by applying a
uniform, rotating magnetic field. Quite
generally the detailed shape of the drop
depends on the amplitude of the applied
magnetic field. At high frequency one

finds for increasing field strength several
shape transitions from a spheroid over a
three axial ellipsoid to a disk shape. The
precise character of the associated bifur-
cations is found to depend on the perme-
ability of the fluid. These shape transi-
tions are studied theoretically by deter-
mining the flow field inside and outside
the drop and calculating the resulting vis-
cous stresses acting on its surface.
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Numerical Simulation of Ferrofluids with Free Boundaries
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Introduction

In industrial applications of ferrofluids
both the ferromagnetic and the hydro-
dynamic properties of the magnetic fluid
play an essential role for an optimal de-
sign of the devices. Often, e.g., in mag-
netic fluid seals, a part or the whole
boundary of the ferrofluid is a-priori un-
known. We propose a general finite ele-
ment method for simulating the dynamic
behaviour of magnetic liquids with free
boundaries.

Basic Equations

Our basic model consists of a coupling
of the Maxwell equations with the incom-
pressible Navier-Stokes equations. In case
that the temperature in the fluid is es-
sential the model can be extended by the
energy equation. Note that the Maxwell
equation simplify to the equations for the
magnetic potential due to the nonconduc-
tivity of ferrofluids.

Solving Strategy

The coupled nonlinear system of partial
differential equations is discretized by a fi-
nite element method. A decoupling strat-
egy is used to split the problem into sub-
problems of calculating the magnetic, ve-
locity and pressure fields in a fixed do-
main. Then, the Young-Laplace equation
or the calculated normal velocity on the
free surface are used to find the new loca-
tion of the free boundary. For an efficient
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solution of the linearized subproblems ge-
ometric multigrid solvers have been devel-
oped.

Free Boundary

Special care has to be taken to handle
the free boundary and the mesh genera-
tion for the time-depending domain. We
have successfully applied the arbitrary
Lagrangian Eulerian approach (ALE) for
solving the non-stationary Navier-Stokes
equation. To generate a new mesh from
the information of the new boundary po-
sition we solve a Laplace equation for
a vector-valued function which describes
the transformation of a reference mesh to
the actual mesh in the new domain.

Examples

The proposed algorithm has been applied
on ferrofluid drops in an external mag-
netic field.
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Pattern and Wavenumber Selection in Ferrofluids

René Friedrichs, Adrian Lange and Andreas Engel

When a ferrofluid layer is subjected to a
vertically oriented and uniform magnetic
field, above a critical value of the field
a hexagonal pattern of peaks appears on
the surface of the liquid [1]. Increasing
the magnetic field further leads to a tran-
sition from the hexagonal pattern to a
square pattern, above a second thresh-
old [2]. The stability of the different pat-
terns have been theoretically analyzed by
means of an energy minimization princi-
ple [3, 4] and by using group theoretical
methods [5]. These previous investiga-
tions were restricted to the limit of low
magnetic susceptibility x < 1 although
in the relevant experiments magnetic flu-
ids with a susceptibility larger then 1 were
used. Thus we examine theoretically the
pattern formation in the more realistic
case of arbitrary susceptibility x. More-
over we consider a ferrofluid layer with
thickness d and perform for the first time
a nonlinear analysis of the normal field
instability for finite d. In addition we in-
vestigate the wavenumber selection and
its influence on the stability of hexagons
and squares.

Using an energy variational method as
well as an amplitude equation approach
we obtain results differing from the clas-
sical ones reported in [3, 4, 5] even in the
limit of infinite depth and small x. In-
cluding the wavenumber into the set of
variational parameters we determine the
dependence of the wavenumber of the pat-
tern on the magnetic field. This variation
of the wavenumber was measured in re-
cent experiments [2] using jumps in the
field intensity.
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Transiente und stabile Oberflichenstrukturen magnetischer
Fliissigkeiten

B. Reimann, R. Richter and I. Rehberg

Universitdt Bayreuth, Physikalisches Institut, Ezperimentalphysik V, D-95440 Bayreuth

Die Rosensweig-, oder Normalfeldinstabi-
litdt ist das Paradepferd fiir Strukturbil-
dung auf dem Gebiet der magnetischen
Fliissigkeiten. Oberhalb eines Schwellwer-
tes der magnetischen Induktion B, wird
die zuvor flache Oberfliiche gegeniiber ei-
nem stationiren Muster aus fliissigen Sta-
cheln mit einer charakteristischen Wellen-
zahl k. instabil. Bisherige Untersuchun-
gen der Wellenzahl basierten auf einer qua-
sistatischen Felderh6hung und erbrachten
eine Unabhingigkeit der Wellenzahl von
der magnetischen Induktion [1, 2, 3] fiir
das hexagonale Muster.

Erhéht man dagegen die Induktion sprung-
artig von einem unterkritischen- zu einem
tiberkritischen Wert so beobachtet man
zunichst transiente zirkulare Deformatio-
nen (Fig. 1) fiir deren Wellenzahl eine li-
neare Abhingigkeit von der magnetischen

Induktion vorhergesagt und vermessen wur-

de [4]. Fiir die erfolgreiche Anwendung

der linearen Theorie ist dabei wichtig, dass
es sich bei den transienten Deformatio-

nen um zunéchst kleinamplitudige Struk-

turen handelt. Mit Fortschreiten der Zeit

entwickeln die zirkularen Deformationen

sekundire Rosensweigstacheln (Mischzu-

stand), um schliesslich als Endzustand ein

hexagonales Stachelgitter zu erreichen (sie-
he Fig. 2).

Im Kontrast zu den transienten Struktu-

ren finden wir fiir die Wellenzahl des End-

zustandes keine Abhdngigkeit von der In-

duktion. Wir untersuchen die Entwick-

lung der Wellenzahl auf dem Weg vom

transienten- zum Endzustand.
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Abbildung 1: Zirkulare Deformationen
180 ms nach Schalten der Induktion auf

Stabiler Enzustand he-

Abbildung 2:
xagonaler Rosenzweigstacheln bei B =
17.5mT.
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Tuning the Rosensweig Instability from imperfect to perfect.
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For the Rosensweig- or normal field insta-
bility it is known, that above a threshold
B, of the magnetic induction the initially
flat surface gives way to a stationary pat-
tern of liquid crests [1]. We investigate
this transition — like most experimenta-
tors have to — in a dish of finite size. How-
ever, in contrast to most of predecessors,
we measure the local variation of the or-
der parameter. Figure 1 gives a series of
seven different hight profiles for increas-
ing values of the control parameter (bot-
tom to top). It turns out, that the defor-
mation of the liquid surface is starting at
the edges and is propagating towards the
center of the container for higher values
of the induction. Figure 2 displays the
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Figure 1: Series of hight profiles for in-
creasing values of the magnetic induction.

maximum hight of the liquid crests ver-
sus the magnetic induction. Taking into
account the maximum hight in the hole
container (uppermost curve) a continous
increase of the order parameter can be

observed. For the consecutive curves the
maximum hight is estimated in areas with
decreasing diameter. Restricting the area
to the center of the container a perfect
bifurcation can be recovered.

We discuss the influence of finite size ef-
fects (like field inhomogenity) onto the
character of the bifurcation.

maximal height (mm)

T L} i L}
V] 5 10 15 20 25
magnetic induction B (mT)

Figure 2: Maximum hight of the liquid
crests versus the magnetic induction. The
hight is estimated in circular areas of de-
creasing size focused at the center of the
container. The diameter of the area is
chosen in multiples of the wave length 1
of the pattern.
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Virtually certain — a personal view of computer simulations

Roy Chantrell

Physics Department, Durham Universiry, UK

For almost a quarter of a century computer simulations of magnetic materials in general and
ferrofluids in particular have been instrumental in improving our physical understanding.
These ‘virtual experiments’ provide model results which play a part in refining analytical
theories as well as giving a basis for the understanding of experimental data. I will talk about
the development of computational techniques from their early days and make some comments
about future directions.
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The Rosensweig Instability: Amplitude Equation Approach

Adrian Lange , René Friedrichs , Andreas Engel

Institut fiir Theoretische Physik, Universitat Magdeburg, Postfach 4120, D-39016 Magdeburg

The method of multiple scale analysis is applied to the static Rosensweig instability. The
resulting hierarchy of differential equations and boundary problems presents a type of
problem which differs qualitatively from many classical examples. In each order of the
small parameter £ (0 < £ < 1) different boundary conditions have to be fulfilled whereas
the corresponding differential equations are always of the same type. Details are given
how to proceed in such a case towards an amplitude equation which generic form is

0= ed; +yA3A5- [ii‘h!2 +ga (JA2l* + 14s]*) + g0 (144 + 146%) + 9n|A5|2] A (1)

Similar equations for the other amplitudes A, # A, result from circular permutation of
the indices and complex conjugation. The distance from the critical induction is given
by € = BZ,/B?,, — 1, where B, is the critical induction for an infinite thick layer of
magnetic fluid. The amplitudes A, describe hexagons (e.g. Ay = Ay =43 =4, A, =0
for n > 3), squares (e.g. 4, = 45 = A, A, = 0 else), and rolls (e.g. Ay = A, A, =0
for n > 1). For magnetic fields above the critical value, Boy > B4, the stability of the
different patterns are discussed with respect to the relative permeabiliy p, of the magnetic
fluid and the layer thickness d.

7



Berechnung der Oberflichenform von Ferrofluiden am Beispiel
eines isolierten Tropfens im homogenen Magnetfeld

Thomas Hihndel, Hanns-Dietrich Stahlmann

Lehrstuhl Theoretische Elektrotechnik und Prozefimodelle, Brandenburgische Technische Univer-

sitat Cottbus, Universititsplatz 3-4, 03044 Cottbus

Die Form von Ferrofluiden unter dem Ein-
fluB duBerer Felder sowie die daraus re-
sultierende Krifteverteilung laft sich nur
in wenigen Fillen vorausbestimmen. Oft
versagen herkémmliche numerische Ver-
fahren aufgrund der starken wechselseiti-
gen Beeinflussung von Feldverteilung und
Form der freien Oberfliche.

Ein neuer Losungsansatz besteht darin,
die Ersatzladungsmethode der Magne-
tostatik durch die hydromechanischen
Komponenten zu erweitern. So gelingt
es, das Problem auf die freie Ferroflu-
idoberfliche zu reduzieren. Die Berech-
nung der Form erfolgt iterativ iiber die
Flachenkraftdichten.

Die Genauigkeit des Verfahrens wurde am
isolierten, schwerelosen Ferrofluidtropfen
im homogenen Magnetfeld iiberpriift,
welchem wegen seiner vermeintlich ein-
fachen Gestalt bereits sehr viel Beach-
tung geschenkt wurde. Unter der An-
nahme, der Tropfen behélt seine Rota-
tionsellipsoidform, a8t sich aus energeti-
schen Betrachtungen die Bestimmungs-
gleichung fiir die sich einstellende Exzen-
trizitdt e = Y<=% angeben(1]:

Bm =

1
1e8(3-2%)(1-€?)? - (3~ 4e?) arcsine
2T (1-¢2)i ((3-€)InfEe —6e)

(1)

" 1
Bm = &M (%)’ stellt die magnetische

Bondzahl dar.
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BEs zeigte sich, daf die mit dem nu-
merischen Verfahren errechnete Form
besonders im Bereich hoherer Exzen-
trizitdten exakter ist und die Annahme
der Rotationsellipsoidform nur eine gute
Niherung darstellt. So erscheint auch die
kritische Bondzahl, bei der der Tropfen
seine geschlossene Form verliert, geringer
als angenommen.

0.005

Abbildung 1: Hiillkurve eines hoch-
permeablen Ferrofluidtropfens bei einer
Bondzahl von Bm = 1.23, (Linie -
giinstigste Ellipse, Punkte — Simulation)
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Weissenberg-Effekt in Ferrofluiden

Katja Melzner, Thomas Rylewicz, Stefan Odenbach
ZARM, Universitit Bremen, Am Fallturm, D28359 Bremen

Einleitung

Bisher wurden magnetische Fliissigkei-
ten auf Kohlenwasserstoffbasis als ideale
Ferrofluide betrachtet, in denen die sus-
pendierten Magnetitteilchen nicht mitein-
ander wechselwirken. Eine Bildung von
Agglomeratstrukturen unter Magnetfeld-
einfluss kann deshalb in solchen Fliissig-
keiten nicht stattfinden.

Allerdings konnte in rheologischen Unter-
suchungen an diesen Ferrofluiden nicht-
newtonische Effekte nachgewiesen wer-
den, die moglicherweise auf Kettenbil-
dung im Feld zuriickzufiihren sind [1, 2].
Die am héufigsten in diesen Fliissigkeiten
vorkommenden 10 nm grossen Teilchen
haben jedoch eine zu schwache Dipol-
Dipol-Wechselwirkungsenergie, um Ket-
ten zu bilden, und die Anzahl an grosse-
ren kettenbildenden Einzelteilchen ist zu
gering.

Ein Erklirungsansatz konnten die so-
genannten ,priméren Agglomerate® lie-
fern: diese entstehen wihrend des Her-
stellungsprozesses durch van-der-Waals-
Agglomeration von Einzelteilchen, bevor
die Umbhiillung mit Oberflichenbeschicht-
ungsmolekiilen vervollstdndigt wird. Die-
se Agglomerate sind in den magneto-
granulometrischen Grossenbestimmungen
aufgrund ihres magnetischen Verhaltens
nicht sichtbar.

Auch Satoh, Chantrell u.a. [3] benutz-
ten die Annahme von priméren Agglo-
meraten, um z. B. mittels Monte-Carlo
Simulationen die Bildung von Ketten aus
primiren Agglomeraten im Feld und de-
ren Verhalten in einer Scherstromung zu

untersuchen.
Weissenberg-Effekt

Wenn sich kettenartige Strukturen un-
ter Feldeinfluss im Ferrofluid bilden und
die Fliissigkeit kein rein viskoses Verhal-
ten mehr zeigt, dann stellt sich die Frage,
ob in Scherstrémungen auch Normalspan-
nungseffekte beobachtet werden konnen,
da durch die asymmetrischen Strukturen
die auftretenen Normalspannungsdiffe-
renzen ungleich Null werden sollten.

Als Nachweismethode wurde der Weissen-
berg-Effekt angewendet: das Ansteigen
einer freien Fliissigkeitsoberfliche an ei-
nem in der Fliissigkeit rotierenden Stab.
Ursache des Effektes sind die endlichen
Normalspannungsdifferenzen, die in vis-
koelastischen Fliissigkeiten eine zusétz-
liche radial nach innen gerichtete Kraft
erzeugen, die der Zentrifugalkraft entge-
genwirkt (Abb.1).

viskos viskoelastisch

Abb. 1: Der Weissenberg-Effekt

In Ferrofluiden sind Anzahl und Lénge
der Teilchenketten, die durch das Ma-
gnetfeld erzeugt werden, zu gering, als
dass die Normalspannungskrifte unter
1g-Bedingungen eine sichtbare Verin-
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derung der Oberflichenhdhe bewirken.
Da die Hohe umgekehrt proportional zur
Schwerebeschleunigung ist, wurden der
Nachweis und die weitere Untersuchung
des Weissenberg-Effekt in magnetischen
Fliissigkeiten in Parabelfliigen unter Mi-
krogravitationbedingungen durchgefiihrt.

Experiment

Nachdem in ersten Parabelflugkampa-
gnen der Nachweis fiir die Existenz des
Weissenberg-Effektes in Ferrofluiden er-
bracht wurde und dessen Abhingigkeit
von Feldstirke, Volumenkonzentration
und Scherrate untersucht werden konnte,
lag der Schwerpunkt der letzten beiden
Kampagnen in der Untersuchung des Ein-
flusses der Agglomeratmenge.

Dazu wurden fiinf Ferrofluide auf syn-
thetischer Kohlenwasserstoffbasis unter-
sucht, die aus einem Herstellungsprozess
stammen, so dass sie sich in Fliissigkeits-
eigenschaften und Volumenkonzentration
gleichen. Sie unterscheiden sich jedoch
im Reinheitsgrad, da sie unterschiedlich
starken magnetischen Reinigungsprozes-
sen unterworfen wurden.

In Abbildung 2 ist die Hohe der Fliissig-
keitsoberfliche als Funktion der angeleg-
ten Feldstirke fiir zwei der obengenann-
ten fiinf Ferrofluide, Fluid 2 und Fluid
4 bei fester Scherrate zu sehen. Fluid 2
besitzt eine geringere Agglomeratanzahl
als Fluid 4.

Wie erwartet steigt bei beiden Fluiden
die Oberfliche mit der magnetischen
Feldstike an, doch liegt der Anstieg fiir
das Fluid 2 unter dem von Fluid 4 mit
dem grésseren Agglomeratgehalt. Dies
ldsst auf geringere Normalspannungkrifte
und damit geringere Anzahl von Teilchen-
ketten bei gleicher Feldstirke in Fluid 2
schliessen. Der Unterschied in den Kurven
zwischen den einzelnen Fluiden deutet
auf eine Abhédngigkeit der Kettenbildung
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Abb. 2: Abhingigkeit des Weissenberg-Effektes
von der Agglomeratanzahl

von der Agglomeratmenge hin.

Wir danken Dr. K. Raj (Ferrofluidics)
fiir die Ferrofluide.

Dieses Projekt wird vom DLR. unter der
Projektnummer 50 WM 9711 gefordert.
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Experiments on Spatiotemporal Intermittency in a Ring of
Ferrofluidic Oscillators

Peter Rupp, Reinhard Richter, and Ingo Rehberg

Lehrstuhl Ezperimentelle Physik V, Universitdt Bayreuth, D-95440 Bayreuth

A new experimental system is presented
showing a transition to spatio-temporal
intermittency (STI) for a large number of
coupled oscillators. The system consists
of a ring of hundred ferrofluidic spikes
emerging on the circular edge of the pole
shoe of an electromagnet. The spikes are
driven by an alternating magnetic field
which is superpositioned to a bias field.
The motion of the spikes is scanned in a
circular manner by a CCD-camera moun-
ted above the center of the pole shoe. By
stroboscopic image acquisition once every
driving period we record the long time be-
haviour of the spatio-temporal dynamics.

Figure 1: Space-time plot of the dynam-
ics (detail) at a driving amplitude of the
current of I, = 2.3A. The time proceeds
from bottom to top.

Increasing the driving amplitude the sys-
tem is changing from an ordered state,
which is periodic in space and time, to a
disordered one (see Fig. 1), which is inter-
preted with respect to STI. The applied

methodes for analysis comprise power spec-
fra in space or time, estimation of the

mean laminar (Fig. 2) and chaotic length

and time based upon the binarization of

the data, estimation of the mean lami-

nar and chaotic fraction, and finally the

coherence length deduced from the distri-

bution of the laminar lengths (times) re-

spectively. The scaling behaviour of the

various measures is investigated.

A
<Y 20l I =2,2A f]
N

0 ¥ 7 ¥ -
05 10 15 20 25 3,0
I, (R)

Figure 2: The inverse of the mean lami-
nar phase length in space versus the am-
plitude of the current which is driving the
electromagnet. The arrow marks the crit-
ical driving amplitude I, = 2.2A where
STI sets in. Ly denotes the system size.
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Die zwei Idealmafle eines Tropfens wihrend der Abschniirung

Alexander Rothert!, Reinhard Richter!, Ingo Rehberg!

1 Universitiit Bayreuth, Physikalisches Institut, Ezperimentalphysik V, D-95440 Bayreuth

Die Physik der Tropfenbildung ist seit ge-
raumer Zeit Gegenstand der Forschung.
So untersuchte Rayleigh [1] das Wachs-
tum von Oberflichenwellen auf Fliissig-
keitssdulen und deren Zerfall in einzelne
Fragmente. Erst in jiingster Zeit wand-
te sich das Augenmerk der unmittelba-
ren Umgebung um den Abschniirpunkt
eines Tropfens zu. Gemifl einer Theorie
der Tropfenbildung newtonscher Fluide wei-
sen das Profil und das Geschwindigkeits-
feld eines Tropfenhalses selbstéhnliches Ver-
halten auf und kénnen durch universel-
le Skalenfunktionen beschrieben werden.
Es zeigte sich zudem, daB der Tropfendy-
namik, abhingig von der Viskositit und
der Stromungsgeschwindigkeit des Fluids,
Navier-Stokes’sches [2] oder Stokes’sches
Stromungsverhalten [3] zugrunde liegt. Die-
se zwei Fille liefern entweder ein asymme-
trisches oder ein symmetrisches Tropfen-
profil und Geschwindigkeitsfeld.

Wir untersuchen experimentell die Trop-
fendynamik fiir nicht-magnetische sowie
auch fiir magnetische Fluide, bei letzteren
unter dem Einflufl eines dufleren Magnet-
feldes. Den Abschniirvorgang lésen wir mit
6000 Hz auf und extrahieren das Tropfen-
profil als Funktion der Zeit. Wihrend des
Abschniirens zeigt sich ein Ubergang vom
symmetrischen zum asymmetrischen Pro-
fil, welcher quantitativ durch die Anpas-
sung der beiden Skalenfunktionen beschrie-
ben werden kann. So ist beispielsweise der
minimale Halsradius geméifl der Theorie
eine lineare Funktion der Zeit [4], welche
im symmetrischen und asymmetrischen Re-
gime unterschiedliche Steigungen aufweist,
die mit den theoretischen Vorhersagen iiber-
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Abbildung 1: Der Hals eines sich ab-
schniirenden Tropfens. Das Profil ist in
einer Umgebung des Minimums entweder
a) symmetrisch bei 3.83 ms oder b) asym-
metrisch bei 1.33 ms vor der Abldsung.

einstimmen.

Um den Ubergang zwischen beiden Losun-
gen genauer zu verifizieren, schitzen wir
mittels der theoretischen Vorhersage die
axiale Komponente der Geschwindigkeit
und die Beschleunigungsterme der Navier-
Stokes—Gleichung ab. Dies liefert eine Aus-
sage dariiber, welche Stromungsart den
Tropfenbildungsprozef in einem bestimm-
ten Stadium dominiert.

Die Autoren danken J. Eggers fiir die Be-
reitstellung der Skalenfunktionen.
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Anwendungen und Miirkte fiir Ferrofluide

J. Schwender

Ferrofluidics GmbH, Hohes Gestade 14, 72622 Niirtingen, Deutschland

Die Ferrofluidics GmbH

Die Ferrofluidics GmbH ist die europii-
sche Vertriebstochter der Ferrofluidics
Corp., USA. Seit Anfang 2000 gehort die
Ferrofluidecs Corp. zur Ferrotec Gruppe,
womit sich das Unternehmen insgesamt
sehr stark gewandelt hat. Durch neue Pro-
dukte hat der Umsatz mit Ferrofluid nur
noch einen geringen Anteil am Gesamtum-
satz des Konzerns, der jetzt weltweit 1200
Mitarbeiter zihlt.

Der Markt fiir Ferrofluide hat sich sehr
verindert. Die allgegenwiirtige Globalisie-
rung hat auch unsere Kunden erfasst. Die
Anspriiche der Industriekunden ist stark im
Wandel begriffen. Auch ist die Anzahl der
Kunden im abnehmen. Auf diese neue Si-
tuation hat die Ferrofluidics Corporation
mit einem Zusammenschluss mit der ehe-
maligen Tochterfirma Ferrotec reagiert.

Die Produktpalette beider Firmen wurde
zusammengefasst und Teile der Fer-
rofluidproduktion von den USA nach Japan
verlagert.

Neuentwickelungen

Als gemeinsame Neuentwicklung ist fiir
Dimpfungsanwendungen ein Ferrofluid
basierend auf einem Silikondl angekiindigt,
das eine hohe Kolloidstabilitit hat. Der
Hauptvorteil ist eine geringere Abhiingig-
keit der Viskositit von der Temperatur.
Dieser Markt ist von starkem Wachstum

gepragt.

Etablierte Mirkte
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Sichtbarmachung von Dominen ist nach
wie vor ein kleiner, konstanter Markt fiir
wasserbasierte und leichtbenzinbasierte
Ferrofluide. Kunden sind hier die Herstel-
ler von Festplatten, Disketten, Videobiin-
dern und anderer magnetischer Datentrii-
ger. Im Weltmarktanteil an Ferrofluid ist
dieser Bereich verschwindend gering.

Die Ferrotec stellt heute noch in nicht un-
erheblichen Umfang Dichtungselemente
fiir Festplattenlaufwerke her. Trotz stei-
gender Anforderungen an die Reinheit der
Atmosphiire in der Festplatte stagniert die-
ser Markt, und wir erwarten in naher Zu-
kunft einen Riickgang.

Ferrofluide werden in Schrittmotoren und
in Dimpfern fiir Wellenenden eingesetzt.
Diese reduzieren Schwingungen und Ge-
rausche durch viskose Reibung. Stérungen
und Getriebebelastungen durch Schwin-
gungen vermindert. Hier gibt es jedoch
auch technische Alternativen.

In der Lautsprechertechnik sind Ferrofluide
bei nahezu allen Herstellern im Einsatz.
Die heute zunehmenden Miniaturisierung
der meisten eingesetzten Lautsprecher
macht Ferrofluidkiihlung zu einem wichti-
gen Konstruktionsprinzip mit einer Kom-
bination von Vorteilen, die sich anders
nicht erreichen lassen. Der Markt hierfiir
hat sich in den letzten Jahren allerdings
sehr stark oligopolisiert und wird nicht
mehr als Wachstumsmarkt betrachtet. Die
Qualitiitsanspriiche der Kunden beziiglich
Produkt und Liefertreue sind in letzter Zeit
gestiegen.

Die Kiihlung von Transformatoren ist ein
sehr neues Einsatzgebiet. Es tritt eine ver-
stirkte Konvektion auf, die eine forcierte



Kiihlung des Transformators bewirkt. Der
Markt hierfiir wird sich in den niichsten
Jahren noch stirker entwickeln.

Fiir Ferrofluide fiir die Materialtrennung
gibt es einen wachsenden Markt. Ferroflui-
dics hat zusammen mit einem Kunden ein
Verfahren zur sehr effektiven Riickgewin-
nung zur Marktreife gebracht.

Anwendungen mit Ferrofluiden

Gasdichtungen fiir rotierende Wellen las-
sen sich mit Ferrofluiden verschleiffrei
und Verlustarm realisieren. Einmalig bei
dieser Dichtungstechnik ist, dass selbst bei
hohen Drehzahlen die Leckrate sehr gering
bleibt und keinerlei Partikel generiert wer-
den. Letzteres macht die Ferrofluidic™
Dichtungstechnik insbesondere fiir die
Halbleiterindustrie zum unverzichtbaren
Dichtelement. Der Markt hierfiir ist stark
im Wachstum begriffen. In diesem Bereich
gibt es auch nach dem Zusammenschluss
mit der Ferrotec noch Mitbewerber, die
z.T. allerdings seit Jahren stirke Defizite
erwirtschaften. Ferrofluidics konnte den
Umsatz in diesem Bereich um 300% in den
letzten beiden Jahren steigern.
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Improving up the efficiency of electric motors using ferrofiuids

Arnim Nethe!, Thomas Scholz! , Thomas Schéppe! , Hanns-Dietrich Stahlmann®

1 Brandenburgische Technische Universitit, Universititsplatz 3-4, D-03044 Cottbus

Introduction

Every electric motor has an air gap bet-
ween stator and rotor. This air gap means
a high magnetic resistance for the mag-
netic flux density. A larger permeability
in the air gap would enlarge the torque
between stator and rotor. This would
make it possible to increase the force of
the motor or otherwise holding a constant
force by reducing the input power.

Method of modelling

Figure 1 shows the configuration which
represents the a process model as a first
approach of the problem. Process mod-
elling means to simplify a real situation in
a way that on the one hand mathematical
methods, which are easy to handle, can be
applied and on the other hand the results
are reliable to evaluate the real problem.
The inner cylinder in figure 1 represents
the rotor, the outer one the stator. The
line-currents stand for the windings.

Mathematical formalism

In the first step to get the process model,
the given problem is solved by orthogo-
nal expansion for the separated differen-
tial equation for slow time dependency.
The formulation of the magnetic field with
orthogonal functions is [1]:

2
Z_

/T

Figure 1: Principle sketch of the process
modell.

Heladpls = u,zlz ( Ve f)
-sin(ip) . (1)

Note that for the calculation of the field
only the current I, is taken into account.
The coefficients are determined by fulfil-
ling appropriate boundary conditions.

For getting the torque on the rotor with
the current Iy, the follwing formula is used:

M = palé,.
{& x [A(a,y+8) - H(a,y - B)]} 2

If for a more realistic winding the currents
are replaced by surface currents, the cal-
culation goes an equivalent way.



Tribologisches Verhalten magnetischer Fliissigkeiten

E. Uhlmann', N. Bayat', R. Patzwald'

I'TU-Berlin, Institut fiir Werkzeugmaschinen und Fabrikbetrieb, Pascalstr. 8-9, D-10587 Berlin

Einleitung

Magnetische Fliissigkeiten lassen sich
prinzipiell in Wilzlagern, Getrieben und
Gleitlagern als Schmierstoff einsetzen [I,
2]. Bei diesen Anwendungen liegen iibli-
cherweise Schmierspalththen vor, die eine
vollstindige Trennung der Reibpartner
gewilhrleisten. In diesem Fall stellen die
rheologischen Eigenschaften wie Viskositit
und FlieBverhalten die hauptsichlichen
Schmierstoffeigenschaften dar. Daneben
sind auch Anwendungen in hochbelasteten
Lagern und Fithrungen méglich, bei denen
die Betriebsbedingungen keine Reibpart-
nertrennung zulassen. Fiir derartige An-
wendungsfille sind die verschleiBmindern-
den Eigenschaften des Schmierstoffes von
besonderem Interesse. Das von einigen
Autoren beschriebene Modell von magneti-
schen Fliissigkeiten als Schmierstoff an
ferromagnetischen Oberflichen geht im
Falle eines senkrecht aus der Oberfliche
austretenden Magnetfeldes von einer an-
haftenden Partikelschicht aus [1, 3]. Damit
ist eine Verbesserung der Grenzschmierei-
genschaften durch den Einsatz magneti-
scher Fliissigkeiten zu erwarten.

VerschleiBuntersuchungen

Bei den experimentellen Untersuchungen
zum VerschleiBverhalten magnetischer
Fliissigkeiten wurden unterschiedliche
Priifverfahren wie Versuche mit Modellsy-
stemen und betriebsidhnliche Versuche
durchgefiihrt. Dazu wurden eine Stift-
Scheibe-Priifgeometrie und ein Radial-
gleitlager verwendet. Als Versuchspara-
meter wurde neben verschiedenen magneti-

schen und konventionellen Schmierstoffen
die Magnetfeldstirke variiert. Die Bestim-
mung des VerschleiBes erfolgte durch
Vermessen der VerschleiBspuren bzw. der
Durchmesserinderung der Lagerbuchsen.

Ergebnisse
Erste Ergebnisse zeigen eine Verringerung

des Lagerbuchsenverschleifies bei hheren
Magnetfeldstiirken im Schmierspalt, Bild 1.
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Bild 1: Lagerbuchsenverschleiff
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FMR spectra of ferrofluids: on a new type of chemical sensors

Hans Martin Sauer

10.3 Technische Physik, Universitdt des Searlandes, D-66041 Saarbricken

Ferrofluids and other suspensions of mag-
netic nanoparticles in liquids or in solidi-
fied gels exhibit a characteristic ferromag-
netic resonance (FMR) spectrum [1] with
discrete resonance modes. The resonance
frequencies depend on the magnetic an-
isotropy constant, the magnetic surface
anisotropy [2] and the shape anisotropy of
the particles. For the fundamental mode
the resonance frequency reads

fony = SL08 = 22500 + 1Y) (1)

where v = %‘f;f’ is the gyromagnetic con-
stant, g the Landee factor of the magnetic
ions in the respective material, m, the
electron mass, Hy is the bulk anisotropy
field, and ¢ = 1 — %922 the surface
anisotropy dependent scalfng factor of the
resonance frequency spacings. M is the
saturation magnetization, D the average
particle size, and E, is the magnetic sur-
face anisotropy energy per surface area.
Resonance modes of higher multipole or-
der [3] are shifted relative to the funda-
mental mode as indicated in table 1 [4].

Due to the large surface to volume ra-
tio of nanomaterials, the magnetic surface
anisotropy plays a predominant role for
the FMR. in ferrofluids, and is itself sub-
ject to many influences such as the elec-
tric polarization in the double layer on the
nanoparticle surface or charged molecules
from the solvent that bind to the free va-
lences of the magnetic ions at the particle
surface. For this reason the FMR spectra
of ferrofluids are usually sensitive to the
chemical environment and hydrogen ion
concentrations in the host liquid. It is
therefore possible to utilize a dilute fer-
rofluid as an electrochemical sensor for e.
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Multipolar order | freq. shift
20) ~
(271) '_'Zihg_;-g
(22) o
(3,0) *)
(3,1) )
(3,2) 0
(3,3) s

Table 1: FMR modes of spherical
particles with quadrupolar and
hexapolar order. (*) Mode forbid-
den by symmetry.

g. the pH value of the solvent.

Being sensitive to very small amounts of
magnetic material (107*1...10~7 mole of
nanosized Fe;O4 or mixtures of different
metal oxides) the in-situ determination of
important chemical properties is possible
when

e direct contact to the considered sys-
tem is prohibited

e arapid variation of the chemical en-
vironment takes place

e only very small quantities of mag-
netic material can be used

e the system is inaccessible to stan-
dard methods, e. g. cell cytoplasmas

In the talk FMR spectra of ferrofluids con-
sisting of the same type of nano magnetite
distributed in different solvents will be
presented.
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Magneto-optical Relaxation of Ferrofluids for the Monitoring of
Biological Binding Reactions
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Introduction

With respect to the rapidly growing knowl-
edge on the molecular basis of diseases

binding studies are of increasing interest

in medical, biological and biochemical in-

vestigations. It was demonstrated [1, 2],

that biologically activated single domain

magnetic nanoparticles (MNP) can be used
as magnetic labels for the detection of

the binding of antibodies by measuring

the relaxation of their magnetization af-

ter switching off a magnetizing field (mag-

netorelaxometry). It is also known, that

under influence of a magnetic field fer-

rofluids show birefringence, when the en-

tire MNP align into the direction of the

field according to the Brownian mecha-

nism (Cotton-Mouton-Effect) [3]. After

switching off the magnetizing field one can

observe a relaxation of the birefringence.

This Brownian relaxation signal is also

called the field-induced magnetic transient
birefringence. So far measurements of the

transient field-induced birefringence of fer-
rofluids were performed to determine the

distribution of the hydrodynamic parti-

cle size of MNP and to investigate vis-

cous properties of ferrofluids [5, 6, 7]. The

purpose of this research project is to ap-

ply this technique for the determination

of binding reactions using biologically ac-

tivated magnetic nanoparticles.

Measurement setup, data analysis

The measurement setup consists of a laser,

a polarizer, a cuvette containing the probe,
an analyzer and a detector mounted on an

optical bench. The cuvette is placed into

a magnetization coil generating a pulsed

magnetic field. After switching off the

magnetizing field the relaxation of the bire-
fringence is recorded. Figure 1 shows a

schematic diagram of the setup.

The measured signal can be analyzed us-

ing different fit functions, e.g. single or

stretched exponential decay, yielding the

mean relaxation time and a parameter for

their distribution. Since the Brownian

time constant depends on the hydrody-

namic size and viscosity as well as on the

temperature of the ferrofluid these param-

eters can be determined by transient mag-

netic birefringence measurements. Accord-
ingly, this method is suitable for the char-

acterization of ferrofluids with respect to

their polydispersity.

Biological applications

Considering the fact, that biological bind-
ing reactions are always connected to changes
in the particle size of the reaction compo-
nents, the project mainly focuses on the
monitoring of binding reactions.
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Figure 1: Schematic diagram of the measurement setup for the detection of the magneto-

optical relaxation in ferrofluids.

Furthermore, since the system provides
continuous measurement cycles investiga-
tions of the binding kinetics with high
temporal resolution can be performed.

Conclusion

The optical measurement setup is rela-
tively simple and easy to handle. The de-
termination of the relaxation of the tran-
sient field-induced birefringence of ferroflu-
ids holds the potential to serve as a novel
tool for in-vitro investigations of biologi-
cal binding reactions.
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Magnetic nanoparticles are currently being investi-
gated for various medical applications, this includes
their use as contrast agents in magnetic resonance
imaging [1], drug substances in hyperthermia [2]
and carriers for drug targeting [3]. Direct detection
of magnetic nanoparticles can be achieved by
magnetic nanoparticle relaxation measurements, i.e.
determination of the relaxing magnetization of
magnetic nanoparticles after a magnetizing field is
switched off [4]. There are two relaxation mecha-
nisms for magnetic nanoparticles (Fig. 1).

Entire panicle rotates in fluid: |  Direction of magnetization
rotates in core:
Brownian relaxation Néel relaxation

stabilizing shell ~magnetic core
L dircction of magnetization
Fig. 1: Relaxation mechanisms of magnetic nanoparticles

In fluids, magnetic nanoparticles can relax accord-
ing to the Brownian relaxation mechanism, i.e. the
entire particle rotates in the surrounding fluid with
typical relaxation times within a range of microsec-
onds. The second mechanism is Néel relaxation, i.e.
the magnetization rotates within the magnetic core.
In our experiments we use magnetic nanoparticles
with Néel relaxation times predominately ranging
from milliseconds to seconds. This difference in
relaxation times enables discrimination between
freely movable and bound magnetic nanoparticles
4.

The aim of the study was to use magnetic nanopar-
ticle relaxation measurements to investigate the
mobility of magnetic nanoparticles stabilized with
poly(ethylene glycol) (PEG) in the blood, liver and
spleen of rats after intravenous injection.

Methods

e Preparation of nanoparticles

Magnetic nanoparticles of magnetite (Fe;0,) coated
with 3-aminopropyltriethoxysilane were prepared as
described elsewhere [5]. 50mg of methoxy
poly(ethylene glycol) succinimidyl propionate
(3000 g/mol, Shearwater Polymers) were added to
5 ml of the nanoparticles (0.1 mol Fe/l) at pH 6.

The mixture was shaken for 72 h at room tempera-
ture. Thereafter, the magnetic nanoparticles were
purified by magnetic separation and adjusted to a
final concentration of 0.05 mol Fe/l with water.

e Particle size measurements

Particle size measurements were performed by
dynamic laser light scattering (Dyna Pro-801,
Protein solutions, upper detection limit of particle
diameter approx. 200 nm).

e Magnetic nanoparticle relaxation measurements
The magnetic nanoparticle relaxation was measured
in a time window between 5 and 995 ms after
switching off the magnetizing field of 5 mT under
the central sensor of a 37-channel SQUID magne-
tometer [6] installed in a magnetically shielded
room.

e Animal experiments

0.1 mmol Fe/kgbw of the PEG-modified nano-
particles in 0.9 % saline were injected into a tail
vein of Han-Wistar rats (n = 3). Two hours after
injection the animals were sacrificed. Blood sam-
ples (0.5ml) were filled in tubes coated with
EDTA. Liver and spleen specimen were weighed
and filled in tubes together with 500 pl of phos-
phate-buffered saline. The magnetic nanoparticle
relaxation signal of all the samples was determined
immediately. After the samples were freeze dried
the magnetic relaxation measurements were
repeated.

Results and discussion

The reaction of the PEG derivative yielded nano-
particles with increased stability. This is shown by a
comparison of the mean particle diameters 20 min
after dilution in water at pH 5, water at pH 8, 0.9 %
saline at pH 5 and phosphate buffered saline at
pH 7.4 before and after modification with the PEG
derivative (Fig. 2).

The liver and spleen samples derived from the
animal experiments showed almost equal relaxation
signals before and after freeze drying (Fig. 3). The
fluid blood samples derived from the animal
experiments showed no relaxation signals, whereas
after freeze drying, Néel relaxation signals were
found (Fig. 3). The relaxation signals measured in
the dried blood samples prove that there were still
nanoparticles circulating in the blood 2h after



intravenous injection. The absence of relaxation
signals within the fluid blood samples indicates that
the nanoparticles can move freely in the blood.

2407 +>2000m = water pH 5
2 200 - I EESS water pH 8
‘5 E=3 0.9 % NaClpH 5
3 160 W PBS pH 7.4
ki
3 1207
£
g 80
E
g 40-

before modification after modification with

PEG 3000

Fig.2:  Mean paricle diameters of magnetic nanoparticles
before and after modification with PEG 3000
measured after 20 min of incubation in water at pH 5,
water at pH8, 09% saline at pH5 and PBS
atpH 7.4, *Mean particle diameters are above the
upper detection limit of approx. 200 nm.
(Mean = SD, n=35)

The detection of Néel relaxation signals in the liver
and spleen specimens before freeze drying indicates
that the nanoparticles are arrested within these
tissues. This fixation of the particles in the liver and
spleen seems to be the case for the majority of the
nanoparticles, as the relaxation signals measured
after drying are more likely to decrease than to
increase compared to the signals found before dry-
ing.

Conclusions

The stabilization of magnetic nanoparticles with
PEG yields nanoparticles that can move freely in
the blood of rats. In contrast, the mobility of the
nanoparticles found in liver and spleen is hindered
2 h after intravenous injection. It is well known that
particles are taken up by phagocytes of liver and
spleen. The observed fixation of the nanoparticles
might therefore indicate that after phagocytosis the
particles are aggregated or bound to membranes
within the phagolysosomes. The reported pH value
within phagolysosomes of approx. pH 5 cannot be
considered as a reason for the fixation of the nano-
particles as they do not tend to aggregate at pH 5.
The investigation demonstrates that magnetic nano-
particle relaxation measurement is a powerful tool
for the sensitive detection of magnetic
nanoparticles. It permits differentiation between
fixed and movable nanoparticles within biological
samples.

The technical development of appropriate magnetic
measurement devices might extend the measure-
ment window to even shorter time points after the
magnetizing field is switched off. In this case, direct
determination of the microviscosity of the fluid

surrounding the nanoparticles might become
feasible.
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Introduction:

Magnetosomes offer an unique possibility
as combination of a therapeutic and diag-
nostic tool. Due to their properties magne-
tosomes can be used as side specific tar-
geted gene delivery system. The genuine
anionic lipid bilayer facilitates the com-
plexation with cationic liposomes driven
by electrostatic forces. One great opportu-
nity is the movability of the magnetosomes
directly to their target side in vivo driven
by magnetic force. Therefore it is possible
to enhance the local drug concentrations at
the target side with reduced toxicity for the
normal tissue. Moreover the system allows
in vivo follow up to the gene transfer using
magnetic resonance imaging (MRT).

Aim:

The aim of our first experiments were to
utilise magnetosomes in combination with
cationic liposomes to generate a novel non-
viral gene delivery system for improved
efficient genetic transfer.

Material and Methods:

We have developed different new cationic
lipids for the gene transfer such as the
cholesterol derivatives e.g. DAC-Chol,
lipospermine derivatives e.g. DOCSPER
and others. For the first experiments DAC-
Chol/DOPE (3:7; w:w) called DAC-30 TM
and DAC-40 (DAC-Chol/DOPE; 4:6; w:w)
were used. The magnetotactic bacterium
M. gryphiswaldense was cultivated and the
magnetosomes isolated. The structure in-

20

tegrity was checked by transmission elec-
tron microscopy.

For the preparation of the cactionic lipid-
magnetosome-DNA-complex the dried
lipid film of DAC-40 was dispersed in the
magnetosome suspension, As marker gene
the DNA of green fluorescent protein
(GFP) (pEGFPC1; cytoplasmatic expres-
sion) or LacZ (pUT 651; nuclear localised)
cloned under a CMV promotor were used.
Glioblastoma cells of rats (F98) and human
colon carcinoma cells (LoVo) were seeded
onto 24-well or glass cover slips and grown
for 24 hours. Thereafter the different cati-
onic lipid-magnetosome-DNA-complexes
were added to the cells. After 72 hours X-
Gal-staining for the detection of the cells
expressing LacZ gene was performed. The
expression and cytotoxicity can be deter-
mine simultaneously with a novel dual test.
B-Galactosidase-activity serves as marker
for transfection efficiency and acidic phos-
phatase activity serves as marker for trans-
fection efficiency and acidic phosphatase
activity as marker for in vitro toxicity. Both
parameter can be measured UV-
spectroscopically in parallel. The detection
of the GFP expressing cells growing on
cover slips was possible without additional
staining after different time points using
fluorescence microscope.

The uptake of magnetosomes and magneto-
some-complexes is detectable immuncyto-
chemically with the ,Prussian blue stain-
ing“. The interaction of cationic lipid-
magnetosome-DNA-complexe (CLMDC)



with the cells and their fate in vitro was
visualised by electron microscopy.

Results and Perspectives:

We were able to demonstrate an enhanced
cellular uptake of the CLMDC and and
equal gene expression between 20 and 35
% compared that of cationic liposome-
DNA-complexes.

Animal experiments for the in vivo gene
therapy of glioblastoma and liver metasta-
ses using a rat model will be carried out
under the control of MRI. The systemic and
local application, respectively, of apoptosis
inducing along with anti-angiogenesis in-
ducing genes allows to give evidence on
one hand to the circulation half life time
and enrichment in the target tissue in com-
parison to other
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Einleitung

Zielgerichtete Arzneimittelapplikationen in
der Krebstherapie haben das Ziel, die lo-
kale Wirksamkeit zu erhdhen und gleich-
zeitig unerwiinschte Nebenwirkungen (z.B.
Knochenmarksdepression, Haarausfall,
Leber- und Nierenfunktionsstrungen,
Ubelkeit, Erbrechen etc.), welche die Dosis
limitieren, im Organismus zu minimieren.
Eine Form der lokoregioniren Tumorthe-
rapie ist “Magnetisches Drug Targeting”.
Dabei werden biokompatible Ferrofluide
(FF) an Chemotherapeutika gekoppelt (FF-
CH). Nach intravasaler Applikation kénnen
die gekoppelten FF mit einem externen
Magnetfeld im Tumorareal angereichert
werden. In der Vergangenheit wurden FF-
CH erfolgreich intravends (also sys-
temisch) appliziert. Bei einer systemischen
Gabe unterliegen die FF-CH jedoch einem
enzymatischen Abbau in der Leber. Eine
Méglichkeit, diesen sog. ,First-Pass Ef-
fekt“ zu umgehen, besteht in einer intraar-
teriellen Gabe der FF-CH.

Ziel der Studie

Intraarterielle und intraventse Applikation
von gekoppelten Ferrofluiden (mit Che-
motherapeutikum Mitoxantron; FF-CH)
unter simultanem Anlegen eines magneti-
schen Feldes iiber einem entsprechenden
Tumorareal. Uberpriifung der Anreicher-
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barkeit und der Wirkung dieser FF-CH auf
das Tumorwachstum.

Material und Methoden

Bei Kaninchen wurde im Bereich des
Oberschenkels ein VX-2 Plattenepithelkar-
zinom implantiert. Bei einer Tumorgrofie
von 20 mm wurden die folgenden Substan-
zen injiziert (Die Prozentangaben beziehen
sich auf die empfohlene Dosis vom Mito-
xantron, d.h. 100% entspricht 10mg Mito-
xantron/m’ Kérperoberfliche)

(a) Chemotherapeutika gekoppelte Ferro-
fluide intraarteriell und intravends (i.a. FF-
CH 20% und 50%; jeweils n=5 bzw. i.v.
FF-CH 20% und 50%; jeweils n=3),

(b) Chemotherapeutikum allein (i.a. CH
20% bis 100%; insgesamt n=4),

(c) Ferrofluide allein (i.a. FF 20% und
50%; n=2) und

(d) keine Substanz (Kontrolle; n=2)

(FF: Stirkepolymer umhiillte Ferrofluide,
chemicell, Berlin, Deutschland; CH: Mi-
toxantron, Novanuon®, Lederle, Wolfrats-
hausen, Deutschland) in die tumorver-
sorgende Arterie (A. femoralis).

Wihrend der Injektion (10 Minuten) und
fiir weitere 50 Minuten ist ein Magnetfeld
iiber den Tumorbereich fokussiert. Die
magnetische Flussdichte am Polschuh, an
den die Tumoroberfliche direkt heran-
reicht, betrigt 1,7 T. In 10 mm Tiefe be-



triigt die magnetische Flussdichte 1,0 T und
der Feldgradient 30 T/m.

Uber den Zeitraum von 3 Monaten ist die
TumorgréBe beobachtet und das Blut auf
tumor- bzw. therapiespezifische Veriinde-
rungen untersucht worden.

Ergebnisse

Die gekoppelten FF konnten unter dem
Magnetfeldeinfluss im Tumor angereichert
werden (siehe nachstehende Abbildung).

Magnetteld | | |

-

Histologischer Schnitt
durch ein Blutgefis,
das den Tumor ver-
i+i%  sorgt (Berliner Blau
| Firbung).

Die FF sind im Gefifi
1 nach dem Gradienten
' <} ausgerichtet und treten

t aus dem GefiB in das
Tumorgewebe iiber.

Die intraarterielle Applikation von Mitox-
antron-gekoppelten Ferrofluiden in Kom-
bination mit dem Magnetfeld zeigte eine
steile Abnahme der Tumorgréfe bis hin
zur totalen Remission. Die Hiilfte der Aus-
gangsgrofe war bereits nach 6 bis 15 Ta-
gen erreicht (i.a. FF-CH 20%; Mittelwert 9
Tage) bzw. nach 3 bis 18 Tagen (i.a. FF-
CH 50%; Mittelwert 10 Tage; siehe nach-
stehendes Diagramm).

Behandlung
Matastasen

200%
THirS
Viilvin =
140%

Tumorgréle

0 6 12 18 24 30 € 42 28 54 80 36 12 T8 Tage

Verlauf der TumorgréBe nach einmaliger Behand-
lung mit i.a. FF-CH 50% (—#—) im Vergleich zur
Kontrollgruppe (--#--; keine Behandlung). Die
Symbole entsprechen dem Median, die Balken dem
Maximum bzw. Minimum.

Im Verlauf kam es zu keinerlei pathologi-
schen Blutbildveriinderungen. Nach Ende
der Beobachtungszeit (3 Monate) konnten
sowohl Resttumorgewebe als auch eine
Metastasenbildung  histologisch  ausge-
schlossen werden. Die Tiere konnten somit
als tumorfrei angesehen werden. Die
intraarterielle Gabe des Chemothera-
peutikums allein in derselben Dosierung
wie unter (a) (i.a. CH 20% und 50%) fiihrte
zu keiner Abnahme der Tumorgréfie und
die Tiere entwickelten Metastasen. Erst bei
hoherer Dosierung (i.a. CH 75% und
1009%) zeigte sich eine Abnahme der
Tumorgréfie, jedoch kam es zu schweren
Nebenwirkungen, wie Haarausfall, Kno-
chenmarksdepression etc. Nach intraar-
terieller Gabe der Ferrofluide allein (FF
20% und 50%) nahm die TumorgréBe zu.
Auch diese Tiere entwickelten Metastasen.
Die intravendse Applikation der Mito-
xantron-gekoppelten Ferrofluide (i.v. FF-
CH 20% und 50%) zeigte eine leichte Ab-
nahme der TumorgréBe, jedoch keinen
signifikanten Unterschied zur Kontroll-
gruppe. In der Kontrollgruppe (ohne Be-
handlung; n=2) nahm die TumorgréBe zu
und die Tiere entwickelten entsprechend
den Literaturangaben Metastasen.

Zusammenfassung

Die intraarterielle Applikation der Mitox-
antron gekoppelten Ferrofluide zusammen
mit dem externen Magnetfeld war sehr
wirkungsvoll in der Therapie des VX-2
Plattenepithelkarzinoms beim Kaninchen.
Die biokompatiblen Ferrofluide konnen in
Zukunft auch als ein neues Carrier-System
zur gezielten Applikation verschiedener
Wirkstoffe, wie z.B. radioaktive Substan-
zen, spezifische Antikorper oder dhnliches
verwendet werden.
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Grundlagen.

Das Mammakarzinom ist die hiufigste
Krebstodesursache der Frau in der westli-
chen Welt und in der Altersgruppe zwi-
schen 35 und 55 Jahren die hidufigste To-
desursache iiberhaupt. In den USA betrifft
es 26% aller Karzinomfille und 18% aller
Krebstodesfille der Frau. In der Bundesre-
publik Deutschland starben im Jahre 1986
(Westdeutschland) allein 14165 Frauen an
Brustkrebs (Statistisches Bundesamt 1987).
Die Inzidenz (2000 bis 3000 Neuerkran-
kungen/Jahr) ist ansteigend, und zuneh-
mend werden junge Frauen davon betrof-
fen.

Die bisherige Therapie des Mammakarzi-
noms beruht auf die operative Extirpation.
Im Ergebnis der Operation resultieren mehr
oder weniger starke Operationsdefekte und
Narben mit nachfolgenden kosmetischen
Konsequenzen und starken psychischen
Beeintrichtigungen der Patientinnen.
Basierend auf Untersuchungen von
Gilchrist et al. (1) sieht unser Losungskon-
zept vor, in unmittelbarem Anschluf an die
Tumordiagnose Eisenoxide intratumoral zu
applizieren, die Brust fiir wenige Minuten
einem magnetischen Wechselfeld auszu-
setzen um den Tumor durch Wirme zu
eliminieren. Die Verwendung von Tempe-
raturen von mindestens 50 bis 55 °C wird
angestrebt. Sie stellen eine sinnvolle Alter-
native zu chirurgischen Verfahren (2) dar,
da es nur so zu irreversiblen Schidigungen
des Tumorgewebes kommen wird. Somit
kann die vorgeschlagene Methode im Ide-
alfall als alleinige Therapieform eingesetzt
werden, z.B. bei Patienten mit geringer
Lokalrezidivrate. Fiir dieses neue Thera-
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piekonzept wurde daher der Begriff ,,ma-
gnetische Thermoablation® eingefiihrt.
Aufbauend zu vorangegangenen In-vitro-
Untersuchungen an biologischen Gewebe-
proben (3,4) wurde die vorgeschlagene
Methode an tumortragenden Miusen er-
probt.

Methodik.

Eine humane Adenokarzinomzellinie (MX-
1-Zellinie) wurde in 10 immundefizienten
(SCID) Miusen implantiert. Bei einer
TumorgréBe von etwa 300 mm’ (5) wurden
jeweils 100 pl eines modellartigen magne-
tischen Fluids (AP&T: Niirtingen,
Deutschland, mittlerer Gesamtpartikel-
durchmesser: 10 nm) intratumoral appli-
ziert. Die Magnetitmasse per 300 mm’
Tumorgewebe betrug 15 = 7 mg. Rontgen-
aufnahmen dienten zur Charakterisierung
der intratumoralen Eisenoxiddepositionen
bis zu 30 min p.i.. Anschliefend wurden
die Tiere einem magnetischen Wechselfeld
(Frequenz: 400 kHz; Amplitude: 6,5 kA/m)
fiir 4 min ausgesetzt. Die lokale Tempera-
turentwicklung in der distalen und proxi-
malen Tumorperipherie sowie im Rektum
wurde mittels Thermosensoren (Thermo-
elemente) gemessen. Nach 50 min p.i.
wurden die Tiere mittels Dekapitation ge-
totet, die Tumore herauspripariert, histolo-
gisch aufgearbeitet und auf hitzeinduzierte
Schidigungen untersucht. Leber, Milz,
Lunge und Blut wurden atomabsorptions-
spektrometrischen Untersuchungen nach
Preu et al. (6) zur Bestimmung der Eisen-
menge zugefligt. Unter Beriicksichtigung
der natlirlich vorkommenden Eisenmenge



(unbehandelte Kontrolltiere), wurde der
Anteil des injizierten Eisens in den vorge-
nannten Organen bestimmt.

Die Durchfithrung der Experimente wurde
von der lokalen Tierschutzkommission
genehmigt.

Ergebnisse.

Die intratumorale Deposition der Eisen-
oxidpartikel konnte mittels Ro&ntgenauf-
nahmen gut sichtbar gemacht werden. Es
zeigte sich eine deutliche Partikel-
Alkkumulation in dem Tumorzentrum. Bis
zu 30 min p.i., konnte kein signifikanter
Abfall des Kontrastes festgestellt werden.
Wie aus Voruntersuchungen erwartet (7),
wurde ein stetiger Anstieg der Temperatur
withrend der Tumorbehandlung beobachtet.
Beginnend mit einer intratumoralen Tem-
peratur von 24 £ 2 °C bzw. von 23 £ 2 °C,
wurden nach einer 4-miniitigen Exposi-
tionszeit im Magnetwechselfeld 63 £ 10 °C
und 73+ 24 °C in der proximalen bzw. der
distalen Tumorperipherie gemessen. Wiih-
rend der Behandlung stieg die rektale
Temperatur von 26 * 3°C auf 28 £ 2 °C an.
Die histologischen Untersuchungen des
behandelten Tumorgewebes wiesen auf
zelluliire Verinderungen hin, die fiir frithe
Stadien der Koagulationsnekrose typisch
sind.

Nach 50 min p.i. betrug der Anteil des inji-
zierten Eisens in der Leber, Milz, Lunge
und im Blut der Tiere zwischen 2 und 7 %.

SchluBifolgerungen.

Die Untersuchungen zeigen, daB eine lo-
kale Erwirmung von Tumoren auf thera-
peutisch relevante Temperaturen mittels
magnetischer Thermoablation innerhalb
weniger Minuten mdglich ist, und daf si-
gnifikante Zellschiidigungen induziert wer-
den, die langfristig zu einer Eliminierung
des Tumors fiihren konnen.

Ungeachtet der reichen Vaskularisierung
des Tumorgewebes, wurden die Partikel
des magnetischen Fluids innerhalb von

praktikablen Zeitriiumen im Tumorgewebe
zuriickgehalten.
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