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Verehrte Leser*innen,

mit dieser UNIKATE-Ausgabe
mochten wir Thnen einen Eindruck
von den heutzutage hochaktuellen
Forschungsarbeiten zur Verbesse-
rung der Eigenschaften von mag-
netischen Materialien vermitteln.

Es gibt Einblicke in die aktuellen
interdisziplindren Arbeiten des von
der Deutschen Forschungsgemein-
schaft (DFG) geforderten Sonderfor-
schungsbereichs/Transregio (SFB/
TRR) 270 ,HoMMage*“ mit dem
Titel ,Hysteresis Design of Magnetic
Materials for Efficient Energy Con-
version®. Dieser englischsprachige
Titel und die darin enthaltenen Her-
ausforderungen mogen fiir manche
erst einmal fremd klingen und noch
mehr mag man sich wundern, warum
die DFG bereits zum zweiten Mal
bereit ist, rund zwolf Millionen Furo
in eine vierjahrige Forschungspe-
riode zu investieren. Die Antwort
liegt in den Herausforderungen des
Klimawandels und den notwendi-
gen Mafinahmen zur Energiewende.
Dieses von der Technischen Uni-
versitit Darmstadt (Sprecher: Prof.

Dr. Oliver Gutfleisch) im Jahr 2020
ins Leben gerufene und von dort
koordinierte Konsortium besteht
aus Forschenden der Universitit
Wuppertal, des Max-Plank-Instituts
fur Eisenforschung, des Forschungs-
zentrums Julich und mehrerer phy-
sikalischer, chemischer und materi-
alwissenschaftlicher Institute an der
Technischen Universitit Darmstadt
und der Universitit Duisburg-Essen.
Sie widmen sich der Verbesserung
magnetischer Materialien fiir deren
energieeffiziente Anwendung in
elektrischen Maschinen (Generato-
ren, Motoren) und bei der zukiinfti-
gen Kiihlung (Klimaanlagen, Kihl-
schrinke).

Aktuell werden exponentiell stei-
gende Anforderungen an Energieum-
wandlung in Anwendungsbereichen
wie umweltschonender Energiebe-
reitstellung durch Windkraft und
Wasser oder auch in E-Mobilitat und
Robotik vorhergesagt. Kein elektrisch
angetriebenes Fahrzeug (Lastwa-
gen, Autos, Motor- und Fahrrader)
funktioniert nur mit einer Batterie.

Jeder Antriebsmotor braucht speziell
angepasste Permanentmagnete, die
chemisch robust, mechanisch stabil,
und ressourcenschonend — also wie-
derverwendbar — verbaut werden
konnen. Hinzu kommt, dass Baugro-
8en moglichst klein und Materialien
moglichst leicht sein sollten.

Der zweite Schwerpunkt dieser
Ausgabe der UNIKATE und auch
des Forschungsverbunds sind mag-
netokalorische Materialien: Diese
verandern, je nach angelegtem dufle-
ren Magnetfeld, ihre Temperatur.
Intelligent eingesetzt, betreiben sie
hocheffizient Kithlschrinke und
Klimaanlagen ohne klimaschadliche
Kihlmittel. Kiinftig kann die mag-
netische Kithlung zudem genutzt
werden, um den Energietriger Was-
serstoff zu verflissigen und somit
tiberhaupt transport- und lagerfahig
zu machen. In allen benannten Tech-
nologien sind effiziente Magnet-
materialien ausschlaggebend, doch
beinhalten diese oft Seltene Erden:
aufgrund politischer Umstinde
zeitweise wenig verfiighare — daher
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teure — sowie meist umweltschad-

liche Rohstoffe. Die Losung dieser
vielschichtigen Problematik erfor-
dert die Zusammenarbeit von
Expert*innen aus den oben genann-
ten Forschungsdisziplinen. Die
Wertschopfungskette — oder genauer
der Wertschopfungskreis — muss
durch spezialisierte und koordinierte
Forschungsprojekte, die Hand in
Hand gehen, geschlossen werden.
Anforderungen zu spezifischen Mag-
netmaterialien aus den Marketingab-
teilungen und Konstruktionsbiiros
missen Eingang in die Entwicklung
und Prozessierung von Materialien
bis hin zur atomaren Skala finden.
Erkenntnisse aus theoretischer
Modellierung und laborskaligen
Analysen und Charakterisierung
missen wieder in den ,,Kreislauf”
der Prozessierung und Konstruktion
eingefiittert werden. Und hier findet
man die Starken des angesprochenen
Forschungsverbundes SFB/TRR 270,
der diese Aspekte in rund zwanzig
interdiszipliniren Teilprojekten
abbildet. Auch wenn der Verbund

in seiner auf zwolf Jahre ausgelegten
Laufzeit nicht alle innovativen Ideen
und Konzepte umsetzen kann, so
werden die in diesem ,,Durchlaufer-
hitzer ausgebildeten mehr als 100
Masterabsolvent*innen und Dokto-
rand*innen als Multiplikator*innen
fir die Entwicklung neuartiger mag-
netischer Materialien und Anwen-
dungen in die Gesellschaft entlassen.
Dieses Heft bietet nun einen
Einblick in die Forschungsthemen,
die an der UDE und ihrem Umfeld
begonnen wurden und weitergefiihrt
werden. Eine beispielhafte Reihe
von Projekten, die einen wichtigen
Beitrag fur die Effizienzsteigerung
erneuerbarer Energien wie der
Windkraft und auch beim Einsatz
im wachsenden Anwendungsfeld
der Elektromobilitat — eine essenti-
elle Voraussetzung fiir das Gelingen
der Energiewende — leisten, werden
anschaulich besprochen und sollen
das volkswirtschaftliche Interesse
an und die Unterstlitzung fir die
Forschung an klassischen Volumen-
magneten erneuern.

Magnetismus ist und bleibt immer
irgendwie faszinierend, quasi
magisch, und Materialien klingen
oftmals exotisch. Und auch des-
halb sind Magnete hundertfach in
Anwendungen, in jedes Auto, in
oder an jeden Kithlschrank oder in
Magnettafeln sowie industriellen
Anwendungen wie zum Beispiel
die hygienische Verschlieffung von
Bierflaschen, die eine berithrungs-
lose Aktion oder Reaktion erfor-
dern, eingezogen. Es gilt, hier neue
materialwissenschaftliche Ansitze
zu fordern und zu entdecken!

Die Reise geht weiter!

Eine interessante
und spannende Lektiire
wiinschen Thnen

Prof. Dr. Oliver Guifleisch und
Prof. Dr. Michael Farle

(Sprecher und Co-Sprecher des SFB/
TRR 270 ,HoMMage*)
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»Die Energiewende ist eine

Materialwende!*

Interview mit dem SFB/TRR 270 ,,HoMMage“-Sprecher Oliver Gutfleisch

Was finden Sie am Magnetismus
und an Magneten so faszinierend,
Herr Gutfleisch?

»Few subjects in science are
more difficult to understand than
magnetism.“ (Encyclopedia Bri-
tannica, Fifteenth Edition 1989)

— nach 30 Jahren Forschungsarbeit
im Magnetismus und magnetischen
Materialien ist das ,leider immer
noch zutreffend. Es ist eine unend-
lich lange Reise vom meteoritischen
Eisen, Lodestone, die Erfindung

des Kompass’ in China, Gilberts de
magnete als erste wissenschaftliche
Abhandlung magnetischer Pha-
nomene, Faradays Elektromotor,
Maxwell-Gleichungen, Quanten-
mechanik, Barkhausen-Spriinge,
Weiss’sche Dominen und so weiter
hin zu superstarken Permanentma-
gneten, ein immer aktuelles For-
schungsgebiet der Festkorperphysik
und Materialforschung eingebettet in
eine dynamische und volatile globale
Gemengelage von Klimawandel,
Energietransformation und geopoli-
tischen Abhingigkeiten.

Worum geht es im von der Deut-
schen Forschungsgemeinschaft
(DFG) geforderten Sonderfor-
schungsbereich/Transregio (SFB/
TRR) 270 ,HoMMage — Hysterese-
Design magnetischer Materialien
fiir effiziente Energieumwandlung“?
Wir forschen zu neuen Magnet-
materialien fiir nachhaltige Ener-
gietechnologien. Hart- und Weich-
magnete sind in unserer modernen

Gesellschaft allgegenwirtig, jede*r
von uns besitzt und verwendet Dut-
zende von thnen im tiglichen Leben.
Sie sind Schliisselkomponenten in
modernen Energiewandlungs- und
Energieriickgewinnungssystemen,
Elektromobilitit, Datenspeicherung
und Kommunikation, Unterhal-
tungselektronik, MRT und magneti-
scher Trennung, Robotik und Auto-
matisierung, Gebaudeausriistung wie
Wasserpumpen, Stromiibertragung
und -verteilung. Sie bieten eine Per-
spektive fiir CO,~freundliche oder
-neutrale, hocheffiziente, schnelle,
miniaturisierte, leichte und nach-
haltige Gerite und Technologien.
Man bendétigt zwei Kilogramm

eines Hochleistungs-Perma-
nentmagneten vom Typ NdFeB
(Neodym-Eisen-Bor) pro E-Fahr-
zeug, oder auch 500 kg/MW dessel-
ben Werkstoffs fiir eine direktange-
triebene Windturbine, das bedeutet
fiir eine moderne 14 MW-Off-Shore-
Anlage sieben Tonnen!

Die Kiihlung ist ein blinder Fleck
in der allgemeinen Energiedebatte
und basiert auf der Gaskompres-
sionskiihlung, einer Technologie,
die seit mehr als einem Jahrhundert
unseren Alltag dominiert, fiir die
zehn Prozent der globalen Treib-
hausgase und zwanzig Prozent des
weltweiten Stromverbrauchs zu
veranschlagen sind. Alleine das sind
schon erstaunliche Beobachtungen!
Die magnetische Kithlung ist nun
eine echte Alternative mit einem
potenziell viel hoheren Carnot-Wir-

kungsgrad (Umwandlung von
Wirme in mechanische oder elektri-
sche Energie) von bis zu 60 Prozent.
Sie ist gleichzeitig frei von ozonscha-
digenden, die globale Erwarmung
beschleunigenden, toxischen oder
explosiven Gasen und potenziell
kompakter und leiser. Entscheidend
tir den Durchbruch der magneti-
schen Kihlung ist die Entwicklung
ressourcenunkritischer Materialien
fir den magnetokalorischen War-
metauscher, die eine hervorragende
Langzeitleistung aufweisen und
groflen zyklischen Volumenanderun-
gen und dem Kontakt mit einer Wiar-
meaustauschflissigkeit standhalten
miussen.

Das ist die Spielwiese fiir
HoMMage — kurz gesagt: Magnete
sind Schlisselwerkstoffe fiir eine
erfolgreiche Energietransformation.
Die verwendeten Strategiemetalle
werfen jedoch in ithrer Gewinnung
politische, soziale und 6kologische
Probleme auf oder sind schlichtweg
teuer. Unser HoMMage-Team ist
daher auf der Suche nach ressour-
censchonenden und effizienten
Alternativen. Der Anteil an Seltenen
Erden soll deutlich reduziert oder
im besten Fall ganzlich vermieden
werden.

Was sind die interessantesten Er-
gebnisse aus der ersten Forderperi-
ode des Sonderforschungsbereichs?
Ein schones Beispiel ist unsere
Suche nach dem ,,perfect defect®;
Materialinhomogenititen sind nicht
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nur ein unvermeidbares Ubel, son-
dern eine Notwendigkeit, die wir
maximal nutzen wollen: in einem
Permanentmagneten gilt es, kritische
Entmagnetisierungsprozesse im
Ansatz zu verhindern oder effektiv
aufzuhalten. Diese Defekte konnen
auf das Atom oder Elektron herun-
tergebrochen, mit dem im Konsor-
tium verfiigharen Methodenspek-
trum in der Theorie und im Expe-
riment vollstindig dargestellt und
idealerweise durch Legierungs- und
Mikrostrukturdesign so manipuliert
werden, dass zum Beispiel eine mag-
netische Domédnenwand maximal am
Defekt haftet und damit unbeweg-
lich ist.

Dieser materialphysikalische
Ansatz auf der Nanoebene kann,
wenn erfolgreich, auch globale
Effekte haben; eine hohere Domi-
nenwandhaftkraft spart kostbare
schwere Seltene Erden wie Terbium
und Dysprosium ein, die im Elekt-
romotor fir den Betrieb im E-Fahr-
zeug ansonsten notwendig sind.

95 Prozent der Elektrofahrzeuge
verwenden heutzutage NdFeB-Per-
manentmagnet-erregte Motoren; das
Potenzial einer Verbesserung des
Materials liegt damit auf der Hand.
Die Diskussion um die Elektromo-
bilitat konzentriert sich aber in der
Regel auf das Thema Batterie, wobei
die zweite und dritte wichtige Kom-
ponente, die Permanent- und Weich-
magnete, oft tibersehen werden.
Alle drei Komponenten sind fur
elektrische Antriebsstriange in Elek-
trofahrzeugen gleichermaflen wich-
tig. Permanentmagnete mit hoher
Energiedichte und Seltenen Erden
sind das Herzstiick der energieef-
fizientesten elektrischen Antriebe
mit der hochsten Leistungsdichte
und dem hochsten Drehmoment

bei Betriebstemperatur. Vereinfacht
gesagt, jede Batterie braucht (!) einen
Magneten, was bedeutet, dass sich
die Reichweite eines Autos bei glei-
cher Batterieladung deutlich erhoht,
wenn bessere Magnete eingesetzt
werden.

Und eine Erfolgsstory aus
dem zweiten Projektbereich,
der Magnetokalorik?

Hier sind zum Beispiel unsere
Arbeiten zu ,Magnetism First“ — so
umschreiben wir das gerne — zu
nennen. Es geht um das Zusammen-
spiel von magnetischen, strukturellen
und elektronischen Beitrigen zur
Gesamtentropieanderung in mag-
netokalorischen Materialien. Insbe-
sondere bei Phasentibergangen erster
Ordnung ist der ,,cross-talk“ zwi-
schen den drei Subsystemen hochst
komplex und beeinflusst letztlich die
lokalen und globalen Hysteresever-
luste und damit auch die Kihlleis-
tung des Endgerits, wie zum Beispiel
einer Klimaanlage oder eines Kithlre-
gals im Supermarkt.

Wir haben enorme Fortschritte
in korrelativen und simultanen
Messungen von Magnetisierung,
thermischer Response, Magneto-
striktion und elektrischen Wider-
stand gemacht; wir sind noch einen
Schritt weitergegangen und konnen
nun diese Messungen an der ID12
Strahllinie an der European Syn-
chrotron Radiation Facility (ESRF)
mit XMCD (zirkularer magnetischer
Rontgendichroismus) elementspezi-
fischen Hysteresemessungen kom-
binieren. Damit haben nun wir eine
weltweit fiihrende Position in der
Grundlagenforschung zu magneto-
und multi-kalorischen Phinomenen
und Materialien erreicht.

Wie geht es in der zweiten
Forderperiode weiter?

In der neuen Forderperiode
setzen wir verstarkt auf moderne
Technologien wie die Additive Ferti-
gung und maschinelles Lernen unter
Einsatz von Kunstlicher Intelligenz,
um die Entdeckung geeigneter Kom-
positionen und idealer Mikrostruk-
turen sowie geeigneter ressourcen-
schonender Herstellungswege signi-
fikant zu beschleunigen. Wir gehen
tiber die primiren magnetischen
Eigenschaften hinaus, da die Ein-
satzbereiche von Magnetwerkstoffen
immer anspruchsvoller werden, wir
schauen hier auch auf komplexere

Anforderungsprofile zum Beispiel in
schnell rotierenden Elektromaschi-
nen; hochdynamische Belastungen
erfordern neben den magnetischen
Eigenschaften zusitzliche Funkt-
onalititen wie mechanische (hohe
Festigkeit und Zihigkeit, gute Ver-
schleififestigkeit) und chemische Sta-
bilitat, mafigeschneiderte elektrische
und thermische Transporteigenschaf-
ten, Formbarkeit, Nachhaltigkeit
und natiirlich Erschwinglichkeit.

Wie wirken Sie mit dem
Sonderforschungsbereich in die
Gesellschaft?

Mit dem integrierten Graduier-
tenkolleg leistet der Verbund einen
wichtigen Beitrag zur Ausbildung
von jungen Wissenschaftler*innen.
Diese finden rasch in den relevanten
Industrien anspruchsvolle Positi-
onen, wir ermutigen und fordern
natiirlich auch eine akademische
Karriere beziehungsweise zeigen
als dritten Karrierepfad die Selbst-
standigkeit in einem Spin-Off auf.
Die zukunftsweisende Forschung
der ersten Forderperiode wird auch
durch die Bewilligung von drei so
genannten ,, Wissenschaftstransfer-
projekten® unterstrichen. Diese aus
dem SFB/TRR270 heraus initiier-
ten Projekte dienen der direkten
Uberfiithrung der gewonnenen
Erkenntnisse in industrierelevante
Technologien. Letztlich wollen
wir mit unserer Forschung auch
Entscheidungstriger in Politik und
Wirtschaft iber Strategiemetalle als
kostbare Ressource in der Energie-
transformation informieren und zum
dringend benotigten Handeln ermu-
tigen. Die Energiewende ist eine
Materialwende!

Erklaren Sie doch bitte die Begriffe
Strategiemetalle und Ressourcen-
kritikalitat!

In unserem SFB geht es in erster
Linie um die Lanthanide, also die
Seltenen Erden, aber auch Kobalt,
Gallium, Indium sind typische Stra-
tegiemetalle, die im Magnetismus
wichtig sind. China hat seit den
1980er Jahren mit einer strategischen
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Expansion entlang der gesamten
Wertschopfungskette der Seltenen
Erden — von der Erzgewinnung zum
fertigen Magneten bzw. E-Motor

- begonnen und beherrscht nach
Angaben der Internationalen Ener-
gieagentur heute fast 90 Prozent der
weltweiten Raffineriekapazititen.
Gleichzeitig zum Beispiel ist nach
Angaben des US Department of
Energy (2018) der Wert der in die
Vereinigten Staaten eingefiihrten
Waren, die Seltene Erden enthalten,
ca. 1,2 Billionen Dollar. Ein Modell
der Bewertung einer Ressourcenkri-
tikalitdt beruht auf drei Hauptaspek-
ten, (1) Versorgungsrisiko (Monopol
vs. Diversifizierung der Versorgung),
(2) Umweltauswirkungen und (3)
Anfilligkeit einer Zukunftstech-
nologie wie die Elektromobilitit

fir Versorgungseinschrankungen.
Idealerweise wire ein globales Nach-
frage-Angebot-System fiir Seltene
Erden in der Lage, Versorgungsun-
terbrechungen oder eine verianderte
Nachfrage abzufedern. Schlissel-
faktoren zur Bewertung sind geolo-
gische Verfugbarkeit, Stabilitit und
Angemessenheit der Versorgung,
derzeitige und kiinftige Auslastung
der Minen (statische und dynami-
sche Reichweite eines Metalls im
Vergleich zu den gegenwirtigen und
projizierten Bedarfen), Abhingig-
keit von Importen und Lieferketten,
geopolitische Lage, wirtschaftliche
Entwicklungen, Wiederverwertbar-
keit, Substituierbarkeit, 6kologische
Auswirkungen, soziale und regulato-
rische Komponenten und das mogli-
che Auftreten neuer konkurrierender
Technologien. All diese Aspekte soll-
ten in eine umfassende Analyse der
Kritikalitdt von Ressourcen einbe-
zogen werden. Innerhalb der EU ist
Deutschland das wichtigste Zielland
fir Chinas Seltenerd-Permanentma-
gnete. Allein auf Deutschland ent-
fallen rund 10.000 t/Jahr oder fast 20
Prozent der chinesischen Ausfuhren
von NdFeB-Magneten. Auf einen
Nenner gebracht: unsere Resilienz
in der EU gegeniiber dem chinesi-
schen Versorgungsmonopol fiir
Seltene Erden ist dulerst durftig.

Dies ist im Prinzip seit langem
bekannt, Schlussfolgerungen werden
aber nicht gezogen. Zumindest auf
der wissenschaftlichen Ebene ver-
suchen wir mit neuen, effizienteren
Magnetmaterialien zu einer Losung
beizutragen!

Wo soll die Reise hingehen,
Herr Gutfleisch?

Die Entwicklung von neuen
Materialien mit traditionel-
len Methoden von Versuch und
Irrtum und die Beurteilung durch
Expert*innenen fithrt zu einer rie-
sigen Anzahl durchzufithrender
Experimente. Dies mit der Konse-
quenz, dass die Entwicklung von
Werkstoffen nur langsam vorangeht,
was sich auch darin widerspiegelt,
dass der letzte Super-Permanentma-
gnet (Nd2Fe14B — die Grundlage
tiir die Elektromobilitit), der auf
ressourcenkritischen Seltenerdele-
menten basiert, vor vier Jahrzehnten
entdeckt wurde. Wir wollen die
Forschung an Magnetmaterialien
transformieren, wir wollen die
Entdeckung und Optimierung von
Materialien durch ein umfassendes
Verstindnis der Hysterese auf allen
Lingenskalen und durch ein rationa-
les, sich selbst optimierendes Design
von Stochiometrie, Mikrostruktur
und Prozessierung revolutionieren.
Dies beinhaltet perspektivisch ein
kritisches Gleichgewicht von Intu-
ition und Expert*innenwissen der
Forschenden, gepaart mit der extrem
gesteigerten Produktivitit, Reprodu-
zierbarkeit in der Synthese, Charak-
terisierung und Dateninterpretation
in autonomen Experimenten.
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dinierte er das hessische LOEWE-Exzellenz-
programm ,Response®. Er war Gastprofessor
am CNRS Grenoble, NIMS Tsukuba, Im-
perial College London, Chinese Academy

of Science NIMTE Institute in Ningbo und
der Universitit Parma. 2017 wurde er mit
einem ERC Advanced Grant (Cool Innov)
ausgezeichnet, und 2018 erhielt er den Preis
der DGM. Seit 2020 ist Oliver Gutfleisch
Sprecher des DFG-Sonderforschungsbe-
reichs 270. Er wurde 2020 zum IEEE Fellow
ernannt und leitet seit Oktober 2020 die
externe Forschungsgruppe ,De Magnete®

am Max-Planck-Institut fiir Eisenforschung
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Exotische ferromagnetische Materialien kénnen eine
magnetische Reaktion zeigen, die an das Verbalten eines
magnetischen Monopols erinnert. In diesem Artikel werden
die Materialien und Syntheseverfahren beschrieben, mit denen
solche exotischen ,, Quasi-Monopol“-Magnete in sogenannten
»Schalenferromagneten produziert werden konnen.

Wichtig dabei ist die detaillierte Kontrolle der chemischen
Zusammensetzung der verschiedenen magnetischen
Komponenten auf der Nanoskala.

Ein mysterioses Material mit

magischer Wirkung?

Exotische Ferromagnete mit Quasi-Monopol-Charakter

Von Michael Farle
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Wir wissen, dass Magnetfelder feste
Materialien und Lebewesen durch-
dringen und ihre Wirkung darin und
dahinter spiirbar ist. Wenn wir einen
Magneten in zwei Teile aufschnei-
den, bekommen wir zwei Magnete
und bei weiteren Schnitten erhalten
wir vier, acht .... und dies immer so
weiter. Sind diese mysteriosen Eigen-
schaften nun ,zauberhaft-magisch*?
Nein, die Physik bietet zwar kom-
plizierte, aber eindeutige Beschrei-
bungen dieses Verhaltens. Zunichst
muss Folgendes klar festgestellt
werden: Magnete haben immer zwei
Pole, einen Nord- und einen Stidpol.
Diese Pole bilden einen sogenannten
Dipol und die Magnetfeldlinien sind
immer geschlossen. Diese Aussage
gilt auf allen Lingenskalen vom
Erdmagnetfeld bis hin zum atoma-
ren Dipol. Wihrend man elektrische
negative und positive Ladungen
voneinander trennen kann, ergeben
sich beim Zerteilen eines magneti-
schen Dipols keine freien Monopole,
sondern stets neue Dipole. Also
gibt es eigentlich keine Moglichkeit,
diese fundamentale Eigenschaft aus-
zutricksen und einen Magneten mit
quasi Monopol Charakter zu bauen?
Das ist im Prinzip richtig, ein indivi-
dueller Magnet hat immer zwei Pole!
Allerdings kann man magnetische
Dipole so anordnen, zum Beispiel
in sogenannten Spin-Eis-Konfigura-
tionen, dass man lokal magnetische
Quasi-Monopole als Anregungen
des magnetischen Systems identifi-
zieren kann [https://pro-physik.de/
nachrichten/magnetische-monopo-
le-im-spineis-gesichtet]. Bei einem
elektrischen Monopol (positive
oder negative Ladung) verlieren
sich die elektrischen Feldlinien im
Unendlichen und fithren nie wieder
zum eigenen Ursprung zurlick wie
bei einem Magneten — sogar wenn
die beiden Pole des Magneten sehr
weit voneinander entfernt sind. Man
erinnere sich nur an den Nord- und
Stdpol der Erde. Der eine kann
ohne den anderen nicht existieren.
Und hier beginnt die ,Magie“.

Nun impliziert der Untertitel
dieses Textes Monopoleigenschaften

eines Permanentmagneten (Ferro-
magneten), auf die ich spater im Text
eingehen werde. Doch zunichst
mussen ein paar fundamentale
Konzepte magnetischer Materi-
alien rekapituliert werden, bevor

ich den von uns gemessenen Effekt
verstandlich machen kann. Ganz
allgemein: Es existieren verschiedene
Typen, quasi Geschmacksrichtun-
gen, von Magneten. Einige sind
abstoflend und andere anziehend.
Man kann sogar sagen, dass jedes
Material, vom Festkorper wie
Metallen oder Keramiken bis hin

zu Lebewesen und Gemisen wie
Frosche und Erdbeeren, magnetisch
ist. Die Fachbegriffe sind a) Diama-
gnetismus, b) Paramagnetismus, c)
Ferro-, Ferri- und Antiferromagne-
tismus. Ein diamagnetischer Anteil
ist in jedem chemischen Element
beziehungsweise Atom, vorhanden.
Allerdings ist dieser so schwach,
dass er durch die Beitrage der ande-
ren Magnetismus-Typen meistens
tiberdeckt wird. Einen Paramag-
neten kann man sich als aus vielen
atomaren magnetischen Dipolen
zusammengesetzt vorstellen, die bei
endlichen Temperaturen raumlich
und zeitlich wild fluktuieren und
somit keine Netto-Magnetisierung
zeigen. Erst in starken externen
Magnetfeldern wie sie zum Bei-
spiel durch Elektromagnete erzeugt
werden konnen, erkennt man den
abstoflenden Charakter des Diamag-
neten und den anziehenden Charak-
ter des Paramagneten. Das mit dem
Magnetismus im Allgemeinen ver-
kniipfte Material ist der Ferromag-
net oder auch der Ferrimagnet. Beide
Materialien erzeugen grofle magneti-
sche Flussfelder, deren Wirkung wir
im taglichen Leben als abstoflende
oder anziehende Krifte zum Beispiel
bei Kiihlschrankmagneten erleben.
Ein Antiferromagnet, der fir unsere
spatere Diskussion noch wichtig
wird, setzt sich hingegen aus antipa-
rallel orientierten atomaren magneti-
schen Dipolen zusammen. Sowohl in
Ferro-, Ferri- und Antiferromagne-
ten sind die magnetischen Momente
in ihrer Orientierung tiber lange

Zeiten (,permanent) stabil. Diese
Eigenschaft beruht auf einer rein
elektrostatischen Wechselwirkung
unter Hinzunahme einer quanten-
mechanischen Symmetriebedingung
(Pauli-Verbot). Beides zusammen
beschreibt die sogenannte Aus-
tauschwechselwirkung, die letztlich
fir die Stabilisierung der Perma-
nentmagnete verantwortlich ist. Die
energetisch giinstigste Orientierung
(=Vorzugsrichtung) dieser stark
»verhakten“ (gekoppelten) magne-
tische Dipole in einem makrosko-
pischen Festkorper beliebiger Form
ist durch die magnetische Anisotro-
pieenergie bestimmt, die als mikro-
skopische Ursachen die sogenannte
Spin-Bahn und Dipol-Dipol-Wech-
selwirkung hat.

Nach dieser Kurzzusammenfas-
sung der Magnettypen konzentrie-
ren wir uns auf die Permanentmag-
nete und insbesondere nachfolgend
auf den speziellen neuen Typus des
»Shell“~-Ferromagneten. Wie schon
im Editorial angesprochen, haben
Permanentmagnete die bemerkens-
werte Eigenschaft einen Energiein-
halt zu speichern und diesen fiir
Jahrzehnte aufbewahren zu konnen.
Erst durch spitere Aktivierung
mittels eines externen Magnetfel-
des kann diese Energie freigesetzt
und in andere Energieformen wie
Wirme oder Elektrizitit umgewan-
delt werden. Das typische Verhal-
ten eines Ferromagneten in einem
externen Magnetfeld ist in Abbil-
dung (1) zu sehen. Man beachte das
symmetrische Verhalten sowohl auf
der vertikalen Achse als auch auf der
horizontalen Achse. Beim Koerzitiv-
feld B, dreht sich die negative Mag-
netisierung in die positive Richtung.
Dies geschieht im Allgemeinen nicht
sprunghaft, da sich einzelne Bereiche
des Ferromagneten, die sogenannten
Weiss’schen Bezirke oder magneti-
schen Dominen, bei unterschiedlich
starken Magnetfeldern bilden und
drehen. Erst oberhalb eines externen
Sattigungsfeldes zeigen alle Domi-
nen in die Richtung des externen
Magnetfeldes. Die Sittigungsmagne-
tisierung ist erreicht.



UNIKATE 60/2024 15
(a) R—=
JIE =
A, Drehung
der
Magneti-
(b) sierungs-
— richtung
A/ N _
I 1 Bexs B
ext
i
(c)
f"'j:
Bext

(1) Typische magnetische Hysterese eines Permanentmagneten. Die Magnetisierung M
ist iber dem magnetischen Fluss B, = p H_ aufgetragen. Koerzitivfeld B,, Sittigungs-
magnetisierung M, remanente Magnetisierung M bei B_ = 0 und das magnetische
Energieprodukt sind eingezeichnet. Man beachte, dass das Produkt aus M und B_ eine
Energiedichte darstellt. Somit sind Flichen in diesem Diagramm Energiedichten

in Joule/cm?3. Des Weiteren sind in a) bis ¢) Weiss’sche Bezirke (magnetische Dominen)
eines rechteckigen Magnetfilms schematisch mit ihren jeweiligen Ausrichtungen der
Magnetisierung (Pfeile) fiir verschiedene Magnetfeldstirken B, gezeichnet. Bei
gentigend groflem Feld sind alle Dominen gleich ausgerichtet, und das Material ist
magnetisch ,gesittigt”, das heiflt die maximal mogliche Magnetisierung ist erreicht.
Man beachte, dass die remanente Magnetisierung fiir Messungen von positivem zu
negativem Magnetfeld hin positiv ist, wihrend in umgekehrter Richtung die Magnetisie-

rung negativ ist.

Quelle: angepasst nach R. Grof}, A. Marx, Festkérperphysik, Oldenbourg Miinchen.

Nach dieser Einstimmung kommen
wir nun zum Ferromagneten mit
»Quasi-Monopol-Charakter®!

Es handelt sich um ein neuartiges
magnetisches Material, dessen tiber-
raschendes Verhalten am besten

im Video nachzuvollziehen ist. Das
Phinomen ist im YouTube-Video
»Shell Ferromagnetism Narrated
(https://www.youtube.com/watch?-
v=0VISksW2G-s) gezeigt. Hier wird
ein Daumennagel-grofles spezielles
magnetisches Material, dessen
Herstellung und Zusammensetzung
nachfolgend noch niher erldutert
wird, einem groflen externen Mag-
netfeld ausgesetzt. Man erkennt:
Auf der einen Seite lisst sich das
etwa daumennagelgrofie Teilchen
von einem Magneten, der nattrlich
einen Siid- und Nordpol hat, anzie-
hen. Dreht man den Stabmagneten
um 180 Grad, passiert hingegen
nichts. Wie im Video erliutert wird,
ist dieser Effekt mehr als unge-
wohnlich, und es dringt sich natiir-

lich die Frage auf, wie man dieses
sehr spezielle Material erzeugt
und wie die magnetische Wirkung
erklirt werden kann.

Dieses magnetische ,,Monopol“-
Material wird durch Erhitzen einer
Legierung aus Nickel und Mangan
mit nahezu gleichen Anteilen unter
Hinzugabe weniger Prozentanteile
des Elements Indium in einem
starken Magnetfeld bei rund 380°C
hergestellt. Dabei verdndert sich
der Aufbau des Materials. Es bilden
sich einzelne, wenige Nanometer
grofle Partikel, die vergleichsweise
viel mehr Indium in der nanos-
kaligen Ausscheidung eingelagert
haben, das aus der umgebenden
Matrix ,angesogen“ worden ist.
Diese Indium-reichen Partikel sind
nun die, die andere magnetische
Eigenschaften als die umgehende
Matrix haben, die sich ebenso einer
Verinderung unterzogen hat. Nach
dem Abkuhlen auf Raumtemperatur
verhalt sich dieses neu zusammen-

gesetzte Material wie ein einseitiger
Magnet, vereinfacht ausgedriickt,
wie ein Nordpol. Interessanterweise
konnte dieser Monopol-Charak-

ter nur nach Erhitzen - technisch
sagt man ,Anlassen“ — in einem
Magnetfeld erhalten werden. Ohne
Magnetfeld war der Effekt nicht
existent.

Nun war die Neugierde der
Wissenschaftler*innen geweckt.
Wie konnte es sein, dass ein mak-
roskopisches ferromagnetisches
Material scheinbar nur einen Pol
aufweist? Ein Verstindnis, besser
gesagt, eine funktionierende
Beschreibung oder Modellbildung,
fur dieses iberraschende Phinomen
erfordert ein tieferes Verstandnis
der komplexen Wechselwirkungen
verschiedener Spielarten von Mag-
netismus, wie sie stark vereinfacht
zu Beginn dargestellt wurden.
Aber dennoch will ich im nach-
folgenden versuchen, das Modell
anschaulich zu beschreiben.
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(2) Eine Modellbeschreibung der resultierenden magnetischen Konfiguration nach der
Zersetzung der Probe in einem Magnetfeld. Der kreisrunde grau schattierte Bereich stellt
die superparamagnetische Ausscheidung schematisch dar und die umgebenden antiparal-
lel ausgerichteten Spins stellen die antiferromagnetische Matrix Ni-Mn dar. Die parallel
stehenden Pfeile am Rand des grauen Kreises (eigentlich ein dreidimensionales Partikel)
sind durch die Austauschwechselwirkung mit der Matrix in einer festen Richtung fixiert.
Ein extern angelegtes Magnetfeld kann deren Richtung zunichst nicht verandern. Erst
wenn das externe Feld einen kritischen Wert tibersteigt, kann deren Richtung gedreht
werden. Die magnetischen Momente (Pfeile) im Inneren des Partikels dagegen konnen in
Magnetfeldern H__ gedreht werden. (a) Alle Spins im Partikel (grauer Kreis) sind parallel
zum externen Feld ausgerichtet (in diesem Fall auch zum anfinglichen Feldmaximum der
Messung). (b) Das externe Feld ist Null. Die Momente innerhalb des Partikels sind zufal-
lig ausgerichtet, aber die magnetischen Momente in der Schale des Partikels bleiben ausge-
richtet. (c) Die inneren magnetischen Momente richten sich in umgekehrter Feldrichtung
aus. Die Grenzflichenspins bleiben in der Richtung des wihrend der Entmischung
angelegten Feldes ausgerichtet. Die resultierende Magnetisierung ist kleiner als in (a) und
fithrt zu einer vertikalen Verschiebung der Hysterese.

Quelle: Cakir, A., M. Acet, M., Farle: Shell-ferromagnetism of nano-Heuslers generated by segregation under magnetic

field, Sci Rep. 2016; 6: 28931. doi: 10.1038/srep28931

Modellbeschreibung
(Cartoon)

Das im Video gezeigte magneti-

sche Verhalten lisst sich, wiederum
stark vereinfacht, folgenderma-

fen beschreiben (Abb. 2). In dem
verwendeten Modell bestehen die
Partikel (graue Kreise in Abb. 2)

aus einem Kern und einer Hiille

und sind in einer antiferromagneti-
schen Matrix eingebettet, die wie-
derum eine sehr hohe magnetische
Anisotropie aufweist. Die schwarzen
Pfeile in Abbildung (2) kennzeich-
nen die Richtung der atomaren mag-
netischen Momente in der antifer-
romagnetischen NiMn-Matrix. Man
erkennt, dass diese antiparallel ange-
ordnet sind. Die Richtung der mag-
netischen Momente (,,Stabmagnete®)
der beiden Untergitter fiir Moment
,nach oben“ und Moment ,nach

unten zeigend, sind durch die Aus-
tauschwechselwirkung in antiparalle-
ler Ausrichtung fixiert, und die Ori-
entierung ist durch eine sehr starke
magnetokristalline Anisotropie
aufgrund der tetragonalen Verzer-
rung in diesem Kristallgitter in einer
Richtung fixiert. Die Einschlisse, die
im vereinfachten Modell als Kugeln
angenommen werden, sind superpa-
ramagnetisch und wiirden im Prinzip
zeitlich schnell fluktuieren und somit
keine Nettomagnetisierung zeigen.
Allerdings sind die magnetischen
Momente (Pfeile) der Randbereiche
(Pfeile im Kreis) wiederum durch

die Austauschwechselwirkung mit
den Atomen der Matrix (antipa-
rallele Pfeile auf weiflem Grund,
Material: L1 NiMn) ausgerichtet
und fixiert. Somit bleibt die Magne-
tisierungsrichtung der Hiille immer
gleich — im Kern dagegen lisst sie

sich von auflen beeinflussen. Die
Probe lasst sich nur dann anziehen,
wenn die Magnetisierung innen und
auflen gleich ausgerichtet ist — und
auch dann nur auf der entsprechen-
den Seite. Doch dann ist ihre Kraft
dreimal stirker als die der Elektro-
magnete, mit denen man auf Schrott-
plitzen ganze Autos hochhievt.
Weist die Magnetisierung in Kern
und Hiille hingegen zu verschiede-
nen Seiten, so hebt sich die Wirkung
komplett auf. [1-5]

Nun sind Videos oder Car-
toons des Verhaltens tiberraschend
und Interesse weckend, aber die
quantitative Beschreibung erfor-
dert detaillierte Messungen der
Magnetisierung dieses Materials als
Funktion eines dufleren Magnet-
feldes B_, das heifit die Aufnahme
einer magnetische Hysterese-Kurve.

In Abbildung (3a) ist diese fiir den
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(3) Die Magnetisierung von Ni,, Mn,, In, als Funktion eines externen Magnetfeldes im

Bereich —0.15 < Bext < 0.15 T. (a) Der Anfangszustand bei 300 K. (b) Nach der
Temperaturbehandlung bei 650 K, die zur Ausscheidung von Ni,,Mn, In,, Partikeln
(graue Scheiben in Abb. 2) fiihrt, gemessen bei 450 K (c) bei 350 K, und (d) bei 300 K.

(e) Magnetisierungsmessung desselben Ausgangsmaterials bei 350 K, das in umgekehrter
Feldrichtung bei 650 K ausgelagert worden war. Dies zeigt gegeniiber der positiven
Verschiebung der Hysterese nach oben auf der y-Achse die umgekehrte Verschiebung
nach unten. Man beachte, dass die Hysteresen keine laterale Verschiebung aufweisen

und dass die remanente Magnetisierung immer positiv ist — im Gegensatz zu dem konven-

tionellen Ferromagneten (Abb. 1).

Quelle: Cakur, A., M. Acet, M., Farle: Shell-ferromagnetism of nano-Heuslers generated by segregation under
magnetic field, Sci Rep. 2016; 6: 28931. doi: 10.1038/srep28931

Anfangszustand des Ausgangsmate-
rials Ni,, Mn_, In, gezeigt. [1] Man
erkennt, dass das Ausgangmaterial
quasi keine Hysterese aufweist.

Die anschlieffende Auslagerung bei
650 K in einem externen Magnetfeld
tiber viele Stunden liefert nun stark
verinderte Hysteresekurven, die

fiir alle gemessenen Temperaturen
(b)—(d) eine vertikale Verschiebung
der Magnetisierung zeigen. Auf-
grund dieser vertikalen Verschiebung
ist die remanente Magnetisierung
sowohl fir den Hysteresezweig, der
von groflen positiven zu negativen
Feldern als auch fur den Zweig, der
von negativen zu positiven Feldern
gemessen wurde, jeweils positiv. Die
Manipulierbarkeit dieses Verhaltens
zeigt sich in der Hysteresekurve (e).
Hierzu wurde das Material in einem
um 180° invertierten Magnetfeld
ausgelagert. Als Resultat ist die

Magnetisierung nun vertikal nach
unten verschoben. Die remanenten
Magnetisierungen sind nun jeweils
negativ. Dieses Verhalten der vertika-
len Hysteresekurven-Verschiebung
wird durch das oben gezeigte Modell
beschrieben. Das Ausgangsmaterial
Ni, Mn, In, scheidet beim Heizen
Partikel (graue Scheiben in Abb. 2)
der ungefihren Zusammensetzung
Ni,MnlIn aus. Ubrig bleibt die umge-
bende Matrix NiMn, die ein stark
anisotroper Antiferromagnet ist [1].
Ni,Mnln selber ist ein Ferromagnet
mit einer Curie-Temperatur knapp
oberhalb der Zimmertemperatur.
Aufgrund der kleinen Volumina der
Ausscheidungen verhalten sich diese
Partikel wie Super-Paramagnete, die
im Prinzip bei den Messtempera-
turen fluktuieren sollten. Aber, da
diese Partikel tiber ihre magnetischen
Momente der Hiille mit der umge-

benden Matrix ,,verhakt®, das heif3t
tiber die Austauschkopplung fixiert
sind, kann sich ihre Magnetisierung
nicht thermisch drehen. Dies wird
erst durch Anlegen eines externen
Magnetfeldes moglich. Diese kom-
plexe Situation ist vielleicht mit
kleinen Tanzgruppen zu vergleichen.
Diese Gruppen (Partikel) werden in
einem dicht gedringten Publikum
fixiert und konnen sich nicht umo-
rientieren — es sei denn, ein externes
Kraftfeld (Konzert, Orchester) fiihrt
zur Ausrichtung.

Allerdings ist das Modell in
Abbildung (2) zu stark vereinfacht.
Es ist beliebig unwahrscheinlich, dass
sich solche perfekten ,,Cartoon-
artigen® spharischen Ausscheidungen
in realen Materialien bilden. Und
fir ein tieferes Verstandnis, das die
Moglichkeit zur Manipulation und
Optimierung des magnetischen
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(@)

100 nm 100 nm

100 nm

(4) ) HAADF STEM-Bild der 24 Stunden lang bei 700 K gegliihten Probe.
Das Zersetzungsprodukt der Phase Iin Ni,MnSn und NiMn ist sichtbar und bildet eine
lamellare Struktur. Die Dicke der lamellaren Ni,MnSn-Ausscheidungen betrigt etwa

10 nm.

b) EDX-Mappings (chemische Signaturen) von Ni, Mn und Sn, die auf dem in (a) ge-

zeigten Bereich durchgefihrt wurden.

¢) EDX-Linienscans, gemessen innerhalb der hellgrauen Rechtecke in (a). Die x-Achsen
der Linienscans folgen der Richtung der hellgrauen Pfeile.

Quelle: Nicolas Josten

Materials bietet, mochten Forscher*
innen natiirlich die wahre Form

und Anordnung dieser Ausscheidun-
gen experimentell bestimmen und
,sehen®, das heiflt visualisieren. Die
Analyse und Charakterisierung steht
allerdings vor folgenden Problemen:

a) Kann man die chemische
Zusammensetzung der Partikel auf
atomarer Skala bestimmen?

b) Ist eine raumliche Auflosung
von besser als 1 nm fur die Identi-
fikation der Form und Anordnung
der Partikel moglich?

c) die Ausscheidungen sind
innerhalb (!) des Materials, und
deren Identifikation erfordert einen
Blick ins Innere. Dieses ist mit der

Fragestellung zu vergleichen, wie
man Stecknadelkopfe in einer Torte
finden und deren Lage, Form und
chemische Zusammensetzung iden-
tifizieren kann. Dank modernster
Charakterisierungsmethoden in der
Transmissionselektronenmikros-
kopie und mit Hilfe der sogenann-
ten ,,Atom Probe Tomography* ist
die Informationsgewinnung mit
nahezu atomarer Auflésung mog-
lich (siehe hierzu den Artikel von
Leopoldo Molina-Luna und Bap-
tiste Gault in diesem Heft). Die
Anwendung dieser Analytik liefert
nun Uberraschende Erkenntnisse,
wie sie im nachfolgenden Kapitel
kurz beschrieben sind.

a
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Die wahre Form der ,,Partikel“

Wie erwihnt, ist die Bildung von
Shellferromagneten nicht auf
NiMn-Materialien mit In beschrinkt,
sondern auch andere Mischungen
sind moglich. In Abbildung (4) ist
eine detaillierte chemische Analyse
von Ni, Mn,Sn, nach vielen Stun-
den Anlassen bei 600 K in einem
externen Magnetfeld gezeigt. Fiir
das resultierende Material erhilt
man Koerzitivfeldstirken von rund
5 Tesla. Durch eine clevere Kombi-
nation von Transmissionselektro-
nenmikroskopie und ,,Atom Probe
Tomography“ konnte die wahre
Morphologie der magnetischen Ein-
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schliisse (Prezipitate) identifiziert
werden. Deren Zusammensetzung
ist ungefihr Ni,,Mn, Sn ,, und die
durchschnittliche Zusammenset-
zung der Matrix (schwarze Flichen
in Abb. 4) ist Ni, Mn,,Sn . Man
erkennt, dass die ,Partikel* alles
andere als Kugeln wie im Car-
toon-Modell angenommen sind. Es
bildet sich eine wunderschone lamel-
lare Struktur, die aus nanoskaligen
Schichten der verschiedenen Zusam-
mensetzungen besteht.

Dank dieser Erkenntnis und dem
Wissen, dass man solche ,,Schicht-
systeme“ durch langes Heizen im
Magnetfeld erzeugen kann, bieten
sich den Forschenden nun weitere
Moglichkeiten, durch geschickte
Prozessierung magnetische Parame-
ter den Bediirfnissen in verschiede-
nen Anwendungen anzupassen.

Als Ausblick fur diese exotischen
Magnete kann man an Anwendun-
gen in magnetischer Datenspeicher-
technologie und Sensorik denken,
denn ,einmal mit dem Laser ein-
gebrannt, halt die quasi unipolare
Magnetisierung bis in alle Ewigkeit“.
Die Reise in exotische Materialland-
schaften aus Magneten kann also
weitergehen.

Summary

Exotic ferromagnetic materials can
show a magnetization response
reminiscent of magnetic monopole
behaviour. This article describes the
materials and synthesis processes
necessary to obtain such exotic
‘quasi-monopole’ magnets in the
form of so-called ‘shell-ferromag-
nets’, which combine different mag-
netic components on the nanoscale.
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‘I am among those who think that science has great beanty.
A scientist in his laboratory is not only a technician:

he is also a child placed before natural phenomena which
impress him like a fairy tale.” Marie Curie

A “multielement cocktail”

Magnetism in nanocrystalline high-entropy alloys

The traditional concept of alloy
design that has been in use from
the Bronze age up to the present
day is based on the selection of one
(or rarely two) principal element
(e.g. Fe-based steels or Ni-based
superalloys), while other elements
are usually added in low concent-
rations for properties enhancement
(Fig. 1a). The high concentration of
a principal element (usually more
than 50 at%) determines the overall
properties of the material as well

as the crystal lattice, and thus the
regular internal arrangement of the
atoms in the material. In steels, for

By Natalia Shkodich

example, iron as the main element
usually has a mass fraction of more
than 60-70 %. An element such as
chromium is commonly added to
enhance the corrosion resistance of
alloys, tungsten is added to improve
wear resistance at high temperatures,
and carbon is frequently added to
improve strength. The regions of the
corners (next to the single element)
and edges (binary alloys) of the mul-
ticomponent phase diagram (Fig. 1b,
insert) have been studied extensively
in the past.

A fundamentally novel strategy
for exploring unknown regions in

multicomponent phase diagrams
(Fig. 1b, insert), where alloys consist
of at least five principal elements in
near equiatomic amounts, has been
discussed and explored since 1995.
In 2004, this was introduced inde-
pendently by Prof. Yeh et al. [1] and
Prof. Cantor et al. [2] as high-entropy
alloys (HEAs).

The presence of multiple princi-
pal elements (five or more) in HEAs
is not just a difference in composi-
tion, but also has fundamental phy-
sical effects on the configurational
entropy, phase selection/stability
and Gibbs free energy.
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Let us briefly consider what the
main idea is based on. From thermo-
dynamics, it is known that a system
tries to minimize its Gibbs free energy
(AG_.) to achieve a stable or metas-
table equilibrium state. Enthalpy
of mixing (AH__ ) and total mixing
entropy (AS ) are related to Gibbs
free energy at a given temperature
(T), shown by the equation:

AG, =AH, - TAS, (1)
Decreasing the AH{_,_or increasing
the AS . can decrease the AG__ . The
mixing entropy AS . has four major
contributions: configurational,
vibrational, magnetic dipole and elec-
tronic randomness. Among high-
entropy alloys, the configurational
entropy is much higher than with
conventional alloys (which typically
have one or two principal elements).
The phase selection is determined by
the competition between AH . and
TAS_. (unless the strain energy effect
resulting from the atomic size diffe-
rence is considered).

When chemical disorder is intro-
duced by mixing multi-principal
elements, the AS . increases, especi-
ally at high temperatures, and thus
the AG . is reduced (equation (1)).
That means that the phase separation
of chemically-ordered intermetallic
compounds energetically become less
favoured. As a consequence, simple
solid solutions with homogeneous
face-centered cubic (fcc), body-cente-
red cubic (bcc) and hexagonal closest
packed (hep) structures are formed.

The specific features of the chemi-
cal composition and structure lead to
four ‘core effects’ observed in HEAs,
which determine the unique proper-
ties of these materials: high-entropy,
lattice distortion, sluggish diffusion
and cocktail effects.

Let us briefly consider each of them:

The entropy effect achieved by
mixing multiprincipal elements (five
or more) can stabilize the disordered
solid solutions in alloys and prevent
the formation of chemically ordered
intermetallic compounds. The forma-
tion of solid solution phases in HEAs

is governed by the entropy of mixing
AS . and enthalpy of mixing AH .
according to equation (1).

The mixing entropy increases
as the number of elements increases
according to the equation:

AS, =R¥'= C, InC, )

Here, R is the gas constant of
8.314 J/(Kmol) and C, is the molar
fraction of the i element.

Based on the value of AS . (in
other words, on the number (N) of
principal elements in the alloy), the
literature contains the following clas-
sification of alloys (Fig. 1b): alloys
with AS . <0.69R are referred to
as low entropy (traditional), alloys
with 0.69R < AS_ . < 1.61R are clas-
sified as medium entropy and alloys
with AS _>1.61R are considered
high entropy. It is easy to notice
that these ranges correspond to the
ranges N <2; N =3-4; N >5.

AH_ . of HEAs can be defined
through the following expression:

AH =3 . #8Q.cc 3)

[NREAN I R S A

where 0, = 4AH)} and 4AH )

are mixing enthalpies of binary A-B
alloys.

The HEAs form simple solid
solution phases when -22 <AH . <7
kJ/mol, and 11 < AS . <19.5 k]J/mol.

The severe lattice distortion effect
—a random distribution of atoms
with different sizes in the crystal
lattice — leads to distortion and
affects the mechanical, transport and
thermal properties of the material.
To maintain the conditions for solid
solution formation in HEAs, a dif-
ference in atomic radii (8) calculated
by using equation (4) should not
exceed 5 < 8.5 %.

8% = 100% nggl G (1 - Z?:erj)z 4)
Here, C. and r, denote the atomic
fraction and atomic radius of the i
element respectively.

A schematic view of the proposed
localized lattice distortion effect in
HEAs is presented in Fig. 1a, where

distortions arise not only from
atomic size misfit, but also from dif-
ferences in the crystal structure and
bonding of alloying elements.

HEAs exhibit sluggish diffusion
kinetics since atomic diffusion is
more difficult through solid solutions
with high concentrations of many
elements. This effect allows for the
formation of ultrafine crystallites
and even amorphous phases during
solidification, resulting in lower rates
of nucleation and growth.

The complexity of HEA compo-
sitions gives rise to what are known
as ‘cockrtail effects’. It is difficult to
determine precisely what is meant by
this phenomenon and what makes
it particularly special. The ‘cocktail
effect’ can be described as the syn-
ergetic effect of the high entropy,
sluggish diffusion and severe lattice
distortion core effects in defining
and affecting the overall properties
of HEAs.

In the design of HEAs, it is
always useful to predict possible
phases and microstructures before
conducting experiments. For this,
the valence electron concentration
(VECQ) is an important factor for the
formation of fcc, bee or hep structures
in HEAs. For VEC < 6.87 and VEC
> 8.0, bee and fec phases are formed
respectively, and both phases coexist
for 6.87 < VEC < 8.0. The VEC <3
favours the stability of hep phase.
The newly developed HEAs have
garnered significant attention and
research interest in various fields
(e.g. materials science and biomedical
engineering, electronics and optics)
due to their unique concentrated
solid solution structures and out-
standing properties which cannot be
obtained from conventional alloys.
These include a combined increase
in strength and ductility, high ther-
mal stability and high hardness,
great fatigue resistance, corrosion
and wear resistance, and improved
mechanical properties at cryogenic
temperatures.

Most of the reported work
on HEAs has focused mainly on
microstructure, phase formation and
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mechanical behaviour. Only recently
magnetic properties of HEAs have
been discussed in the literature [3] as
excellent candidates for soft magnetic
materials (SMM) with high saturation
magnetization, high electrical resis-
tivity to suppress the eddy-current
loss, and malleability to facilitate pro-
cessing and reduce processing costs.
Such SMMs can be used in electrical
power generation and transmission,
electric motors, electromagnets and
sensors, i.e. electromobility. Conven-
tional alloys, on the other hand, have
certain limitations, such as low elec-
trical resistivity in Fe-Ni alloys or
high brittleness in high-silicon steels
at room temperature. Metallic glasses
(metals with amorphous structure)
are relatively unstable, and their sizes
are limited by their glass-forming
ability. Furthermore, HEAs have
shown excellent potential for use as
magnetocaloric materials for mag-
netic refrigeration applications. Also,
hard magnetic properties have been
found in FeCoNiAICu Ti -based
HEAs with coercitivity H_ = 85784.5
A/m and a maximum energy pro-
duct (BH_ ) of 2.06 MGOe, slightly
better than that of isotropically cast
Alnico magnets.

Indeed, the magnetic properties of
HEAs have a strong correlation
with the phase constitution and their
structure. However, a good under-
standing of the influence of phase
composition and structural features
on the magnetic properties of HEAs
is still lacking.

Studies of the magnetic properties
of HEAs mainly focused on alloys
composed of Co, Cr, Fe, Mn, Nj,
Al, Cu and Ti. These alloys usually
contain more than 50 at% magnetic
elements — Fe, Co, Ni. For example,
the ternary equiatomic FeCoNi
with a single fcc structure exhibits
high saturation magnetization (M)
(151 Am?/kg) with low coercivity
H_=120.96 A/m. Any addition of
other paramagnetic or diamagnetic
elements affects its magnetism. For
example, the addition of Cr to a
FeNiCo-based alloy significantly
reduces the magnetization due to
antiparallel coupling of the Cr spins
to the Co/Fe/Ni spins and drives the
CoCrFeNi alloy toward paramag-
netism at room temperature (7, near
100 K). The addition of Mn to the
quaternary CoCrFeNi alloy does not
result in significant structural and
magnetic changes in the quintenary

CoCrFeNiMn composition (which is
a classic example of an HEA, known
as a ‘Cantor alloy’). It exhibits para-
magnetic behaviour at room tempe-
rature (RT), despite the fact that it has
a VEC = 8, which corresponds to the
element Fe.

Replacing Mn with a non-ma-
gnetic element such as Ga to form
equiatomic CrFeCoNiGa [3] results
in a dramatic change from para- to
ferromagnetism at RT. The data in the
literature show that production from
elemental powders resulted in the
coexistence of fcc and bee phases and
an increase of the base alloy FeCo-
NiCr of M, =0.5 Am?*/kg (at 2'T) and
T =104Kto M, =38 Am*’/kgand T
=703 K for FeCoNiCrGa.

The mechanism behind the
Ga-induced magnetic ordering is
of particular interest due to the fact
that Ga is a non-magnetic metal, and
it offers the potential to design and
optimize magnetic materials based on
HEAs in the future.

So far, very few investigations
devoted to this question have been
presented, which may be attributed to
the complexity of the problem related
to the chemical and magnetic disorder
present in HEAs.

(a) High-entropy alloy (b) L e e e B B
2549 AS,;,> 1.61R
2.0 High-entropy alloys |
(HEAs)
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C,JE Medium-entropy
< alloys
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(1) (a) Schematic crystal structures of conventional and high-entropy alloys.
(b) The entropy of mixing of equiatomic alloys as a function of the number
of the elements. The inset illustrates the difference between conventional and
high-entropy alloys on a typical multicomponent phase diagram.

Source: own illustration
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Several processing routes (melting
and casting, powder metallurgy,

and deposition techniques) are used
to prepare HEAs, which can pro-
duce distinct microstructures for
the same composition, resulting in
different properties. However, most
of them are produced via melting
routes. The common problem of the
conventional melting route is the
non-homogeneous microstructure
in the solidified product. Therefore,
it is essential to do the annealing at
a higher temperature followed by
quenching to obtain a homogeneous
structure. The grain size usually rea-
ches several hundred micrometers
with arc melting followed by casting.
Also, control of the sublimation and
evaporation of low-boiling elements
has proved difficult, thus making
compositional control more difficult.

On the other hand, high-energy
ball milling (HEBM) is a well-
known solid state, non-equilibrium
and promising approach for produ-
cing homogeneous microstructures
in a huge variety of materials, such as
intermetallics, ordered compounds,
solid-solution alloys, amorphous
structures (metallic glasses), qua-
si-crystalline phases and nanocom-
posites. HEBM also takes advantage
of the extended solubility of solids
even in immiscible systems [4].
Compared to conventional mecha-
nical alloying, short-term HEBM
provides a much higher energy input
and reduction of contamination
from milling balls/jars. Nanocrys-
tallinity adds another exciting aspect
to the huge compositional space
and complex dimensions of HEAs.
Nanostructured HEAs have shown
improved mechanical properties,
excellent magnetic behaviour and
high thermal stability [5].

Since the first reports of a
nanocrystalline AICrCuFeTiZn
alloy in 2008, several reports on
mechanically alloyed nanocrystalline
HEAs have been published. Most of
the solid solution phases in HEAs
formed within 1540 hours of con-
ventional milling. Such prolonged
milling hours often result in amor-

phous HEAs. For example, the com-
plete amorphization of AIBCFeNiSi
and AIBCeFeNiSi alloys takes 140 h
and 240 h of milling, respectively.
The disadvantage of the long milling
duration during mechanical alloying-
could be overcome by using short-
term high-energy ball milling [6]. In
comparison to the problem with low
melting Ga in an arc melting process,
HEBM offers a novel, fast synthesis
approach for this type of material [3].

In the present work, we show
the design possibility of new mag-
netic nanocrystalline CoCrFeNiGa
high-entropy alloy powder particles
prepared by HEBM, with the subse-
quent consolidation into bulk mate-
rials by spark plasma sintering (SPS).
Evolution of phases, microstructure
and magnetic properties have been
investigated.

During the HEBM process, pure
metal powders are mixed with a cer-
tain proportion and put into a plane-
tary ball mill together with a milling
medium (stainless steel balls) (Fig. 2).
Subjected to the strong collision and
agitation of the steel balls, different
metal powders undergo repeated
cold welding, milling and rewelding.
Under high-speed friction, repeated
cold welding induces the bonding
of metal atoms between the contact
surfaces of different metal powders.
In addition, smaller particles with
lattice defects are constantly gene-
rated because of repeated impact
and breaking during the milling
process. At the same time, the heat
generated locally at the instant of the
collision promotes the diffusion of
lattice defects, contributing to the
formation of interatomic bonds. As a
consequence, HEA powders are able
to form.

By using short-term HEBM,
we can provide much higher energy
input to the composition and synthe-
size homogeneous HEA with diffe-
rent stable and metastable structures.

Let’s take a look at the synthesis
of CoCrFeNiGa HEA powder
particles in detail. The HEBM pro-
cessing leads to significant structural
changes in the composition. After

only 15 minutes of HEBM, a gradual
broadening and partial overlapping
of Co, Cr, Fe and Ni1 diffraction
peaks accompanied by a decrease

in their intensity has been observed
(Fig. 3k). When the HEBM time
reaches 45 minutes, (111), (200) and
(220) peaks of the fcc phase appear,
while Bragg peaks of individual
elements have lost their identity
completely. As a result, the forma-
tion of two solid solutions with bcc
and fcc structures has been detected
(Fig. 3k). Further mechanical tre-
atment leads to a gradual bee — fec
transformation together with partial
disordering in CoCrFeNiGa alloy
powders due to intense mechanical
deformation. After 190 minutes of
HEBM, (110), (200) and (200) peaks
of a bee phase are not pronounced.
Finally, CoCrFeNiGa HEA powder
with a single fcc structure with a
crystallite size of 10 nm is formed.
The microstructural transformation
of the CoCrFeNiGa powder blend
as a function of HEBM time was
studied by scanning electron micros-
copy (SEM) analysis in a back-scat-
tered electron (BSE) mode, which
provides information about the com-
position and atomic number contrast
of the sample.

Figures (3a—j) show a set of SEM
images taken from metallographic
cross-sections of CoCrFeNiGa
samples compacted from different
composite powder particles pro-
duced via HEBM with different pro-
cessing times (¢ = 30-190 min). Short
mechanical treatment (¢ = 30 min),
leads to the formation of coarse oval
agglomerates ~100-200 pm in size
with a layered structure due to multi-
ple flattening and adhesion of ductile
metals between them (Figs. 3a, b).
Further mechanical treatment

(t = 60-90 min) leads to a decrease
in the average layer thickness, and
homogenized areas were also detec-
ted (Figs. 3¢—f). Atz = 180 min, the
layer structure vanished completely,
and a relatively uniform distribution
of initial elements was observed
(Figs. 3g, h). An additional milling
of the CoCrFeNiGa powder blend
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High Energy Ball Milling

Elemental powders/ingot

High-entropy alloy
micropowder

Cr I
/ Ga

e Elastic deformations
® Plastic deformations

® Shear deformations

® Fracture, amorphization,
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Single fcc structure

(2) A schematic diagram of HEBM processing for the synthesis of HEA
microparticles: schematic view of ball mill (left); schematic view of the
motion of the ball and powder mixture including different possible impacts
on materials between colliding balls during milling, fcc crystal structure of

the HEA powder.

Source: own illustration

for 10 minutes in C;H,OH was
allowed to get an excellent com-
positional homogeneity of HEA
particles. This was inferred from the
SEM BSE of Figures (31, 3j) where
the contrast is defined by the atomic
number of a given phase (contrast is
Z-sensitive): for example, the Cr-rich
areas (Z = 24) look darker than the
Ga-rich ones (Z = 31). Moreover,
the uniform distribution of princi-
pal elements was also confirmed by
energy-dispersive X-ray spectros-
copy (EDX).

HEA powders obtained by
HEBM need to be sintered to
achieve bulk material. While con-
ventional sintering of nanocrystal-
line alloy powders for a long dura-
tion can lead to significant grain
growth, SPS involves sintering for a
very short time (Fig. 4a). This helps
to retain the nanostructures in the
mechanically alloyed powder.

The HEBM CoCrFeNiGa HEA
powder was SPS-consolidated in
vacuum in a Labox 650 facility
(Sinter Land, Japan). The powder
mixture was placed in a cylindri-
cal graphite die (inner & = 12.7
mm) and uniaxially compressed at
10-50 MPa. The sample was heated
at a rate of 100 K/min to 1073 K by

passing rectangular pulses of electric
current through the sample (sche-
matic view in Fig. 4a). The dwell
time at sintering temperature was
just 10 min. SPS-produced disks
were 2-3 mm thick and 12.7 mm in
diameter compacts (Fig. 4a).
The use of HEBM-produced CoCr-
FeNiGa powders enabled the syn-
thesis of a homogeneous bulk HEA
[3], which was not possible starting
with elemental powders of Co, Cr,
Fe, Ni and Ga ingots in a direct SPS
process.
SPS consolidation of the equiato-
mic CoCrFeNiGa HEA powder
(Fig. 4b) at 1073 K led to partial
decomposition of the fec structure.
XRD data showed that SPS-consoli-
dated material (Fig. 4b) contained a
mixture of bee and fee phases.
Recently, we demonstrated [3]
that an HEA bulk sample produced
by the combined use of HEBM
and SPS has a high microhardness
(6.343 GPa), which is five times
more than that of the bulk prepared
from elemental powders, and even
higher than those observed in the
CoMnFeNiCr (Cantor) alloy.
The magnetic properties of the
CoCrFeNiGa HEA powder and
HEA bulk sample were determined

using a Quantum Design DynaCool
physical property measurement
system (PPMS) at various temperatu-
res under external magnetic fields of
upto9T.
A big difference is immediately appa-
rent in the temperature-dependent
magnetization M(T) curves for the
CoCrFeNiGa HEA powder and
the bulk sample (Fig. 5a). The HEA
powder has (at 5K) an magnetization
of about 32 Am*/kg (about half of
that of Ni), while the bulk HEA has
a slightly higher value of 39 Am*/kg.
This may be due to a slight change
in composition during the sintering.
When the temperature is increased
to 390 K, the magnetization of the
HEA powder decreases to 2 Am?/kg,
which can be attributed to the almost
complete loss of magnetic order with
a Curie temperature 7_= 95 K (deter-
mined as a first derivative from the
M(T) curve measured at 100mT). For
the bulk HEA, a higher temperature
was required to determine the ferro-
to-paramagnetic transition (i.e. 7).
SPS consolidation led to the
enhancement of magnetic properties
for the equiatomic CoCrFeNiGa
HEA powder and increased the T to
750-905 K. Field-dependent magne-
tization measured at 300 K (i.e. RT)
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(4) (a) Schematic view of spark plasma sintering (SPS); (b) XRD patterns of HEA powder

before and after SPS consolidation.
Source: own illustration

shows paramagnetic behaviour for
the HEA powder with a saturation
magnetization M_= 0.1 Am?*/kg,
while the bulk HEA is ferromagnetic
with M_=55 Am?/kg (Fig. 5b).

Zusammenfassung

Zusammenfassend lasst sich sagen,
dass das HEBM-Verfahren fir HEA
einen vielversprechenden neuen

Weg fir homogene HEA-Partikel

darstellt, die als Vorlaufer fiir die
Herstellung homogener HEA-Mate-
rialien durch Spark-Plasma-Sintern
dienen. Der schnelle HEBM-Pro-
duktionsprozess ermoglicht ein
»Upscaling“, um Pulver in Mengen
zu erhalten, die auch in der additiven
Fertigung verwendet werden konnen.
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Source: own illustration

Die Untersuchung der magnetischen
Eigenschaften in Abhingigkeit von
der Mikrostruktur und der Zusam-
mensetzung steckt noch in den
Kinderschuhen, insbesondere im
Hinblick auf die Rolle, die verschie-
dene Verarbeitungsparameter bei der
Steuerung der Gesamtmagnetisie-
rung, der Curie-Temperatur und der
magnetischen Anisotropie, die mit
der magnetischen Koerzitivfeldstirke
zusammenhingt, spielen.

Folglich sind weitere Untersuchun-
gen erforderlich, um die magneti-
schen Parameter zu verbessern und
abzustimmen. Wie oben gezeigt,
spielen die Synthesebedingungen
eine entscheidende Rolle, und eine
systematische Untersuchung der
HEBM-Verarbeitungszeit, des Mag-
netismus, der Mikrostruktur und der
chemischen Homogenitit ist erfor-
derlich und wird fortgesetzt werden.
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Leistungsstarke hartmagnetische Materialien spielen

eine wichtige Rolle in der Energiewandlung und liefern
einen grofSen Beitrag zur Energiewende. Die Suche nach
effizienteren und leistungsstirkeren Magneten ist also ein
wichtiges Forschungsgebiet. Um komplexe Mechanismen zu
verstehen, ist eine enge interdisziplindre Zusammenarbeit
zwischen Forschenden mit theoretischen und praktischen
Arbeitsweisen notwendig. Eine vielversprechende Symbiose
stellt der Vergleich von mikromagnetischen in-silico
Charakterisierungen an realistischen Mikrostrukturen und

deren experimenteller Abgleich dar.

Mittels Simulation zum Design

von High-Tech-Magneten

Hand in Hand von Theorie und Praxis

Von Maximilian Reichel, Jorg Schréder & Bai-Xiang Xu

»Few subjects in science are
more difficult to understand
than magnetism.“
Encyclopedia Britannica,
Fifteenth Edition 1989.

Griinde fur diese Aussage mag es
viele geben. Ein Grund konnte sein,
dass der Magnetismus nicht, wie
Wirme oder andere mechanische
Phinomene, gefiihlt oder gesehen
werden kann. Zum Beispiel generiert

ein Magnet im freien Raum die soge-
nannte magnetische Induktion B.
Diese ist ohne weitere Hilfsmittel
nicht offensichtlich erkennbar. Wird
jedoch ein Blatt Papier tiber den Mag-
neten gelegt und werden Eisenspane
dariiber verteilt, wird die Induktion
sichtbar, da sich die Spane entlang
der sogenannten Feldlinien anord-
nen. Das Feld der Induktion verlduft
vom magnetischen Nordpol (N) in
geschlossenen Schleifen um den Mag-

neten herum, um anschlieflend vom
magnetischen Siidpol (S) an wieder
durch den Magneten hindurchzuflie-
Ben. Als Kernaussage dieser Beobach-
tung lisst sich somit formulieren, dass
es im Magnetismus keine Monopole
gibt, also keinen Nordpol ohne einen
entsprechenden Stidpol oder anders-
herum. Wird der betrachtete Stabma-
gnet in zwei Teile zerlegt, stellen

sich sofort ,,zusitzliche Nord- und
Stdpole ein. Da es also keine Quellen
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(1) a) Ein Stabmagnet im freien Raum generiert ein magnetisches Feld.
b) Zwei Stabmagnete im freien Raum erzeugen jeweils magnetische
Felder, die sich gegenseitig beeinflussen. Die magnetischen Felder
wurden mittels der Methode der finiten Elemente berechnet.

Quelle: eigene Arbeit

und Senken im Magnetismus gibt,
lasst sich das Feld der magnetischen
Induktion als divergenzfrei bezeich-
nen. Formell kann dieser Zustand
durch die erste Maxwell-Gleichung
folgendermafien ausdriickt werden:

Q)

divB=0 und B=p(H+M).
Die Vektoren H und M kennzeichnen
das magnetische Feld und die Mag-
netisierung des Magneten, p ist die
magnetische Permeabilitit. Generell
handelt es sich bei der Permeabili-
tit um einen materialabhingigen
Wert, der die ,,Durchlassigkeit” des
Materials gegentiber magnetischen
Feldern beschreibt. Mithilfe der
Gleichung (1) ldsst sich das Ver-
halten magnetischer Felder prazise
berechnen. Fiir einen Uberblick
uber dieses Gebiet verweisen wir

auf Standardbiicher [1]. In Abbil-

dung (1a) und (1b) sind die Verldufe
der magnetischen Induktion des
Stabmagneten und des zerteilten
Stabmagneten mithilfe der Methode
der finiten Elemente berechnet wor-
den. Da sich magnetische Felder

um den magnetischen Festkorper
herum bilden, muss auch bei deren
Simulation darauf geachtet werden,
dass nicht nur der Magnet an sich
betrachtet wird, sondern auch der
thn umgebende Freiraum. Effiziente,
moderne Ansitze hierzu finden sich
in Schroder et al. [2022] und Birk et
al. [2022]. Ansonsten entspriche die
Simulation nicht mehr der betrachte-
ten physikalischen Begebenheit, und
es konnen Fehler in der Berechnung
entstehen.

Warum besteht Interesse an
Magneten und deren Simulation?

Gegenwirtig relevante Themen wie
die Energiewende, die Mobilitits-

wende, aber auch die fortschreitende
Digitalisierung erfordern besonders
leistungsstarke und effiziente Hart-
magnete. Diese finden Anwendung
in elektrischen Motoren, werden in
Generatoren von Windkraftanlagen
verbaut oder sind Bestandteil von
Festplatten [2]. Die Hartmagnete,
die aktuell das beste Energieprodukt
bereitstellen, sind Neodym-Eisen-
Bor-Magnete (NdFeB) [3]. Das Dia-
gramm in Abbildung (2a) zeigt den
weltweiten Bedarf an NdFeB-Ma-
gneten der letzten Jahre und gibt
ebenfalls eine Prognose bis 2030 an.
Der Trend eines stetig steigenden
Bedarfs in nahezu jedem der aufge-
fihrten Industriezweige ist eindeu-
tig zu erkennen. Den am stirksten
wachsenden Bereich stellt hier
jedoch die Elektromobilitit dar, die
ihren Bedarf in den nichsten Jahren
voraussichtlich vervielfachen wird.
Dieser steigende Bedarf an Hart-
magneten im Bereich der ,griinen
Mobilitat“ und Energiewandlung
induziert die Frage nach alternativen
chemischen Zusammensetzungen fiir
Hartmagnete. So ist das Bestreben
grofi, den Anteil von Seltenen Erden
zu reduzieren beziehungsweise sie
durch andere Elemente (Substituti-
onsmaterialien) zu ersetzen [4]. Hier
spielt nicht nur die Kritikalitdt der
Stoffe an sich eine wichtige Rolle,
sondern auch die Bedingungen,
unter denen sie abgebaut werden,
und wie sich deren Verfiigbarkeit
auf dem Weltmarkt entwickelt. Viele
der Seltenen Erden werden unter
starker Belastung oder Beeinflus-
sung der Umwelt gewonnen und
stammen dariiber hinaus meist aus
autokratisch gefithrten Landern, wie
in Abbildung (2b) und (2¢) darge-
stellt ist [5]. Substitutionsmaterialien
sollten idealerweise minimal invasiv
fur Mensch und Umwelt abzubauen
sein und aus Liandern mit garantier-
ter kontinuierlicher Zuginglichkeit
stammen, damit keine Abhingig-
keiten entstehen, die unter anderem
als politisches Druckmittel genutzt
werden konnen. Bei der Optimie-
rung der magnetischen Eigenschaf-
ten spielt jedoch auch die mikro-
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(2) In a) ist der weltweite Bedarf an NdFeB-Magneten dargestellt.
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Produktion an Seltenen Erden in Prozent je Land aufgefiihrt.
Quelle: a) vgl. Arafura Resources Ltd. [2019], b), ¢) vgl. A. Rostek-Buetti [2019]

Unreinheiten

M,

(3) In a) sind zwei Hysteresen eines hartmagnetischen Materials
dargestellt. Die theoretisch erreichbaren Werte sind gestrichelt darge-
stellt, wahrend die experimentell messbare Hysterese kontinuierlich
gezeichnet ist. Griinde fiir diese geringere Leistungsfahigkeit von
Hartmagneten konnen aus b) nicht magnetischen Einschliissen

oder Unreinheiten, c) mis-orientierten Kornern im Korngefiige und/
oder d) fehlenden entkoppelnd wirkenden, nicht magnetischen
Trennschichten zwischen den Kornern resultieren.

Quelle: Kronmiiller [1987] nachempfunden
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strukturelle Zusammensetzung eine
entscheidende Rolle. Das Potential
zur Verbesserung der Leistung der
Magnete wird durch das sogenannte
Brownsche Paradoxon beschrie-

ben [6]. Es beschreibt die Differenz
zwischen der theoretisch vorhande-
nen und der praktisch verfiigbaren
Leistungsfahigkeit von Hartmagne-
ten. Wichtige Kennwerte zur Beur-
teilung der Leistung eines Magneten
sind sowohl die Koerzitivfeldstirke
H_als auch die sogenannte Rema-
nenz M . Die Koerzitivfeldstirke
gibt an, wie stark ein externes mag-
netisches Feld sein muss, um einen
vollstindig in eine Richtung magneti-
sierten Magneten im Volumendurch-
schnitt zu entmagnetisieren. Um die
Remanenz eines Magneten bestim-
men zu konnen, muss dieser zuerst
durch ein externes magnetisches Feld
vollstindig in eine Richtung magne-
tisiert werden. Die Magnetisierung,
die nach dem Entfernen des Feldes
vorhanden ist, wird als Remanenz
M bezeichnet. In Abbildung (3a)
sind die Hysteresen eines Hartma-
gneten schematisch dargestellt. Die
gestrichelte Kurve stellt in diesem
Fall die durch die Kristallanisotropie
festgelegten, theoretisch erreichbaren
Werte dar, wihrend die kontinuier-
liche Kurve die praktisch erzielten
Werte reprasentiert. Der existierende
Unterschied, vor allem in den Eigen-
schaften der Koerzitivfeldstirke, ist
klar erkennbar und beinhaltet daher
viel Potential zur Leistungsoptimie-
rung. Die Griinde fiir die Existenz
dieser Unterschiede konnen vielfl-
tig sein. Drei Moglichkeiten, die in
Abbildung (3b,c,d) dargestellt sind,
wurden von Kronmiiller [7] vorge-
schlagen. Nichtmagnetische Ein-
schliisse oder Unreinheiten im Korn-
geflige, wie in Abbildung (3b) darge-
stellt, konnen sogenannte Streufelder
generieren, die der Magnetisierung
des Korngefiiges entgegengerichtet
sind und das ideale Nukleationsfeld
potenziell negativ beeinflussen. Einen
dhnlichen Effekt haben falsch orien-
tierte Magnetisierungen im Kornge-
fuge, siehe (Abb. 3c). Idealerweise
besteht das Korngefiige eines gesin-

terten Hartmagneten aus vielen klei-
nen ferromagnetischen Kornern mit
uniaxialer Anisotropie, die durch eine
nichtmagnetische Zwischenschicht
voneinander getrennt sind. Zum Bei-
spiel wurde gezeigt, dass durch eine
Reduktion der Korngroflen inner-
halb der Mikrostruktur eine Verbes-
serung der magnetischen Eigenschaf-
ten erreicht werden kann [8]. Wenn
diese nichtmagnetische Zwischen-
schicht fehlt, kann die Nukleation
eines Korns zu einer kaskadenartigen
Umbkehr der Magnetisierung fithren,
wie in Soderznik [9] anschaulich dar-
gestellt wird. Wie oben beschrieben,
kann eine optimale Mikrostruktur
zu besonders leistungsstarken Mag-
neten fithren. Um Empfehlungen
und Vorhersagen beziiglich einer
optimalen Mikrostruktur geben

zu konnen, sind numerische Simu-
lationen heutzutage unabdingbar.
Mit Hilfe der Theorie von Landau
und Lifshitz [10] von 1935, die als
erste die Dynamik von Magnetisie-
rungsvektoren beschrieben haben,
konnten Brown [11] und Gilbert [12]
anschlieffend die Grundlagen fiir den
Mikromagnetismus ausarbeiten. Das
Ergebnis dieser jahrzehntelangen
Forschung ist die ,,weltberiihmte®
Landau-Lifshitz-Gilbert Gleichung,
hier in ihrer normalisierten Darstel-

lung,
@)
m = —yolo m X H

Rotation

+am X (m X H*)
[ —
Dampfung

die sowohl die riumlich als auch
zeitlich verinderliche Anderung der
Magnetisierung beschreibt. Die
Magnetisierung kann ebenfalls

durch M = M m ausgedriickt werden,
wobei M_die materialabhingige Sa-
turierungsmagnetisierung angibt und
m einen richtungsgebenden Einheits-
vektor darstellt. Die Rate der Magne-
tisierung wird durch m dargestellt.
Auflerdem fordert die Gleichung als
numerisch anspruchsvolle Zwangs-
bedingung die Erfiullung der Euklidi-
schen Norm ||m||=1.

Wihrend die Konstanten y, und a
ebenfalls spezifische Eigenschaften
des betrachteten Materials beschrei-
ben, stellt das sogenannte effektive
magnetische Feld HY sowohl externe
als auch interne Einfliisse auf das
Umschaltverhalten der Magnetisie-
rungsvektoren dar. Der Ursprung
interner Einfliisse kann sowohl in der
kristallinen Anisotropie als auch in
den Wechselwirkungen zwischen den
einzelnen Kornern liegen, oder aber
ganz anderer Natur sein. Die kristal-
line Anisotropie variiert von Material
zu Material und stellt den Einfluss des
Kristallgitters auf die Magnetisierung
dar. Hieraus resultieren im allgemei-
nen bevorzugte Richtungen der Ma-
gnetisierung und somit richtungsab-
hiangige Eigenschaften der Materialien.
Diese bevorzugten Richtungen werden
auch als ,easy axis“ bezeichnet, da
sich die Magnetisierung ,leicht“ ent-
lang dieser Richtung anordnen lasst.
Gegenteilig verhalt es sich mit der
yhard axis“. Die Anisotropie wird als
von m abhanglge Energle J{ ausge-
driickt. Eine isotrope, eine uniaxiale
und eine kubische Energie lauten

3)
HB(m) = Ki5o(m - m)
}[uni(m) = Kyni mg
HU (M) = Keypy (mim? + m2m?2 + m2m2)
+ Kcubz (mxmymz)

mit den Anisotropiekonstanten K..
Die Auspriagung der Anisotropie

lasst sich allerdings anschaulicher
durch sogenannte Anisotropiekorper
darstellen (Abb. 4). Abbildung (4a)
zeigt einen isotropen Korper. Das
bedeutet, dass das Material die glei-
chen Eigenschaften in alle Richtungen
besitzt. Die anderen beiden Korper
(Abb. 4b,c) zeigen eine uniaxiale und
eine kubische Richtungsabhingigkeit.
Externe Einflisse wiederum konnen
ein aufgebrachtes magnetisches Feld
um den Magneten sein, aber auch
mechanische Beanspruchungen wie
Verzerrungen oder Spannungen, die
von auflen auf den Magneten einwir-
ken. Die zwei Kreuzprodukt-Terme in
der Landau-Lifshitz-Gilbert-Gleichung
sagen aus, dass die Magnetisierungs-
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a)

(4) In a) ist ein Isotropiekorper dargestellt, wahrend b) einen
uniaxialen und c) einen kubischen Anisotropiekorper zeigen.

Quelle: vgl. Bertotti [1998]
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(5) In a) ist die Rotationsbewegung zu sehen und in b) die Dampfungs-
bewegung der Magnetisierungsvektoren, die durch den ersten und
zweiten Term der Landau-Lifshitz-Gilbert-Gleichung dargestellt wird.
Zusammen betrachtet, ergibt das eine gedimpfte Rotation, siehe c).

Quelle: eigene Darstellung

vektoren einerseits rotieren konnen
(Abb. 5a) und sich andererseits mit
fortlaufender Zeit, in Abhingigkeit
vom Dampfungsparameter o, par-
allel zum effektiven magnetischen
Feld bewegen (Abb. 5b). Da beide
Terme gleichzeitig in der Gleichung
berticksichtigt werden, ergibt sich
daraus eine gedimpfte Rotation
(Abb. 5¢) mit der finalen Position
parallel zum effektiven Feld H.

Die Landau-Lifshitz-Gilbert-Glei-
chung bildet zusammen mit der
Maxwell-Gleichung die Basis unserer
Simulationen und erméoglicht uns
eine computergestiitzte Analyse von
magnetischen Materialien, wie bei

der in Abbildung (6a) dargestellten

polykristallinen Struktur. Die hier
hellgrau dargestellten magnetischen
Korner bestehen in diesem Beispiel
aus (NdFeB) und werden durch eine
hier dunkelgrau dargestellte, zwolf
Nanometer dicke, paramagnetische,
neodymreiche Schicht voneinander
getrennt. Die Dimension des Gefii-
ges betragt 200x200x200 nm’. Die
hier betrachtete initiale Orientierung
der Magnetisierungsvektoren un-
terscheidet sich von Korn zu Korn
(Abb. 6¢) und liegt jeweils parallel
zur leichten Achse. Die hier betrach-
teten leichten Achsen der Korner
weichen um * 10° von der x,-Achse
ab. Ohne duflere Einfliisse auf die
Mikrostruktur bleibt die Magneti-

sierungsverteilung unverandert. Um
eine Reaktion in der betrachteten
Mikrostruktur zu generieren, wird
ein externes magnetisches Feld von
maximal p; H=[0,0,-6]" T aufge-
bracht und gesteigert. Wie in Abbil-
dung (6d) zu sehen ist, bewirkt das
stetig anwachsende externe Feld ein
Umschalten der Magnetisierungen
innerhalb der Korner. Die parama-
gnetische Schicht zwischen den fer-
romagnetischen Kornern bewirke,
dass die einzelnen Kérner unabhin-
gig voneinander umschalten und
sich nicht gegenseitig beeinflussen.
Wenn das externe magnetische Feld
gegentiber dem Volumendurch-
schnitt der Magnetisierung aufgetra-
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(6) Die ferromagnetischen NdFeB-Korner einer polykristallinen
Mikrostruktur werden durch eine paramagnetische neodymreiche Schicht
voneinander separiert und entkoppelt. In b) ist die simulierte Entmag-
netisierungskurve dargestellt, wihrend c) bis €) den entsprechenden
Ummagnetisierungsprozess der polykristallinen Mikrostruktur zeigen.

Quelle: eigene Simulation

gen wird, ergibt sich die sogenannte

Entmagnetisierungskurve (Abb. 6b).

Hier duflert sich das Umschalten
der Koérner in Form von kleinen
»Stufen®. Je mehr Stufen zu sehen
sind, desto mehr Korner schalten
unabhingig voneinander um, was
meistens zu einer Verbesserung der
Koerzitivfeldstirke fithrt und somit
zu leistungsfiahigeren Magneten.

Haben mechanische Einfliisse
Auswirkungen auf die
magnetischen Eigenschaften?

Wenn ein magnetisches Material
einem externen magnetischen Feld
ausgesetzt wird, kann es sein, dass

sich nicht nur die Magnetisierung
des Materials andert, sondern zum
Beispiel auch dessen Linge. Dieses
Verhalten wird als Magnetostriktion
bezeichnet. Andersherum betrachtet
ist es allerdings auch moglich, dass
eine mechanische Verzerrung eine
Anderung in der Magnetisierung
der betrachteten Struktur hervor-
rufen kann. Dieser Effekt wird als
inverse Magnetostriktion bezeichnet.
Anwendungsfelder dieser Effekte
sind zum Beispiel Aktuatoren, die
Signale empfangen oder weiterge-
ben kénnen. Die Magnetostriktion
oder die inverse Magnetostriktion
sind Effekte, die numerisch sehr gut
abzubilden sind. In diesem Beispiel
wird Galfenol (Fe,, ,Ga,, ), ein Mate-

18.7

rial mit bekannten magnetostrikti-
ven Eigenschaften, betrachtet [13].

In ihrem Grundzustand seien die
betrachteten Magnete keinen externen
Einflissen wie magnetischen Feldern
oder mechanischen Einwirkungen
ausgesetzt. Sie haben mehrere Berei-
che mit jeweils einheitlicher Magne-
tisierung, die sogenannten Domanen.
Diese Dominen definieren sich durch
die gleichen Orientierungen in der
Magnetisierung und grenzen sich so
zueinander ab. In dem hier betrach-
teten Magneten aus Galfenol bilden
sich insgesamt drei strudelformige
Muster ab, bestehend aus unter-
schiedlich orientierten Dominen
(Abb. 7). Der Grundzustand des

numerischen Experiments ist in
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Abbildung (7a) dargestellt. Betrach-
tet wird eine diinne Schicht Galfe-
nol von 120x30x3 nm?, die sowohl

komprimiert als auch gestreckt wird.

Dabei wird eine Verschiebung von u
= +0.07 nm auf den Rindern aufge-
bracht. In diesem Versuch wird kein
externes magnetisches Feld angelegt.
Die Reaktion der Dominen auf die
Kompression (Abb. 7b) duflert sich
durch eine abwechselnde parallele
beziehungsweise antiparallele Aus-
richtung der Magnetisierungen zur
x,-Achse, wihrend der Zug (Abb.
7¢) die Magnetisierung parallel
beziehungsweise antiparallel zur
x,-Achse ausrichtet.

Zusammenfassung

Magnetische Materialien lassen sich
aus unserem Alltag nicht mehr weg-
denken, sie bilden einen festen
Bestandteil unseres technologischen
Fortschrittes. Um diesen Fortschritt

weiter voranzutreiben, ist ein tiefes
mathematisches und physikalisches
Verstindnis der zugrundeliegenden
magnetischen Phinomene notwendig.
Das Verhalten von magnetischem
Material lisst sich durch die Maxwell-
Gleichungen und die Landau-Lifshitz-
Gilbert-Gleichung abbilden. Mit
Hilfe dieser Gleichungen und basie-
rend auf der Methode der finiten
Elemente lassen sich in-silico-Cha-
rakterisierungen durchfithren, die
Rickschlusse auf potenzielle Ver-
besserungen in mikrostrukturellen
Zusammensetzungen erlauben, ohne
jedes Mal ein Labor betreten zu
missen.

Summary

Magnetic materials have become
an integral part of our everyday
lives and play a crucial role in tech-
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(7) In a) ist der Grundzustand eines magnetostriktiven Materials mit
den Abmessungen 120x30 nm? und einer Dicke von 3 nm dargestellt.

u = 0.07 nm stellt eine aufgebrachte Verschiebung auf dem Rand dar.
Die Verschiebung wird so aufgebracht, dass das Material b) komprimiert

beziehungsweise ¢) gezogen wird.
Quelle: eigene Darstellung

nological progress. To further drive
this progress, a deep mathematical
and physical understanding of the
underlying magnetic phenomena is
necessary. The behaviour of magnetic
material can be modelled by Max-
well’s equations and the Landau-Lif-
shitz-Gilbert equation. Using these
equations and based on the finite ele-
ment method, in-silico characteriza-
tions can be obtained that allow con-
clusions to be drawn about potential
improvements in the microstructural
composition without having to enter
a laboratory each time.
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Permanentmagnete sind aus unserem Alltag nicht mehr
wegzudenken, aber werden in naber Zukunft noch deutlich
héufiger bendtigt werden, denn sie sind unter anderem fiir

den Betrieb von Windkraftridern, Elektroautos und Robotern
unverzichtbar. Allerdings beinhalten die heutzutage stirksten
Permanentmagneten das Element Neodym, das auf der Erde

nur begrenzt zur Verfiigung steht. Ein ressourcenschonender
Umgang ist entsprechend unumginglich und soll hier durch das
Einbringen von Nanopartikeln gewdbrleistet werden. Diese
winzig kleinen Partikel iibernehmen dabei gleich zwei Aufgaben:
Sie sollen den Materialeinsatz der seltenen Evden reduzieren

und die magnetischen und mechanischen Eigenschaften
3D-gedruckter Magnete verbessern. Ganz schon grofSe Aufgaben
fiir solch kleine Teilchen...

Kleine Partikel
mit groGer Wirkung

...wie Laser-generierte Nanopartikel den 3D-Druck von

Permanentmagneten revolutionieren konnten

Von Philipp Gabriel, Stephan Barcikowski & Anna Rosa Ziefuf
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Was sind eigentlich
Permanentmagnete?

Permanentmagnete behalten ihre
Magnetkraft kontinuierlich bei,
solange sie nicht tiber einen materi-
alabhingigen Schwellenwert, die so
genannte Curie-Temperatur, erhitzt
werden, bei der sie thre Magnetisie-
rung verlieren. Dies unterscheidet sie
von den sogenannten Weichmagne-
ten, die nur so lange magnetisch sind,
wie ein dufleres Magnetfeld vorhan-
den ist. Permanentmagnete kennen
Sie zum Beispiel als die typischen
runden Magnete, mit denen Sie Thre
Bilder an der Kithlschranktiir befes-
tigen oder in Besprechungen Noti-
zen auf einem Flipchart festhalten.

Sie werden auch fiir die Elektri-
fizierung unseres Verkehrs benotigt,
zum Beispiel fir Elektromotoren
in Autos, Elektrofahrridern und
dhnlichen Systemen. Auch fir einige
Arten von Windkraftanlagen werden
grofle Permanentmagnete benotigt.
Um den Umbau unserer regenerati-
ven Energieversorgung und die Elek-
trifizierung des Verkehrs erfolgreich
zu vollziehen und unseren Einfluss
auf die Natur und das Klima zu
verringern, werden wir viele solcher
starken Magnete brauchen — je stir-
ker, desto besser. Dabei kann man
Magnetismus als volumenabhingige
Grofle verstehen, vergleichbar mit
der Dichte von Bauteilen. Wenn es
zum Beispiel gelingt, einen Magne-
ten in Grofle eines Wiirfels 10 Pro-
zent stirker zu machen, dann kann
man auch den Wiirfel 10 Prozent
kleiner machen und bleibt dadurch
bei der urspriinglichen Kraft des
Magneten, aber benotigt weniger
Platz beziehungsweise Gewicht. Das
bedeutet fiir ein E-Auto mehr Reich-
weite bei gleichem (oder ggf. sogar
geringerem) Gewicht. Denn bewegte
Objekte sind immer energieeffizi-
enter, wenn 1hr Gewicht reduziert
wird.

Die stirksten heute im Handel
erhiltlichen Dauermagnete werden
aus Neodym (Nd), Eisen (Fe) und
Bor (B) hergestellt, aber je nach
Anwendung werden auch die Ele-

mente Dysprosium (Dy), Praseodym
(Pr), Terbium (Tb) oder Cer (Ce)

in kleineren Mengen verwendet (all
diese Elemente zihlen zu den sog.
Seltenen Erdmetallen). Die dauerma-
gnetischen Eigenschaften beruhen
auf einer intermetallischen Phase
mit einer Stochiometrie von 2Nd:-
14Fe:1B (kurz: 2:14:1). Die magneti-
sche Stirke von Neodym-Magneten
ist hauptsachlich auf ihre tetragonale
Kristallstruktur mit sehr hoher
einachsiger magnetokristalliner
Anisotropie zurtickzuftihren. Das
bedeutet, dass ein Kristall dieses
Materials bevorzugt entlang einer
bestimmten Kristallachse magne-
tisiert wird, aber nur sehr schwer

in andere Richtungen magnetisiert
werden kann. Um die intrinsischen
Eigenschaften der intermetalli-
schen Phase auf den Magneten zu
tibertragen, ist jedoch eine geeig-
nete mikrostrukturelle Gestaltung
erforderlich. Die Mikrostruktur

von Neodym-Magneten in festem
Zustand besteht abhingig vom Ferti-
gungsprozess aus Kérnern mit einer
Grofle von Nanometern oder Mik-
rometern, was dazu fithrt, dass diese
Magnete ihre Magnetisierungsrich-
tung nur schwer dndern oder verlie-
ren konnen, was sich in einem hohen
Wert der sogenannten Koerzitivfeld-
starke zeigt, die den Widerstand des
Magneten gegen Entmagnetisierung
in einem dufleren Magnetfeld angibt.
Die kommerzielle pulvermetallurgi-
sche Herstellung von Nd-Fe-B-Ma-
gneten kann unterteilt werden in

1) heifl verformte Magnete aus
nanokristallinem Material, die durch
schnelle Erstarrung hergestellt
werden, oder

2) gesinterte Magnete aus mikro-
kristallinen Pulvern, die durch Was-
serstoffbehandlung(en) und Mahlen
hergestellt werden.

Ziel der Magnetherstellung ist es, ein
Geflige zu erhalten, das aufgrund
eines hohen Texturierungsgrades

der 2:14:1-Phase/Korner die hochste
Remanenz und zeitgleich eine starke
Koerzitivfeldstirke aufweist.

Das Problem mit dem Neodym

Man konnte zunichst vermuten, dass
das Hauptproblem bei Neodym ist,
dass es sich um ein Seltenes-Erd-Ma-
terial handelt, das in der Erdkruste
nur begrenzt verfiigbar ist. Auch
wenn es verglichen mit anderen Ele-
menten durchaus selten ist, so ist das
Material gar nicht so selten, wie der
Name dieser Materialgruppe vermu-
ten lasst (in der Erdkruste etwa so
haufig wie Kupfer oder Kobalt). Es
kommt in der Natur nur gebunden
in Erzen vor, und zudem nicht in
metallischer Form oder unvermischt
(rein) und erfordert daher teure

und nicht unbedingt umweltscho-
nende Extraktions- und Raffinati-
onsschritte, bevor es in Magneten
verwendet werden kann. Diese

Erze enthalten viele verschiedene
Elemente und nur geringe Mengen
an Nd. Die typischen Schritte zur
Gewinnung von Nd aus diesen
Erzen sind Zerkleinern und Mahlen,
gefolgt von einer Behandlung mit
heifler Schwefelsiure, wobei Koh-
lendioxid entsteht, dann Fluorwas-
serstoff und Siliciumtetrafluorid,
schliefflich Trocknen und Auslaugen
mit Wasser.

Die aktuellen Hauptabbauge-
biete sind vor allem China (39,8 %),
USA (34,2 %), Russland (25,2 %),
Vietnam (0,4 %) und Malaysia
(0,3 %), aber es gabe weltweit noch
einige weitere mogliche Abbauge-
biete, die sich zur Zeit vor allem
nur aus wirtschaftlichen Griinden
nicht rentieren. Natirlich sind die
Gewinnung, die aufwendige Raffi-
nierung oder die wirtschaftliche und
politische Abhingigkeit von Her-
kunftslindern schon genug Griinde,
sich nach Moglichkeiten umzusehen,
um den Bedarf zu reduzieren, aber
noch keine Ausschlusskriterien fir
ein so nutzliches Element. Proble-
matisch ist der rapide zunehmende
Verbrauch durch die bereits eingangs
geschilderten Einsatzbereiche, die
in den kommenden Jahren noch
deutlich zunehmen werden. So
geht eine Studie der Européischen
Kommission aus dem Jahre 2020,
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die die wichtigsten Materialien fiir
die zukiinftige Wirtschaft und deren
Verfiigbarkeiten fiir die EU unter
die Lupe nimmt, davon aus, dass
bereits bis 2025 die benétigte Menge
an Nd um das 120-Fache zunehmen

wird. [1]

Additive Fertigung von
Permanentmagneten

Die additive Fertigung von Metal-
len (engl. Additive Manufacturing,
kurz AM), auch bekannt als Metall-
3D-Druck, wird definiert als ,der
Prozess des Verbindens von Mate-
rialien zur Herstellung von Teilen
aus 3D-Modelldaten, in der Regel
Schicht fiir Schicht, im Gegensatz
zur subtraktiven Fertigung und

zu formativen Fertigungsmetho-
den® [2]. Der Begriff ,,additiv®
stammt von der Anhaufung von
Schichten tibereinander zur Her-
stellung von Teilen, im Gegensatz
zu subtraktiven Technologien,

bei denen Material durch Drehen,
Frisen oder Bohren entfernt wird.
Dies bringt viele Vorteile mit sich,
zum Beispiel die Moglichkeit, Mate-
rial nur dort zu positionieren, wo
es fir die endgiiltige Teilegeometrie

Laser

Roller
o~

Pulver-
vorrat

Bauraum l

benotigt wird. Wenn man sich eine
geometrisch komplexe Struktur vor-
stellt, die normalerweise aus einem
Metallblock herausgefrast wiirde,
wiirde man viele Metallspine erhal-
ten. Man konnte diese Spéne recy-
celn, um einen anderen Metallblock
zu erhalten und dieses wertvolle
Material wiederzuverwenden, aber
dies wire mit einem zusatzlichen
Preis- und Zeitfaktor verbunden
—auflerdem wire die Materialqua-
litat aufgrund von umwelt- und
verfahrensbedingten Einfliissen wie
Kihlmitteln nie wieder so hoch wie
urspringlich.

Fiir Guss- oder Spritzgussverfah-
ren werden Werkzeuge oder Formen
benotigt, was bei AM nicht der Fall
ist. Fir die Herstellung von Teilen,
fir die Werkzeuge erforderlich sind,
muss ein Mindestproduktionsvolu-
men erreicht werden, um die Inves-
titionen zu kompensieren. Durch die
rasante Entwicklung der AM-Tech-
nologien in den letzten drei Jahr-
zehnten sind heute auch Produkti-
onsmengen von Zehntausenden von
Produkten pro Maschine und Jahr
moglich. AM ist eine relativ neue Art
der Fertigung, die grob auf die ersten
Patente in den spaten 1980er Jahren

Scanner

zurlickgeht. Sie diente zunichst
dem Rapid Prototyping und lief§
sich leicht fiir Polymere anpassen.
In den 199Qer Jahren begann man,
es fiir Metalle zu verwenden, wobei
ein Laser eine diinne Schicht Metall-
pulver aufschmolz — der Beginn

der AM-Prozessart, die heute als
,Powder Bed Fusion“ unter Ver-
wendung eines Laserstrahls, engl.
»Laser Beam®, (PBF-LB) bekannt
ist (schematischer Aufbau gezeigt in
Abb. 1).

Die pulverbettbasierten Sys-
teme haben thren Namen von der
Methode des Pulverauftrags erhalten,
bei der eine diinne Schicht mit einer
gleichmafligen Dicke von 20 bis
100 um aufgetragen wird (abhingig
von der Materialart, der Grofie der
Pulverpartikel, der Produktivitat,
den gewiinschten Eigenschaften des
Endprodukts wie der Oberflichen-
rauheit und vielen anderen Faktoren)
und dem Laserstrahl, der die Pulver-
schicht an den gewtinschten Stellen
aufschmilzt, um ein 3D-Produkt
durch den Aufbau in horizontalen
Schichten herzustellen. In letzter Zeit
wurden die Systeme durch den Ein-
satz mehrerer Lasersysteme in dersel-
ben Anlage verbessert, um mehrere

Schichtweise
verschmolzenes
Pulver

Unverschmol-
zenes Pulver

Gefertigte
Bauteile

(1) Schematische Darstellung des PBF-LB-Prozesses zur Erstellung

von Permanentmagneten
Quelle: eigene Darstellung
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Quelle: [5]: Ziefuf}, A. R. Synthesis, Surface Chemistry, and Application of Fully Inorganic Gold Nanoclusters by Pulsed
Laser Fragmentation in Liquids, DuEPublico: Duisburg-Essen Publications online, University of Duisburg-Essen, Germany,

2022. https://doi.org/10.17185/DUEPUBLICO/76118

Bereiche gleichzeitig zu bearbeiten
und die Produktivitit zu steigern.
Mittels AM lassen sich zudem kom-
plexere Geometrien herstellen als mit
den meisten konventionellen Ferti-
gungstechnologien.

Serienmaflig werden Permanent-
magnete heutzutage per Pressen und
Sintern, Spritzgieflen (magnetische
Metallpartikel gebunden in einer
erhitzbaren Kunststoffmatrix) oder
vergleichbaren Fertigungstechno-
logien gefertigt. Diese sind in der
Regel auf formgebende Werkzeuge
angewiesen und sind entsprechend
limitiert in der (wirtschaftlichen)
Realisierbarkeit von komplexeren
Geometrien. Um die benotigte
Gesamtmenge an Seltenen Erden
zu reduzieren, wird seit kurzem ein
neuer Weg erprobt: die Fertigung von
Permanentmagneten mittels addi-
tiver Fertigung, die an die jeweilige
Anwendung angepasste Geometrien
besitzen.

Als geeignetstes Verfahren der
inzwischen groflen Zahl an verschie-
denen Varianten, wurde das pulver-
bettbasierte Schmelzen mittels Laser-
strahl ermittelt. Wenn das metallische
Pulvermaterial durch den Laserstrahl
geschmolzen wird, erstarrt es mit
hohen Raten von 10°~10° K/s [3], was
zu einem schnellen ,, Einfrieren“ der

Kornstrukturen fihrt, was sich posi-
tiv auf das funktionale Verhalten von

Permanentmagneten auswirken kann.

Allerdings konnen sich im erstarrten
Bauteil viele Poren und Spannungs-
risse unterschiedlicher GrofSe bilden,
was generell zu einer geringeren Bau-
teildichte, aber auch zu verringerten
mechanischen und magnetischen
Eigenschaften fiihrt.

An dieser Stelle setzt das Teilpro-
jekt A11 des Sonderforschungsbe-
reich-Transregio 270 ,HoMMage*“
an. Unser Hauptziel ist es, Perma-
nentmagnete, ressourcenschonend
und in geometrisch anspruchsvollen
Formen mittels des 3D-Druck-
verfahrens PBF-LB zu erzeugen.
Die Funktionalitit darf darunter
natiirlich nicht leiden und kénnte
sogar verbessert werden, da abhin-
gig von der Formgebung der Fluss
des Magnetfeldes optimiert werden
kann. Um dieses Ziel zu erreichen,
verwenden wir ultrakleine Helfer im
Nanometermafistab, mit denen wir
handelstibliche magnetische Pulver
beschichten.

Die verwendeten Nanopartikel
besitzen dabei selbst keine perma-
nentmagnetischen Eigenschaften.
Bei geschickter Wahl des Materials
konnen jedoch andere Eigenschaften
der Metallnanopartikel als Stell-

(1) LadungsabstoBung

schrauben genutzt werden, um die
magnetischen Eigenschaften des
finalen Bauteils deutlich zu beein-
flussen.

Das Teilprojekt A11 hat sich
zum Ziel gesetzt, genau diese Para-
meter ausfindig zu machen, zu ver-
stehen und kontrolliert einsetzen
zu konnen. Als Modellmaterialien
werden dabei folgende Metallnano-
partikeltypen untersucht:

(1) Silbernanopartikel (Ag NP):

Ag NP besitzen einen geringeren
Schmelzpunkt als das Nd-basierte
Mikropulver. Wahrend PFB-LB
wird dieses entsprechend zuerst
schmelzen, sodass die Hohlriume im
Pulverbett zunachst durch Ag befillt
werden und somit die Packungs-
dichte des Pulverbetts (Masse pro
Volumeneinheit) zunimmt. Basie-
rend auf bereits existierenden Stu-
dien korreliert eine Zunahme der
Packungsdichte im Pulverbett mit
einer Verbesserung der finalen Bau-
teildichte [4], was wiederum einen
positiven Einfluss auf die perma-
nentmagnetischen Eigenschaften
haben soll, da der Volumenanteil der
Nd-reichen Phasen in den Magneten
erhoht wird. Die Korner bestehen

in der Regel aus NdFeB in einer
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Zusammensetzung von 2:14:1. Aber,
was auf den ersten Blick vielleicht
tiberrascht: die Korngrenzen (engl.
Grain Boundaries, kurz GB), die
sich zwischen den Kornern bilden,
bestehen typischerweise aus deutlich
hoheren Mengen an Nd (metallisches
Nd oder Nd-reiche intermetallische
Verbindungen). Es ist bekannt, dass
diese Phasen der Hauptgrund fir
die hohe Stirke dieser Art von Per-
manentmagneten sind, da sie eine
magnetische Isolierung der Korner
voneinander bilden:

(2) Zirkoniumdiborid-Nanopartikel
(ZrB, NP):

ZrB, NP besitzen einen hoheren
Schmelzpunkt als das Nd-basierte
Pulver und zudem eine hohere
Rekristallisationstemperatur, erstarrt
also bei hoheren Temperaturen als
die iibrigen Elemente im Pulverbett.
Von diesen Ausgangspunkten aus,
die auch als Keimbildungsstellen
bezeichnet werden, ist es fiir die
Magnetlegierung in der Umgebung
dieser Keime thermodynamisch
einfacher (d.h. es wird weniger
Energie benotigt) den Phasentiber-
gang zu vollziehen und ebenfalls zu
erstarren. Bei Permanentmagneten
hat man festgestellt, dass die mag-
netische Stirke durch viele kleine
Korner hoher ist. Folglich kénnte
man durch schnelles Abkiihlen stir-
kere Magnete erzeugen. Allerdings
ist dies nicht so leicht, wie man
erwarten konnte, denn es gibt einen
Geschwindigkeitsbereich fir die
Abkiihlung, den wir nutzen miissen,
um schnell abzukiihlen, um kleinere
Korner zu erhalten, aber nicht zu
schnell, um schwache Magnete mit
sproder Struktur zu vermeiden. Die
Verwendung zusatzlicher, kiinstlich
hinzugeftigter Keimbildungsstel-
len (z.B. ZrB,-NP) hilft dabei, die
Geschwindigkeiten dieses Pro-
zesses innerhalb dieses nutzbaren
Zwischenbereichs zu halten, aber
viele zusitzliche Startpunkte fiir die
leichte Bildung weiterer Korner zu
gewinnen, was zu stirkeren Magne-
ten fithrt, die nicht so sprode sind.

(3) Kupfernanopartikel (Cu NP),
Entkoppelte Korner:

Cu NP sind besonders interessant,
denn sie kombinieren teilweise die
unter (1) und (2) beschriebenen
Eigenschaften. Cu kann aufgrund
seiner physikalischen Eigenschaf-
ten besonders in die Korngrenzen
und die Zwischenphasen wandern
und so die Nd,Fe ,B-Korner besser
voneinander isolieren (entkoppeln),
wodurch besonders die Koerzitiv-
feldstarke verbessert werden kann.
Zudem hat es ebenso wie Ag einen
niedrigeren Schmelzpunkt als das
Magnetpulver und kann dabei helfen,
die Packungsdichte des Pulvers

im Prozess und dadurch die finale
Dichte von Bauteilen zu verbes-
sern. Zu guter Letzt ist Cu fir seine
auflerordentliche Wirmeleitfahig-
keit bekannt und kann so bereits in
geringen Mengen dabei helfen die
Verarbeitbarkeit von NdFeB im
PBF-LB-Verfahren zu verbessern.

Laser-basierte Synthese
von Nanopartikeln

Nun stellt sich nattirlich noch die
Frage, wie eben solche Nanopartikel
hergestellt werden. Zunichst einmal
stellt sich die Frage, ob die Partikel
trocken als Pulver oder in Flussigkeit
verteilt vorliegen sollen. Trockene
Nanopulver bergen ein erhebliches
Gesundheitsrisiko bei der Handha-
bung, da diese zum Stduben neigen;
zudem haben wir in Vorarbeiten
gezeigt, dass das Aufbringen der
Nanopartikel auf die 3D-Druck-Pul-
ver deutlich gleichmafiger ist, wenn
dies nass geschieht, die Nanopartikel
also als Kolloid vorliegen. Der dabei
wohl wichtigste Faktor ist ihre Sta-
bilitit, denn solche ultrakleine Teil-
chen tendieren aufgrund ihrer hohen
Oberfliche zu Aggregationserschei-
nungen (Zusammenlagerung einzel-
ner Nanopartikel zu einem grofleren
Verband). Aggregation fiihrt dabei
zu einer Verringerung der spezifi-
schen Oberfliche und damit zu einer
Verringerung der freien Enthalpie
des Systems, sodass eben solche Pro-

zesse thermodynamisch begiinstigt
werden (Abb. 2A). Stabilisierung von
Nanopartikeln in Flissigkeit wird
deswegen haufig durch einen der drei
Ansitze erreicht, die in Abbildung

(2 B-D) dargestellt sind.

(1) Der erste Ansatz, die Verdiin-
nung, zielt darauf ab, den Abstand
zwischen den Partikeln zu ver-
groflern und damit die Kollisions-
wahrscheinlichkeit der Partikel zu
verringern, was die Kinetik der Agg-
regation verlangsamt. Der Abstand
zweier Partikel sollte dabei doppelt
so grof$ sein wie die sogenannte
Debyelinge (D), welche ein charakte-
ristischer Mafistab dafiir ist, wann das
Potential eines elektrischen Feldes
von Ladungstragern (in unserem Fall
den NP) auf einen sehr geringen Wert
(1/e) abfillt. Sie beschreibt also die
Reichweite eines Schutzschildes, dass
sich um jedes einzelne NP in Fliis-
sigkeit befindet. Bei diesem Ansatz
ist die zu erzielende Partikelkonzen-
tration in Losung naturgemafl gering
und ein effizientes Arbeiten ist kaum
moglich.

(2) Daher werden haufig orga-
nische Liganden als sterische Sta-
bilisatoren eingesetzt. Der Ligand
wirkt wie eine Schutzhiille und
verhindert, dass sich zwei Teilchen
zu nahe kommen. Hierbei handelt
es sich haufig um organische Verbin-
dungen, sodass die Partikel anschlie-
end durch den in Abbildung (2C)
skizzierten Mechanismus stabilisiert
werden. Die dabei erzeugte Ligan-
denhiille wird entsprechend zu einem
Teil des Nanopartikelsystems. Aller-
dings wiirden derartige Zusatzstoffe
beim Laser-3D-Druck (PBF-LB)
zersetzt werden und Gase bilden,
sodass ein Popcorn-Effekt auftre-
ten wiirde, was den Druckprozess
erheblich storen wiirde. Wie bereits
eingangs erwihnt, gibt es noch eine
dritte Moglichkeit

(3), Nanopartikel zu stabilisieren
— durch Ladungsabstoffung. In dieser
Methode werden Nanopartikel mit
einer geladenen Oberfliche erzeugt,
sodass sich die Einzelpartikel auf-
grund ihrer Oberflichenladungen in
Flussigkeit abstoflen.
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\ Gepulster Laser

Energie

v

Zeit

(3) Darstellung der Energie pro Zeiteinheit eines kontinuierlichen

vs. eines gepulsten Laser-Systems.
Quelle: eigene Darstellung

Die am Lehrstuhl fiir Technische
Chemie der Universitat Duisburg-
Essen unter Leitung von Professor
Stephan Barcikowski entwickelte
Laser-basierte Synthese von Nano-
partikeln in Flissigkeit erlaubt die
kontinuierliche Herstellung eben
solch stabilisierter Nanopartikel.
Hierbei wird ein gepulster Laser auf
ein in einer Fliissigkeit befindliches
Metallplittchen fokussiert. Jeder
Laserpuls induziert dabei einen loka-
len Abtrag der Oberfliche, wobei die
Nanopartikel gebildet werden. Um
dies zu realisieren, werden gepulste
Lasersysteme benétigt. Diese emit-
tieren pro Sekunde mehrere Tau-
sende bis Millionen Pulse. Jeder
Puls hat dabei eine Beleuchtungs-
dauer von nur wenigen Nano- bis
Pikosekunden, also unvorstellbar
kurze Lichtblitze. Im Mittel ist die
emittierte Energie eines gepulsten
Lasers zwar vergleichbar mit einem
kontinuierlichen Lasersystem, in der
Spitze erreicht der gepulste Laser
aber hohere Leistungen (Abb. 3).
Dennoch und genau aus diesem
Grund kann mit diesen Lasersyste-
men Grofles bewegt werden.

Jeder Laserpuls bewirkt eine
augenblickliche Verdampfung des
getroffenen Bereichs. Vielleicht
haben Sie schonmal gesehen, was
mit Wasser passiert, wenn man es
bei eiskalten Temperaturen (etwa
-50 °C) in die Luft schleudert.
Genau, es bildet sich feiner Schnee,
da die Wassermolekiile instantan

einfrieren. Ahnlich ergeht es unse-
rem heiflen Dampf, der in die noch
kithle Umgebung (Raumtemperatur)
geschleudert wird. Die Atome des
verdampften Materials frieren ein
und es bilden sich die gewlinschten
Nanopartikel. Aufgrund der lokal
sehr extremen Bedingungen kommt
es dabei zur Oberflichenlaufladung
der gebildeten Nanopartikeloberfli-
che, sodass sich in wissriger Losung
eine elektrochemische Doppelschicht
ausbildet, die merklich zur Stabilitit
unserer Partikel beitragt. Eine sche-
matische Darstellung des Prozesses,
ist in Abbildung (4A) zu finden.

Im Grunde dispergieren wir Mik-
ropartikel in einer Flussigkeit
(Wasser, Alkohol, ...) und lassen
diese Dispersion durch einen Fliis-
sigkeitsstrahl flieflen. Der Laser-
eintrag geschieht horizontal und ist
so an die Flussgeschwindigkeit des
Flussigkeitsstrahls gekoppelt, dass
jedes Volumenelement mindestens
einmal durch den Laser getroffen
wird. Wie oben beschrieben, fiihrt
dies zur Erzeugung von Nanopar-
tikeln, die wir anschlieffend in ein
Becherglas tiberfiihren. Aufgrund
der Abwesenheit von Liganden,
konnen die so erzeugten Nano-
partikel durch einfaches Mischen
auf den Nd-Fe-B Mikropartikeln
abgeschieden werden. Das Nd-Fe-B
wird also in dem Becherglas vor-
gelegt und die Trigerung findet
instantan statt. Anschliefend muss
das finale Pulver natiirlich noch

vom Losungsmittel getrennt und
getrocknet werden (Abb. 4B). Das
Losungsmittel kann dabei aufgefan-
gen werden und umweltfreundlich
erneut fir die laserbasierte Synthese
weiterer Nanopartikel eingesetzt
werden. Natiirlich stellt sich hier
die Frage, welchen Massenanteil die
Nanopartikel im finalen Produkt
haben miussen, damit tiberhaupt

ein Effekt zu sehen ist. Um dies zu
beantworten, werden sukzessive
Beladungsreihen gefahren und die
finalen magnetischen Eigenschaften
der nano-funktonalisierten, 3D-ge-
druckten Bauteile iberpriift. Unsere
aktuellen Ergebnisse lassen darauf
schliefen, dass jedes Nd-Fe-B-Mi-
kropartikel eine halbe Schicht aus
Metallnanopartikeln benétigt, um
einen maximalen Einfluss zu beob-
achten. [6,7] Dies entspricht einer
Menge von etwa einem Massenpro-
zent NP (abhingig von Materialei-
genschaften), bei einer Magnet-Ge-
samtmasse von einem Kilogramm
(tibliche Pulvermenge pro Baupro-
zess), also lediglich einem Gramm
und vergleichbar mit dem Gewicht
eines halben Gummibarchens.

Summary

Permanent magnets have become
an indispensable part of our everyday
lives as they are needed to operate
wind turbines, electric cars and
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(4B) Aufreinigung des magnetischen Materials

Quelle: eigene Darstellung

robots, among other things. How-
ever, today’s strongest permanent
magnets contain the element
neodymium, which is only avail-
able in limited quantities on earth.
Resource conservation is therefore
essential and is to be ensured by
the addition of nanoparticles. These
tiny particles perform two tasks at
once: reducing the use of rare earths
and improving the stability and
performance of 3D-printed magnets.
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MAX-Phasen sind atomar geschichtete, ultrastabile Carbid-
oder Nitrid-Verbindungen. Sie sind elektrische Leiter, manche
Zusammensetzungen sind selbstheilend, andere magnetisch
oder supraleitend. Wie lassen sich diese neuartigen Materialien
fiir die Energienmwandlung und Sensorik nutzen?

Natiirlich atomar geschichtet

MAX-Phasen sind ultrastabile Materialien mit einstellbaren Funktionen

Von Ulf Wiedwald
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Materialien mit speziell eingestellten
Eigenschaften spielen in unserem
tiglichen Leben eine wichtige Rolle,
obwohl wir uns dessen oft gar nicht
bewusst sind. Die Funktionen sind
sehr vielfiltig, jeder Mensch hat sie,
und reichen zum Beispiel von leich-
ten, kratzfesten und selbstreinigen
Brillenglisern bis zu den energiespei-
chernden Akkumulatoren, die das
Mobiltelefon oder das Elektroauto
mit Strom versorgen. Wir als For-
schende suchen stindig nach neuen
Materialien mit einzigartigen Eigen-
schaften, die das Potenzial haben,
uns das Leben zu vereinfachen,
giinstiger sind oder — heute wichti-
ger denn je — nachhaltig hergestellt
werden konnen.

Eine relativ neue Klasse von
Materialien, die so genannten
MAX-Phasen, hat in den letzten
Jahren viel Aufmerksamkeit unter
den Forschenden auf sich gezogen.
Die atomar geschichteten Materi-
alien sind hochstabile Keramiken,
aber meist auch gleichzeitig Metalle.
Diese ungewohnliche Kombination
der Eigenschaften macht sie insbe-
sondere fiir den Einsatz unter extre-
men Bedingungen wie hohen Tempe-
raturen von mehreren hundert Grad
Celsius oder in chemisch aggressiven
Umgebungen, zum Beispiel in einem
Saurebad, interessant. Die reaktions-
tragen MAX-Phasen konnen auch
als Beschichtungen zum Oxidations-
schutz eingesetzt werden, wihrend
ihre metallischen Eigenschaften, wie
gute elektrische und thermische Leit-
fahigkeit, zusatzlichen Nutzen ver-
sprechen. Diese einzigartige Kom-
bination eréffnet Anwendungen in
verschiedensten Gebieten:

- als Beschichtungen zum
Oxidationsschutz

- zum Einsatz in Brennstoffzellen
oder Lithium-Ionen-Batterien

- als Katalysatoren

- als elektrische Zuleitungen in
elektronischen Anwendungen bei
hohen Temperaturen

- als Warmeleiter und Kithlkorper
- als magnetische Sensorschichten
- als Ausgangsmaterial zur
Herstellung von 2D-Materialien.

Diese antizipierten Anwendungen
sind jedoch noch in einem frithen
Stadium der Erforschung und
Entwicklung, und weitere Unter-
suchungen werden zeigen wie das
volle Potenzial der faszinierenden
MAX-Phasen auszuschopfen ist.

Was sind MAX-Phasen?

MAX-Phasen sind hexagonale
Verbindungen und bestehen aus
mindestens drei Elementen. Die
Bezeichnung ,MAX" ist eine
Abkiirzung, die sich aus der che-
mischen Formel M_ | AX ergibt
(Abb. 1). M bezeichnet ein frithes
Ubergangsmetall (Rechteck), A ein
Hauptgruppenelement (Kreis) und
X steht fiir Bor, Kohlenstoff oder
Stickstoff (Dreieck). Die einfachste
strukturelle Ordnung ergibt sich fiir
n =1, die sogenannte 211-MAX-
Phase, die aus zwei M-Lagen, einer
A-Lage und einer X-Lage besteht.
Je nach Anzahl der Schichten ent-
lang der hexagonalen c-Achse, die
zwischen den A-Schichten liegen,
werden sie als 211-, 312-, oder
413-MAX-Phasen bezeichnet [1].

Sie weisen kovalente (starke
M-X-Bindungen), ionische (rela-
tiv schwache M-A-Bindungen)
und metallische Bindungen auf.
Dabei wird die elektronische
Zustandsdichte, die die elektri-
schen, optischen und magnetischen
Eigenschaften bestimmt, von den
d-Orbitalen der M-Atome in diesen
Metallen dominiert. Die unter-
schiedlichen Bindungstypen, vereint
in einem Material, sind der Grund
fur das gleichzeitige Auftreten der
oben genannten Eigenschaften und
eine allgemein starke Richtungsab-
hiangigkeit (Anisotropie) der physi-
kalischen Eigenschaften.

Die Materialklasse der MAX-
Phasen umfasst heute mehr als 342
verschiedene Verbindungen [1]. Die
erste erfolgreiche Synthese gelang
Kudielka und Rhode in den 1960er
Jahren mit den Verbindungen T1,SC
(Ti: Titan, S: Schwefel, C: Kohlen-
stoff) und Zr,SC (Zr: Zirkonium),

wihrend kurz danach Nowotny

und Jeitschko eine ganze Reihe
dieser hexagonalen Verbindungen
als ,H-Phasen® klassifiziert haben.
Das wissenschaftliche Interesse an
diesen Verbindungen war jedoch in
den folgenden Jahrzehnten, abgese-
hen von ihrer Synthese und Struk-
tur, eher gering.

Dies anderte sich 1996, als
Michel Barsoum und sein Team
verschiedene physikalische Eigen-
schaften von Ti,SiC, (Si: Silizium)
untersuchten. Es zeigte sich, dass
Ti,SiC, ein besserer elektrischer
und thermischer Leiter ist als metal-
lisches Ti oder TiC. Das Material
war relativ sprode, aber trotzdem
leicht maschinell bearbeitbar. Das
Elastizitaitsmodul liegt mit 320 GPa
(Gigapascal) zwischen den Mate-
rialklassen der duktilen Metalle
und der sproden Keramiken. Die
MAX-Phase Ti,SiC, war oxidati-
onsbestindig und konnte thermi-
sches Abschrecken von 1400 °C auf
Umgebungstemperatur schadlos
uberstehen. Zusammenfassend kann
man sagen, dass nicht eine physika-
lische Eigenschaft die MAX-Phasen
zu einer besonderen Materialklasse
macht, sondern die ungewdhnliche
Kombination der mechanischen,
thermischen, elektrischen (und mag-
netischen) Eigenschaften.

Nach der Entdeckung der
ersten magnetischen MAX-Phase
(Cr,,Mn,,.),GeC (Cr: Chrom, Mn:
Mangan, Ge: Germanium) im Jahr
2013 und folgenden Arbeiten haben
wir Mn,GaC als die erste magneti-
sche MAX-Phase mit hoher Ord-
nungstemperatur (> 200 °C) im Jahr
2018 identifiziert [2]. Werden in der
MAX-Phase Mo,AlC (Mo: Molyb-
dan, Al: Aluminium) ein Drittel der
Mo-Atome durch eine seltene Erde
ersetzt, so erhilt man MAX-Phasen
mit elementreinen, atomaren Reihen
in den M-Lagen. Diese doppelt
geordneten Materialien mit seltenen
Erden zeigen bei tiefen Tempera-
turen unter -240 °C magnetische
Ordnung [3].
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(1) Periodensystem der Elemente mit Symbolkodierung der MAX-Phasen
bildenden Elemente M (Rechteck), A (Kreis) und X (Dreieck).

Die Dunkelfeldaufnahme aus dem Transmissionselektronenmikroskop
zeigt die atomar-geschichtete Struktur der Elemente in der so genannten
211-MAX-Phase Cr,GaC (Cr: Chrom, Ga: Gallium, C: Kohlenstoff).

Der Kontrast entsteht dabei durch Streuung an Atomen mit stark unterschied-

licher Elektronenanzahl.
Quelle: eigene Darstellung
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(2) Die Rontgendiffraktometrie zur Strukturbestimmung (links) zeigt, dass
das MAX-Phasen-Mischsystem (V, Cr ),GaC mit 0 < x < 1 phasenrein
herstellbar ist. In der Messung der magnetischen Antwort auf ein angelegtes
Magnetfeld (Suszeptibilitit ) und durch Simulationen mittels Dichtefunktio-
naltheorie zeigt sich bei x = 0,8 ein stark erhohter Wert, der fast zu langreich-
weitiger magnetischen Ordnung fithrt [4].
Quelle: doi:10.1021/acs.chemmater.3¢00591

Magnetische MAX-Phasen

Im Sonderforschungsbereich/Trans-
regio (SFB/TRR) 270 HoMMage
interessieren uns magnetische Mate-
rialien fir die Energiewende, ins-
besondere Permanentmagnete und
magnetokalorische Materialien. Mit
letzteren lassen sich zum Beispiel
Kiihlschrinke und Klimaanlagen
ohne klimaschidliche KiihImittel
betreiben. Im Bezug auf neuartige
magnetische MAX-Phasen haben
wir es uns im SFB/TRR 270 zum
Ziel gesetzt, durch die Wahl der M-
und A-Schichten, die Magnetisie-
rung und die Ordnungstemperatur
einzustellen, um so systematisierte
Regeln fiir das Auftreten ihrer mag-
netokalorischen, magnetostriktiven
und magnetoresistiven Eigenschaften
zu erhalten.

Die weitaus meisten MAX-Pha-
sen wurden bisher mit den Elemen-
ten Ti (Titan), V (Vanadium), und
Cr (Chrom) als M-Lagen prapariert.
Viele davon sind sogenannte Pau-
li-Paramagnete, was bedeutet, dass
ihre Antwort auf ein dufleres Mag-
netfeld durch die Elektronen domi-
niert wird, die fiir die metallische
Bindung verantwortlich sind. Vor
kurzem haben wir in Kooperation
im SFB/TRR 270 das Mischsystem
(V, . Cr),GaC mit 0 < x < 1 mittels
unkonventionellem Mikrowellen-
heizen phasenrein hergestellt und
genauer untersucht [4]. Es zeigte
sich eine starke Abhingigkeit der
magnetischen Antwort (Suszepti-
bilitit y) in einem Magnetfeld von
der Zusammensetzung. Die mag-
netischen Messungen ergaben, dass
alle Proben zwar Pauli-Paramagnete
sind, die erhaltenen Suszeptibilititen
jedoch nicht-linear um bis zu 400
Prozent mit einem Maximum bei
x = 0,8 variieren. Rechnungen mit-
tels Dichtefunktionaltheorie unter
Berticksichtigung der sogenannten
Stoner-Theorie bestatigten die expe-
rimentellen Daten und identifizieren
das (V,_Cr ),GaC-System als einen
prototypischen Band-Paramagneten,
der nahezu magnetisch geordnet ist

(Abb. 2).



52

Insgesamt bieten diese Ergebnisse
einen notwendigen Ausgangspunkt
tir die anspruchsvolle Synthese
neuer MAX-Phasen mit langreich-
weitiger magnetischer Ordnung.
Durch Beimischung weiterer Ele-
mente, die das sogenannte Austau-
schintegral zwischen Metallelektro-
nen vergroflern oder die Anzahl der
Metallelektronen erhohen, werden
dabei helfen, die magnetische Ord-
nung zu stabilisieren.

Da die frithen Ubergangsmetalle
Ti, V und Cr, die die M-Lagen in
den meisten MAX-Phasen bilden, in
Verbindungen nicht zu magnetsicher
Ordnung neigen, ist eine erfolgreiche
Strategie, die M-Lagen teilweise mit
den magnetischen Elementen Mn
(Mangan) oder Fe (Eisen) anzurei-
chern. Solch eine Feinabstimmung
durch Dotierung mit Fe haben wir
in diinnen Schichten umgesetzt, was
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mehrere Vorteile mit sich bringt im
Vergleich zu den sonst typischen
Pulverproben oder gesinterten Volu-
menmaterialien. Letztere sind in

der Regel polykristallin und weisen
zumindest Spuren von Sekundirpha-
sen auf. Beides wirkt sich oft stark
auf die elektrischen und magneti-
schen Eigenschaften aus und behin-
dert so eine fundierte Interpretation
der Daten. Im Gegensatz dazu sind
epitaktische einphasige Diinnschich-
ten ideale Modellsysteme, um die
intrinsischen Eigenschaften von
MAX-Phasen und ihre Richtungsab-
hangigkeit zu untersuchen.

Epitaktische Schichten mit
gepulster Laserablation

Fur das Wachstum solcher epitakti-

schen MAX-Phasen-Diinnschichten
nutzen wir die gepulste Laserab-
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(3) 2) Hochauflosendes Hellfeldbild aus der Transmissionselektronenmikroskopie
einer (Cr, Fe,,),AIC-MAX-Phase auf MgO-Substrat in (111)-Orientierung.
b), ¢), d), zeigen Dunkelfeld-Raster-TEM-Bilder verschiedener Vergroflerungen

mit Elementverteilung mittels Rontgenemissionsanalyse in ¢) [6].

Quelle: doi:10.1021/acsanm.1c03166

lation (Pulsed Laser Deposition,
PLD) unter Ultrahochvakuum
(UHV). Dabei wird ein gepulster
KrF-Laser (Kr: Krypton, F: Fluor),
der ultraviolettes Licht mit hoher
Leistungsdichte liefert, auf rotie-
rende Element- oder Legierungsma-
terialscheiben (Targets) fokussiert.
Dies fithrt zum schnellen Erhitzen
der Metalloberflichen und zur Aus-
bildung eins Plasmas. Die aus dem
Target ins Vakuum tberfithrten
Atome werden dann auf einem Sub-
strat aufgefangen, dessen Temperatur
vorher eingestellt wurde (typisch
400-800 °C). So entsteht mit der Zeit
eine MAX-Phasen-Schicht, dessen
Zusammensetzung durch hiufigen
Wechsel zwischen verschiedenen
Targets eingestellt wird, wahrend
die Depositionszeit die Schichtdicke
bestimmt. Weiterhin kann durch

die eingesetzten Elementtargets die
Zusammensetzung, auch bei gerin-
gen Dotierungen, genau eingestellt
werden, weil pro Laserpuls nur
etwa 1 Prozent einer atomaren Lage
deponiert werden. Die PLD ist ein
bewihrtes Verfahren zur Herstel-
lung von epitaktischen Schichten
und ermoglicht auch die Herstellung
metastabiler Phasen.

Konkret haben wir erstmalig die
PLD eingesetzt, um epitaktische und
phasenreine Cr,AIC-MAX-Pha-
sen-Diinnschichten (10-50 nm)
auf MgO in (111)-Orientierung
und AL O, in (001)-Orientierung
herzustellen [5] und in einer zwei-
ten Studie diese mit Fe zu dotieren
[6]. Dabei stellte sich heraus, dass
zumindest bei geringem Fe-An-
teil unter nominell 10 Prozent in
den M-Lagen die Phasenreinheit
erhalten bleibt. Abbildung (3)
zeigt Querschnittsaufnahmen einer
(Cr,,Fe,,),AIC-MAX-Phase auf
MgO-Substrat in (111)-Orientierung
mittels Transmissionselektronenmik-
roskopie. Ein typisches Hellfeldbild
ist in Abbildung (3a) dargestellt. Das
saulenformige Wachstum entlang der
c-Achse ist deutlich zu erkennen,
wobei die Hohe der Korner in etwa
der Schichtdicke entspricht.



UNIKATE 60/2024

53

0.4
"',A
o 02
A
_QQ 0.0
g 0.2 H 450 ppm
0.4 —
/ Eaas
00 05 1.0 15 20 25 3.0

Magnetic field pyH (T)

b)
N 04
Qhﬂ
o./ \ =
204
0.4 a
T=200K <4
0.0 V" -0.8

864202468
MoH (T)

(4) a) Feldabhingigkeit der Magnetostriktion, gemessen bei -73 °C (200 K, Quadrate) und
-3 °C (270 K, Kreise) der Mn,GaC-MAX-Phase. Das Feld liegt parallel zur Probenebene
an. (c) und (d) zeigen den Magnetowiderstand in Bezug auf den Nullfeldwert p;, gemessen
in Vier-Punkt-Geometrie. Die Pfeile zeigen die Richtung der Feldinderung an. [2].

Quelle: doi:10.1038/541598-018-20903-2

Die Dunkelfeld Raster-TEM-Bilder
in Abbildung (3b,c) zeigen ein-
drucksvoll die typische MAX-Pha-
sen-Schichtstruktur mit abwechselnd
dunklem Kontrast (Al-Atome) und
doppellagige Reihen mit hellem
Kontrast (Cr-Atome), wihrend die
C-Atome zwischen den Cr-Lagen
aufgrund des geringeren Kontrasts
leichter Elemente hier unsichtbar
sind. Durch Rontgenemissions-
analyse entlang der Linie in Abbil-
dung (3c) lasst sich auf atomarer
Skala die MAX-Phasen-Schicht-
struktur anhand der Elementvertei-
lungen nachvollziehen. Wie erwartet,
erscheinen die Fe-Spektralintensi-
titen iberwiegend zusammen mit
Cr, was auf die Einlagerung von Fe
in den M-Lagen der Cr,AIC-MAX-
Phase hinweist.

Innerhalb der geschichteten
MAX-Phasen lassen sich aber
auch Dominen mit unterschiedli-
cher Stapelfolge (Abb. 3d, weiler
Kreis) identifizieren, die vom
typischen Zickzack-Muster der
M-Lagen im Querschnitt abwei-
chen. Ein solches Muster wurde fir
(Cr,Mn),AlC-Diinnschichten schon
zuvor beobachtet und durch die
Koexistenz von (Cr, Mn ) Al -Kris-
talliten innerhalb der MAX-Phase
erklirt. Es gibt hier also die Konkur-
renz zweier strukturell unterschied-
licher Phasen, die nicht gewtiinscht

ist. Wir konnten maximal bis zu

8 Atom-% Fe in die M-Lagen der
Cr,AIC-MAX-Phase einlagern, was
der bisher dahin hochste erreichte
Dotierungsgrad war. Trotz des
erfolgreichen Einbringens von Eisen
in die MAX-Phase haben wir in
unserer Studie keine magnetische
Ordnung beobachtet. Der spezifi-
sche elektrische Widerstand zeigte
hingegen den erwarteten Verlauf
fur Metalle, was das Potenzial der
MAX-Phasen als leitfahige, oxi-
dationsbestindige Beschichtungen
aufzeigt.

Magnetostriktion und
Magnetowiderstand

Eine mogliche Anwendung von
MAX-Phasen sind ultrastabile
Indikatorschichten. Dazu lasst sich
der elektrische Widerstand der
metallischen Schicht recht einfach
messen. Ein interessantes System
ist die MAX-Phase Mn,GaC. Diese
zeigt die bis dato hochste magneti-
sche Ordnungstemperatur von tiber
200 °C und durchlauft als Funktion
der Temperatur verschiedene mag-
netische Ordnungszustinde [2]. Bei
Temperaturen von circa -60 °C gibt
es einen Phaseniibergang, der durch
einen signifikanten Anstieg des hexa-
gonalen c-Achsen-Gitterparameters
(0,1 %) mit steigender Temperatur
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gekennzeichnet ist. Dabei stabilisiert
sich unterhalb dieses Ubergangs
eine komplizierte Spiralstruktur der
atomaren magnetischen Momente
mit einer Periode von 18 nm senk-
recht zur Filmebene [7]. Bei hoheren
Temperaturen ist Mn,GaC ein Anti-
ferromagnet, was bedeutet, dass nah
benachbarte magnetische Momente
antiparallel orientiert sind und sich
von auflen betrachtet (gemessen)
gegenseitig aufheben.

Wird zusitzlich ein Magnetfeld
angelegt, beobachten wir eine sehr
starke Magnetostriktion mit einer
relativen Lingenidnderung von 450
ppm (parts per million) [2]. Magne-
tostriktion beschreibt die Anderung
der Atomabstinde in einem Magnet-
feld. Interessanterweise wechselt sie
das Vorzeichen zwischen +450 ppm
bei -73 °C und -500 ppm bei -3 °C
in einer magnetischen Induktion von
3 T (Abb. 4a). Dies ist die Folge der
energetisch glinstigen Spiralstruktur
bei tieferen Temperaturen, die durch
ein angelegtes Feld verindert werden
kann. Der Vorzeichenwechsel des
Magnetostriktionskoeffizienten
beim Phaseniibergang ist dabei eine
grundlegend neue Eigenschaft, die
durch konkurrierende antiferromag-
netische und ferromagnetische Aus-
tauschwechselwirkungen zwischen
den magnetischen Atomschichten im
Mn,GaC getrieben wird.
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Dieser Effekt bedeutet nun, dass es
sowohl von der Feld- als auch von
der Temperaturhistorie der Schich-
ten abhingt, welcher magnetische
Zustand sich einstellt. Auf diese
Weise kann die Mn,GaC-MAX-
Phase als Indikatorschicht dienen
und durch Messung des elektrischen
Widerstands ausgelesen werden. Die
Vorzeichenumkehr am Ubergang
verschiedener magnetischer Ord-
nungszustande spiegelt sich nimlich
auch im Magnetowiderstand wider,
der in Abbildung (4b,c) fir zwei
Temperaturen dargestellt ist. Die
Anderung des Widerstands, abhin-
gig von der Feldhistorie, ist dabei
mit etwa einem Prozent und mit
dem Vorzeichenwechsel bei -73 °C
ein hoher, leicht auszulesender Wert,
wiahrend bei hoheren Temperatu-
ren um Raumtemperaturen nur viel
geringe Anderungen als Funktion
der Feldhistorie auftreten. Solch ein
Einfluss der magnetischen Ordnung
auf die elektronische Struktur hat
das Potenzial, neue Funktionalititen
tir spintronische, multiferroische,
magnetoelektrische und magnetoka-
lorische Anwendungen zu ermogli-
chen.

Ausblick auf magnetische MXene

MAX-Phasen konnen auch als Aus-
gangsmaterialien fiir die Synthese
von 2D-Materialien verwendet
werden. Dabei werden die A-Lagen
aus der MAX-Phase meist chemisch
herausgelost. Der Name ,MXene“
ergibt sich dabei aus der fehlenden
A-Lage und in Anlehnung an das
intensiv erforschte 2D-Material Gra-
phen, bestehend aus Kohlenstoff.
MXene wurden erstmals 2011, aus
der MAX-Phase T1,AlC, durch che-
misches Atzen in Flusssiure herge-
stellt. So erhielten Naguib, Gogotsi,
und Barsoum erstmalig das MXene
Ti,C,T_[8]. Hierbei bezeichnet T\,
so genannte Terminationsgruppen.
Diese bestehen meist aus einer
Mischung von =O, -OH, -F, oder
-ClI (O: Sauerstoff, H: Wasserstoff,
Cl: Chlor), je nach eingesetzter
Saure. Nach Reinigungsschritten und

weiterer chemischer Prozessierung
konnen dann Einzellagen oder Mul-
tilagen dieser 2D-MXene pripariert
werden, die in Wasser stabil sind
oder nach dem Trocknen freiste-
hende Filme bilden konnen.

Durch die Wahl der Ausgangs-
phase und der Atzbedingungen
wurden so eine grofle Zahl verschie-
dener MXene pripariert. Wegen
dieser grofien Flexibilitit und
Abstimmbarkeit werden vielfiltige
Anwendungen diskutiert und wis-
senschaftlich untersucht. MXene
sind der am schnellsten wachsende
Bereich unter den 2D-Materialien.
Insbesondere Energiespeicherung
in Batterien, elektromagnetische
Abschirmung und Sensoren sind
sehr aktive Gebiete in der MXe-
ne-Forschung, die zum Grofiteil in
der Chemie und Materialwissen-
schaft durchgefthrt wird [9,10].
Kooperative Phinomene in Festkor-
pern wie Supraleitung oder Magne-
tismus wurden beobachtet, sind aber
tberhaupt nicht im Detail verstan-
den. Dies wird eine spannende Auf-
gabe der physikalischen Forschung
in der nichsten Dekade sein.

Auf dem Gebiet der 2D-Mate-
rialien beschiftigen wir uns mit der
Priparation und Charakterisierung
magnetsicher MXene. Da — wie oben
diskutiert — Fe, Co, oder Ni nicht
oder nur schwierig in das Ausgangs-
material, die MAX-Phasen, integ-
riert werden kénnen, nutzen wir
einen anderen Weg. Als Alternative
zur Einstellung ferromagnetischer
Eigenschaften von 2D-MXenen
untersuchen wir, inwiefern Fe in
mehrschichtige MXene-Strukturen
im (UHV) bei variablen Temperatu-
ren interkaliert werden kann. Dazu
werden die MXene mit verschiede-
nen funktionellen Oberflichengrup-
pen (-F, -OH, =0, -Cl, -Br) herge-
stellt, die im UHYV teilweise ther-
misch desorbiert werden konnen.
Kontrolliert man diesen Prozess,
erhalten wir partiell unfunktiona-
lisierte MXene. In diese ldsst sich
Fe durch Aufdampfen im UHV bei
geeigneter Temperatur leicht interka-
lieren, was wir mittels sogenannter in

situ-Auger-Elektronen-Spektrosko-
pie elementspezifisch erfassen. Eine
solche Funktionalisierung durch
Interkalation konnte die Herstellung
von MXenen mit neuartigen magne-
tischen 2D-Eigenschaften ermogli-
chen. Die umfassende Untersuchung
der Struktur-Magnetismus-Bezie-
hung von Fe-interkalierten MXenen
ist der Schwerpunkt eines Gemein-
schaftsprojekts mit Partnereinrich-
tungen in Grenoble, Frankreich.

Fazit

MAX-Phasen sind natiirlich atomar
geschichtete Festkorper mit stark
unterschiedlichen Bindungen in

und zwischen den einzelnen M-,

A-, und X-Lagen. Dies fiihrt zur
Richtungsabhingigkeit der mechani-
schen, optischen, elektronischen und
magnetischen Antwort. Sie vereinen
die Eigenschaften von Keramiken
und Metallen in einem Material

und haben so durch diese vielver-
sprechende Kombination grofles
Potential fiir eine breite Palette von
Anwendungen, von der Elektro-
chemie bis hin zu magnetischen
Materialien. Besonders relevant,
insbesondere im Vergleich zu ande-
ren Metallen, ist ithre Oxidationsbe-
standigkeit. Die aktive Forschung in
diesem Bereich wird in den nachsten
Jahren viele neue wissenschaftliche
Erkenntnisse gewinnen, woraus sich
sicher weitere mogliche Anwen-
dungen ergeben. Die magnetischen
Eigenschaften der MAX-Phasen
variieren je nach der Art der magne-
tischen Elemente und ihrer Konzent-
ration, wobei die meisten sogenannte
Pauli-Paramagnete sind. Durch die
teilweise Substitution mit magneti-
schen Elementen lassen sich Mate-
rialien mit langreichweitiger mag-
netsicher Ordnung herstellen, ohne
die anderen Funktionalititen zu ver-
lieren. MAX-Phasen sind auch das
Ausgangsmaterial fiir 2D-MXene.
Durch chemisches Atzen der A-La-
gen entstehen wenige atomare Lagen
dicke Blattchen. Sie zeichnen sich
durch ihre hohe Leitfahigkeit, exzel-
lente mechanische Festigkeit und
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vielseitige Anwendbarkeit in Berei-
chen wie Energiewandlung, Elektro-
nik und Sensorik aus.

Summary

MAX phases are naturally atomi-
cally layered solids with very dif-
ferent bonds in and between the
individual M, A and X layers. This
leads to directional dependence of
their mechanical, optical, electronic
and magnetic properties. They com-
bine the properties of ceramics and
metals in one material and thus have
great potential for a wide range of
applications, from electrochemistry
to magnetic materials. Their resis-
tance to oxidation is particularly
important, especially in comparison
to other metals. Active research in
this area will provide many new sci-
entific insights in the coming years,
which will certainly give rise to
turther applications. The magnetic
properties of the MAX phases vary
depending on the type of magnetic
elements contained in them and their
concentration, with most of them
being so-called Pauli paramagnets.
Through partial substitution of ele-
ments, materials with long-range
magnetic order can be produced
without losing other functionalities.
MAX phases are also the starting
material for 2D MXenes. Chemi-
cal etching of the A layers results in
thin sheets with a thickness of a few
atomic layers. They are characterized
by their high conductivity, excellent
mechanical strength and versatile
applicability in areas such as energy
conversion, electronics and sensor
technology.
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Anhand der Analogie zur Zubereitung einer Béchamelsauce
erklirt dieser Beitrag einen gekoppelten magnetischen Phasen-
iibergang und die Messmethode der sogenannten nuklearen,
resonanten, inelastischen Rontgenstrenung. Und es wird klar,
wie dies zu einer Verbesserung von Materialien fiibrt.

Wie man den Atomen
beim Schwingen zusieht

Coole Atome elementspezifisch untersucht

Von Heiko Wende & Johanna Lill

Eine Lasagne ohne Béchamelsofie
ist nicht vorstellbar. Aber eine gute
Béchamelsofe ist auch nicht ein-
fach. Die Zutaten, die Mehlschwitze
(Butter und Mehl) und Milch, um
die Schwitze zur Sofle anzuriihren,
sind schnell organisiert. Wer die
Béchamelsofe lieber glutenfrei
geniefit, greift statt zum Mehl zur
Kartoffelstirke. Will man richtig
guten Geschmack, kommt noch
Salz, Pfeffer und Muskat hinzu.
Doch der gute Geschmack kommt
nur zum Tragen, wenn die Bécha-
melsofle auch die richtige Konsis-
tenz aufweist. Ein heikles Spiel
zwischen der Menge von Butter und
Mehl sowie der Zugabe von Milch
und der zugefihrten Hitze. Zu
viel Milch und der Geschmack ist
verloren — die Sofle lauft weg. Zu
viel Hitze und alles verklumpt -
vergleiche hierzu Abbildung (1b).
Ein solches Hin und Her nennt
man Phasentibergang zwischen
einer festeren und einer flissigen

Version der Béchamelsofle. Der
erfahrene Koch benotigt genaue
Kenntnisse tiber den Phaseniiber-
gang zwischen fester und fliissiger
Béchamelsofie, um am Schluss
die Lasagne zum zauberhaften
Geschmackserlebnis zu bringen.
Nicht anders ist es in der
Physik: Viele Anwendungen in
unserem Alltag werden erst dadurch
moglich, dass Materialien einen
Phaseniibergang durchlaufen. Das
konnen zum Beispiel magnetische
Phaseniiberginge sein, wie es der
Fall ist, wenn man ein magnetisches
Material wie Eisen so lange heizt,
bis es seine magnetische Ordnung
verliert. Es konnen aber auch struk-
turelle Phasentiberginge (Memo-
ry-Effekt bei VISCO-Schaum,
beispielsweise Tempur-Matratzen,
oder bei speziellen Legierungen von
Biiroklammern) oder Anderungen
des Aggregatszustandes (Wasseretis,
das bei Menschen, die es zu langsam
essen, schmilzt) sein.

Im Rahmen des SFB/TRR 270
HoMDMage untersuchen wir (mag-
netokalorische) Materialien. Das
sind magnetische Materialien, die
unter bestimmten Bedingungen eine
Kihlwirkung zeigen und damit sehr
gute Kandidaten sind, unsere im
Alltag verwendeten Gas-Kompressi-
ons-Kithlschrinke durch energieef-
fizientere, und damit umweltfreund-
lichere Kiihlschrinke zu ersetzen.
Denn die Gas-Kompressions-Kiihl-
schrianke, die wir aktuell in unseren
Kiichen haben, benotigen klima-
schidliche Kuhlflissigkeiten. Auf
diese klimaschidlichen Kiihlflissig-
keiten werden Kiihlschranke, basie-
rend auf dem Prinzip der Magneto-
kalorik, nicht mehr angewiesen sein.
Fiir die magnetokalorischen Materi-
alien ist der fiir die Anwendung (also
die gelingende Lasagne) wichtige
Phasentibergang eine Kombination
aus magnetischem (bspw. ein mag-
netisch geordneter und magnetisch
ungeordneter Zustand) und struk-
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(1) (a) Schematische Darstellung eines gekoppelten magnetischen und
strukturellen Phasentibergangs fiir ein Material, getrieben durch
Temperatur. (b) Analogie eines Phasentibergangs am Beispiel vom

Verdicken/Verfliissigen einer Béchamelsof3e.
Quelle: eigene Darstellung

turellem Phaseniibergang (bspw. die
Ausdehnung des Gitters, also das
Ansteigen der Abstinde zwischen
zwel Atomen), die die Kithlwirkung
erst moglich macht. Ein solcher Pha-
sentibergang zwischen zwei unter-
schiedlichen magnetischen Ordnun-
gen und einer einhergehenden struk-
turellen Anderung ist in Abbildung
(1a) dargestellt.

Fiir eine gute Anwendung
ist es notig, den Phasentibergang
zwischen den beiden Zustinden
eines Materials und alle beitragen-
den Bestandteile genau zu kennen.
Genau, wie der Koch seine Bécha-
melsofle — vielleicht mit der Hilfe
eines Rezeptes — so lange testet, den
Phasentibergang zwischen fest und
flissig gut studiert, bis die Lasagne
super schmeckt. Ein Rezept gibt
dabei neben den vom Koch gewon-
nenen Erfahrungswerten weitere
gute Hinweise und ein vertieftes Ver-
stindnis dafiir, welche Bestandteile
wichtig sind und welche Bestandteile
die Béchamelsofie zum Beispiel in
geschmacklicher Hinsicht, aber auch
in Hinsicht auf die Konsistenz ver-

andert. Dieser Beitrag des Rezeptes
zum Kochen (zum vertieften Ver-
standnis) kann fiir magnetokalori-
sche Materialien tiber theoretische
Rechnungen, sogenannte Dich-
tefunktionaltheorie-Rechnungen
erhalten werden. Die Rechnungen,
durchgefithrt im Projekt B06 im
CRC/TRR 270 HoMMage sind in
Kombination mit der Herstellung
der Materialien (Projekt BO1 im
CRC/TRR 270 HoMMage) und den
Experimenten zur Charakterisierung
des Phaseniibergangs notwendig, um
ein fiir die Anwendung optimiertes
Material zu designen.

Die Festigkeit einer Sofle kann
zum Beispiel durch Schiitteln der
Pfanne und der Beobachtung der
dadurch entstehenden Wellen in
der Sofle, also von Schwingungen,
getestet werden. Das liegt daran, dass
wir aus unseren Alltagserfahrungen
wissen, dass eine fliissige SofSe starke
Wellen entstehen lisst, wihrend bei
einer festen Sofle viel Kraft aufge-
wendet werden muss (wenn es tiber-
haupt klappt), um Wellen zu erzeu-
gen. Beide Zustinde, fest und fliissig,

haben also charakteristische Schwin-
gungen, die sie auszeichnen. Dabei
schwingen die Bestandteile der Sofle
(Butter, Kartoffelstirke und Milch),
die Pfefferkorner oder die Muskat-
stiickchen, durch welche die SofSe
ithren so wunderbaren Geschmack
bekommt, unterschiedlich stark,
und der Koch weif§ genau, wie stark
welcher Bestandteil schwingen
muss, damit er zufrieden ist und die
Lasagne lecker wird.

Tatsdchlich ist es sehr dhnlich in
Materialien, die einen magnetischen
und strukturellen Phasentibergang
durchlaufen, wie er in Abbildung
(1a) gezeigt ist. Die Atome dndern
die Art, wie stark (und beispiels-
weise auch in welche Richtung) sie
abhingig von der magnetischen und
strukturellen Ordnung zueinander
schwingen. Auflerdem schwingen
Atome unterschiedlicher Sorten
unterschiedlich: Wenn ein Material
beispielsweise Eisen und Nickel
enthilt, konnen diese zum Beispiel
unterschiedliche Richtungsabhin-
gigkeiten aufweisen. Betrachtet
man also nur die Schwingungen der
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(a) Nuclear resonant inelastic X-ray scattering (NRIXS)
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(2) (a) Vereinfachte, schematische Darstellung der Messmethode der
nuklearen, resonanten, inelastischen Rontgenstreuung an einem
Material, unabhingig vom magnetischen/strukturellen Zustand der
Probe. (b) Analogie der Messmethode am Beispiel von Béchamelsofie.

Quelle: eigene Darstellung

Atome, kann viel iber die Eigen-
schaften des Materials gelernt werden.
Das Betrachten von einzelnen
Bestandteilen, einzelnen Elementen
wie Eisen oder Nickel, wird element-
spezifische Betrachtung genannt.

Wie genau die Detektion der
Schwingungen der Atome untersucht
wird, kann man in einem weiteren
Vergleich mit der Béchamelsof3e ver-
stehen. Dies ist in Abbildung (2b)
dargestellt. Wihrend man, um die
Schwingungen der Plefferkorner oder
Muskatstiickchen zu verfolgen, mit
normalem Tageslicht auf die Bécha-
melsofle schauen kann, ist Butter,
Kartoffelstirke und Milch mit bloflen
Augen nicht mehr zu unterscheiden.
Glucklicherweise haben wir uns
entschieden, glutenfrei zu kochen,
denn Kartoffelstirke weist eine
Fluoreszenz auf. Das bedeutet, dass
mit Licht einer bestimmten Ener-
gie (unterschiedliche Lichtfarben
haben unterschiedliche Energien)
die Béchamelsofe zu fluoreszieren
beginnt, das heiflt die Kartoffel-
starketeilchen leuchten blaugrau
auf. So konnen also Pfeffer, Muskat

und Kartoffelstirke getrennt beob-
achtet werden, wihrend mit dieser
Methode Salz, Butter und Milch
nicht zu unterscheiden sind.

Die im Rahmen des Projektes
BO5 im CRC/TRR270 HoMMage
untersuchten Materialien werden
genau wie die Béchamelsofie mit
Licht bestimmter Energie bestrahlt.
Dabei wird das Licht leicht in der
Farbe, also der Energie, verandert.
So wie in der Béchamelsofie die
Kartoffelstirke durch das Licht
angeregt und damit zur Fluoreszenz
gebracht wird, werden einzelne
Atome (z.B. nur Eisen) in unserem
Material nun von dem ankommen-
den Licht angeregt. Die gezielte
Anregung von gewissen Elementen
wird Elementspezifizitit genannt.
Das dafiir verwendete Licht ist sehr
hochenergetisch, denn so erreicht
man die Elementspezifizitat. Wie die
Kartoffelstirke Licht einer bestimm-
ten Energie (die uns blaugrau
erscheint) aussendet, sendet auch
das Eisen bestimmtes Licht aus, das
in diesem Fall aber fiir das mensch-
liche Auge unsichtbar ist. Sichtbar

>
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gemacht werden kann es mit spe-
ziellen Detektoren. Mit leichter
Variation der Energie des einstrah-
lenden Lichtes und der Abhingig-
keit der detektierten, aus der Probe
herauskommenden Strahlung ist es
moglich, die Schwingungszustande
von einzelnen Bestandteilen des
Materials zu messen. Die Variation
in der Energie des einstrahlenden
Lichtes muss im Vergleich zur Ener-
gie des einstrahlenden Lichtes dabei
sehr klein sein, die Auflosung der
Messinstrumente ist dementspre-
chend sehr hoch. Damit kénnen
dann nicht nur beide Phasen (beide
magnetischen Ordnungen sowie
die strukturellen Gegebenheiten)
genau definiert werden, sondern
fir den Fall, dass man die Messung
wihrend eines Phasentibergangs
durchfiihrt, konnen die stark und
weniger stark beteiligten Atome
identifiziert werden. Vergleichbar
ist dies mit folgender Tatsache bei
der Béchamelsofie: Wihrend Pfef-
ferkorner den Geschmack einer
Béchamelsofle sehr stark verindern,
allerdings vermutlich nicht so viel
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Einfluss auf die Festigkeit der Sof3e
haben, ist die Kartoffelstirke sehr
entscheidend dafiir, ob die Béchamel-
sofle iberhaupt fest wird — und wenn
sie fest wird, wie fest die Konsistenz
der Sofie ist. Genauso verhilt es sich
mit den im Projekt BO5 untersuchten
Materialien: Bestimmte Atome haben
einen sehr groflen Einfluss auf den
Phaseniibergang. Fehlen diese Atome
(fehlt die Kartoffelstirke), findet
womdglich gar kein Phaseniibergang
statt (die Béchamelsofe wird nicht
fest). Mit diesem gewonnenen Wissen
sind wir in der Lage, Materialien fir
Anwendungen zu verbessern —
hoffentlich wird die Lasagne lecker!

Summary

Nuclear resonant inelastic X-ray
scattering is a technique that enables
us to resolve a vibrational density

of states for specific elements in dif-
ferent materials. In the process of
optimizing materials — as in the case
of Collaborative Research Centre 270
HoMMage with regard to magne-
tocaloric materials for application in
refrigeration — it is necessary to com-
bine the work of materials scientists
(who are experts in the preparation
of the material), experimental phy-
sicists (who perform experiments
like nuclear resonant inelastic X-ray
scattering) and theoretical physicists
(who provide density functional
theory calculations, for example).
Only through the interaction of these
three parties is it possible to improve
the materials in an appropriate way.
In doing so, nuclear resonant inela-
stic X-ray scattering resolves changes
in an element-specific manner, look-
ing at the vibrational properties over
the course of a (first-order) phase
transition. This approach is compa-
rable to that of a chef looking at the
changes of the waves in a béchamel
sauce that is undergoing the tran-
sition from the liquid to the more
solid phase while heating. And like a
cook who knows the best properties
for a béchamel sauce, one can deter-

mine the phase and corresponding
properties of the material by means
of nuclear resonant inelastic X-ray
scattering. In combination with den-
sity functional theory and with the
help of our colleagues from materials
science, we are then able to optimize
the magnetocaloric materials for the
respective applications.
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Heusler alloys are a promising class of effective functional
materials to be used for green energy technologies. They
demonstrate strong coupling between lattice, electronic
and magnetic degrees of freedom that allows for a flexible
crystallographic and electronic structure.

Disorder in Heusler alloys

Efficient energy conversion by deliberate defects

By Olga N. Miroshkina & Markus E. Gruner

Energy efficient technologies

In the modern world, we consume
energy with almost no break: when
we use our computers, mobile
phones, transport, when we heat our
homes, cook food, and make coffee.
Although one may not remember it
in daily life, an industrial consump-
tion should be taken into account
since it is essential for producing

all the amenities described above.
According to the International
Energy Agency (www.iea.org), the
total energy consumption has dou-
bled in the last 50 years. Most of
this energy is produced with fossil
fuels, which include coal, petroleum,
natural gas, oil shales, bitumens, tar
sands, and heavy oils, and affects

the environment negatively. Climate

change, ozone depletion, loss of soil
from erosion, biodiversity loss, air
and water pollution: We are already
entering the phase where we can feel
the knock-on effects. This may lead
to unpredictable consequences for
humanity.

But how can we avoid these
devastating consequences and save
the environment for our future? The
straightforward way is to abstain
from using fossil fuels and move
towards sustainable, renewable, or
alternative energy (so-called “green
energy”). However, to be successful
on this path, one has to develop effi-
cient functional materials which can
be used as a working body in green
energy technologies.

Much effort is focused on fin-
ding such materials among crystal-

line solids. First, let us remember
that the solid state is distinguished
from the gas and liquid states by a
rigid structure in which the consti-
tuents (atoms, ions, or molecules)
are usually strictly assigned to their
positions. In crystal or crystalline
solids, atoms are arranged in a highly
ordered microscopic structure, for-
ming a crystal lattice that extends in
all directions.

Ferromagnetic materials are
of special interest since they are
essential components in motors,
generators, transformers, and actu-
ators. For example, using soft (easy
to magnetize and demagnetize) and
hard (requires a larger magnetic field
to become magnetized) magnetic
materials, the conversion of electrical
energy into mechanical work is per-
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formed by electric motors or — for
the reverse conversion — generators.
Soft magnetic materials are of inte-
rest also for inductors/transformers
in high frequency power electronics
components and power conditioning
systems. Due to their large magne-
tocrystalline anisotropy, permanent
magnets are vital hard magnetic
materials for the replacement of
oil-based fuels in transportation
by electric motors. Shape memory
magnetic materials can change their
shape under the magnetic field and
return to their initial state when the
field is removed. These materials can
be used for actuators and sensors.
Magnetic materials for new
cooling technologies are another
important target. A large fraction of
electricity consumption is related
to cooling systems. The prevailing
gas-compressor refrigeration techno-
logy was patented back in the middle
of the 19th century and has not
undergone any fundamental changes
since then. Magnetic cooling is an
efficient and effective alternative to
the gas-compressor cycle. Magnetic
refrigeration is based on the intrin-
sic heating or cooling of a magnetic
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material when applying or removing
a magnetic field, which is called the
magnetocaloric effect. For this tech-
nology, high-performing magnetoca-
loric materials need to be developed.

The central question now is:
what are the primary requirements
for an efficient material? First, an
effective magnetic material should
consist of the abundant non-toxic
elements. Second, it should demons-
trate a large desirable effect (mag-
netocaloric effect, shape-memory
effect, large magnetocrystalline
anisotropy, etc.). Third, this effect
should be obtained in an appropriate
temperature range (in most cases,
room temperatures). Fourth, there
should be no degradation of the
material and the effect it demonstra-
tes after many cycles of external load
application (magnetic or electrical
field, pressure, etc.).

Taking these prerequisites into
account, searching for efficient fun-
ctional magnetic materials is a chal-
lenging task for material scientists.
Nowadays, there are several classes
of the effective magnetic solid-state
materials for green energy techno-
logies. One can note Gd (Si, Ge ),,

Mn ¢ Ni

Mn ¢ Sn

Q\
Q

\Q\

(1) (a) L2, Heusler structure, using Ni,MnSn as an example. Atoms are located in the follow-
ing positions: 8¢ (1/4, 1/4, 1/4) and (3/4, 3/4, 3/4) for Ni, 4a (0, 0, 0) for Mn, and 4b (1/2, 1/2,
1/2) for Sn. (b) Structures with anti-site disorder introduced by swapping between Mn < Ni

and Mn < Sn.

Source: own illustration

La(Fe, S1),,, Fe,P-based compounds
for magnetocalorics and Fe-Ni,
Sm-Co and Nd-Fe-B for permanent
magnet application. In this work, we
would like to discuss Heusler alloys
[1], which are another high-perfor-
mance material class, and consider
their prospects for efficient energy
conversion.

Heusler alloys

Heusler alloys are ordered inter-
metallics with a generic formula
(stoichiometry) X,YZ, where X and
Y are transition metals (d-block
in the periodic system), and Z is
the main-group element (p-block).
They are named after German
mining engineer and chemist Fried-
rich Heusler, who described the
Cu,MnAl compound in 1903, which
is ferromagnetic, despite consisting
of non-ferromagnetic elements.
According to their chemical formula,
the proportion of elements in the
full-Heusler alloys is 2:1:1. Looking
at the periodic table, one can see that
many elements can be combined in
Heusler alloys, and a large variety
of compositions is possible. Diffe-
rent combinations lead to different
magnetic and mechanical properties
and functional characteristics, which
may or may not meet the application
requirements. That is why materials
scientists conduct theoretical and
experimental investigations of the
most promising compositions to
advance them further to application.
In addition to a certain formula,
X,YZ Heusler alloys also have a
specific structure. In Strukturbericht
notation, it is referred to as the L2,
structure, and each of the four con-
stituent atoms (as per the formula,
these are two X, one Y, and one
Z atom) takes a certain position
there, as depicted in Fig. 1a, using
Ni,MnSn as an example. In crystal-
lography, these positions are called
Wyckoff positions, then fractional
coordinates are indicated in the bra-
ckets. X atoms are located at equi-
valent 8c (1/4, 1/4, 1/4) and (3/4,
3/4, 3/4) Wyckoff positions, while Y
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and Z atoms occupy the 4a (0, 0, 0)
and 4b (1/2, 1/2, 1/2) sites, respec-
tively. The atoms in these positions
form sublattices. The L2, structure
has a cubic shape and is called the
austenitic or parent phase of an
alloy. The sides of this cube all have
equal lengths, i.e. @ =b = ¢, with
the actual length depending on the
composition. Under an external load
(field, pressure, or temperature),
the structure can be compressed or
stretched into the so-called tetrago-
nal phase with a = b # ¢, thus taking
the form of a cuboid. Such struc-
tural transitions from the highly
symmetric cubic (austenite) to the
lower-symmetry tetragonal (marten-
site) structure are called martensitic
transitions. The characteristic feature
of this transition is that it is diffusi-
onless, i.e. atoms preserve their rela-
tive arrangement and the distances
of their deplacement is smaller than
the spacing between them. Heusler
alloys undergoing such a transition
are of special interest as a martensi-
tic transformation is in many cases
the basis for large functional effects.
Besides structural transition,
Heusler alloys can also demonstrate
transition between different mag-
netic states. These include ferroma-
gnetic (FM), ferrimagnetic (FiM),
antiferromagnetic (AFM), and para-
magnetic (PM) states. They are the
result of different arrangements of
the magnetic moments ensuing from
the intrinsic magnetism of the elec-
trons of each element with respect to
one another. Magnetic moment can
be described as a vector quantity, for
which both magnitude and direction
(orientation) are important. The
total magnetization is defined as
the quantity of magnetic moment
per unit volume, and it characteri-
zes the magnetic properties of the
entire compound, in terms of the
sum of the individual constituents
(atoms). If the magnetic moments of
all atoms are oriented parallel to one
another, the material is in the FM
state, and the total magnetization
of the compound is maximized. If
some magnetic moments are ori-

ented antiparallel to the others (in
notation, some would be pointing
up and some down) and the num-
bers of ‘ups’ and ‘downs’ and/or
their magnitudes are different, this
results in an uncompensated FiM
configuration. The total magnetiz-
ation of the FiM phase is thus not
zero but smaller than the FM. When
half of the atoms have magnetic
moments oriented up and the other
half is oriented down, they compen-
sate one another, and the resulting
total magnetization is zero. This is
called the AFM state. A PM confi-
guration is randomly disordered, i.e.
the individual magnetic moments
are oriented chaotically, which also
results in zero total magnetization.
Under certain conditions (tempera-
ture, magnetic field), a compound
can pass from one magnetic state to
another. Such a magnetic transition
can accompany structural transfor-
mations or take place independently
(at lower or higher temperatures
than the martensitic transition tem-
perature) depending on the com-
position. Thus, we can control the
sequence of the magnetic and struc-
tural transitions by varying only
the proportion of the constituent
elements.

This helps us answer the ques-
tion “Why do Heusler alloys attract
so much attention?’ The first two
reasons are simple. Heusler alloys
can be formed without rare and
toxic elements, which makes them
ecologically friendly. They can also
consist of relatively cheap, abun-
dant elements. However, the most
important reason is the exceptional
tunability of their crystallographic
and magnetic structure, which gives
rise to many functional properties.

In the following sections, we
will show how one can tune Heusler
alloys’ properties by introducing
different types of disorder. In our
minds, ‘disorder’ often has a nega-
tive connotation and is associated
with something being wrong or
improper. But this is not always
the case, especially if it is applied
in a controlled fashion. In mate-

rial synthesis, one can deliberately
introduce disorder and thus change
the material’s properties such as the
temperature at which structural or
magnetic transformation takes place,
magnetic response or the magni-
tude of the effect. In our theoretical
investigations, we use so-called
first-principles methods, which are
based on quantum mechanics and
statistical physics and do not use any
experimental data as input. The only
information in such calculations is
the atomic number, which deter-
mines the number of electrons, the
atomic weight of the constituents
that form the material and the struc-
ture in which they are arranged. Our
first-principles method of choice

is density functional theory (DFT).
The idea behind DFT is to express
the total energy of a many-electron
system (compound) in terms of the
total electron density rather than
the complex quantum mechanical
wave function. This allows a signi-
ficant decrease in the computational
cost of calculations while yielding
reasonable results using appropri-
ate approximations. With the help
of DFT, we consider two examples
where introduced disorder changes
the structural and magnetic proper-
ties of Heusler alloys significantly
and explain the underlying mecha-
nisms.

Effect of positional disorder on the
structural and magnetic properties
of Ni,MnSn

Bearing in mind that Heusler alloys
are supposed to have an ordered L2,
crystal structure, we modelled the
ideal L2, structure for FM Ni,MnSn
to analyze its properties. One way
to determine the thermodynamic
properties of a structure is to look
at its vibrational density of states
(VDOS). Atoms in a crystal lattice
are not ‘frozen’ in their sites but
oscillate near their equilibrium posi-
tion with a small amplitude. Since
the lattice is rigid, the displacement
of one or more atoms from equili-
brium gives rise to a set of waves,
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which may propagate throughout
the lattice. The VDOS provides a
statistical measure of these vibrations
and serves as a fingerprint of the
interatomic forces, i.e. it shows how
atoms affect each other. A phonon

is the quantized excitation of such

a wave in a crystal lattice that arises
from oscillating atoms. Every atom
contributes to the lattice vibrations,
and we can capture all contributions
with the help of DFT. We had the
opportunity to compare our calcula-
tions with an experiment carried out
by Prof. Dr. Heiko Wende’s research
group using nuclear resonant inela-
stic x-ray scattering (NRIXS), which
allowed us to gather information
about the vibrations of Sn atoms.
Therefore, we will further focus on
Sn VDOS to consider the same issue
from both an experimental and a the-
oretical perspective [2].

From the experimental Sn
VDOS, the largest Sn contribution
is found for low-frequency vibra-
tions (Fig. 2). Meanwhile, the DFT
Sn VDOS in the ideal L2, structure
differs qualitatively in this respect
and shows a high peak in the high
energy range. The overall shape of
the low energy parts is reproduced
very well, but it also appears to be
sharper than the theoretical values.
Moreover, "*Sn-Mossbauer measu-
rements, which allow experimental
insights into magnetic moments,
showed that there are several types
of magnetic moments. Usually, in
the ordered FM L2, system, atoms of
the same species are expected to have
equal magnetic moments (in our case,
approximately 0.2y, for Ni, 0.05 p,
for Sn and 3.6 p,, for Mn). Thus, we
concluded that the reason for the
discrepancy between the DFT-cal-
culated and the measured Sn VDOS
might be due to a disorder that had
not been included in our DFT calcu-
lations yet. Disorder leads to changes
in the environment of each atom and,
as a consequence, changes in the indi-
vidual magnetic moments and inte-
ratomic forces. Even highly ordered
experimental samples might still be
slightly disordered in terms of their

atomic arrangement. To check this,
we modelled structures with so-cal-
led anti-site disorder, which means
that some pairs of atoms are swapped
compared to the initial L2, structure.
We considered the swapping between
Mn < Niand Mn < Sn as depicted
in Fig. 1b. Additionally, for each
case, magnetic disorder was intro-
duced through antiparallel orienta-
tion of the magnetic moment of one
Mn atom (i.e. turning it ‘down’). This
results in a FiM alignment.

Our calculations show that swap-
ping Mn < Niand Mn < Sn results
in two or three magnetically different
types of Sn atoms respectively. In line
with the experiment, this suggests
a partially disordered sample. For
further confirmation, we calculated
the VDOS for the disordered struc-
tures. Fig. 2 shows that anti-site dis-
order leads to a characteristic change
in the Sn VDOS. First of all, the
high-energy contribution is diminis-
hed. The FM alignment is in better
agreement with the findings from
the experiment compared to the FiM
arrangement, which also matches the
enhancement of the Sn VDOS featu-
res at high energies. We do not obtain
a perfect fit between the experiment
and either case of site disorder, only
partial improvements for different
parts of the spectra. However, we can
expect a real sample to be subject to
a complex superposition of different
structural and magnetic defects.

This example shows that
Sn VDOS is very sensitive to mag-
netic and chemical disorder at the
d-metal sites. Sn can “feel’ the chan-
ges in its environment even if the Sn
atoms themselves were not included
in the swapping (as in the Mn <
Ni case). Thus, the Sn VDOS can
be used as a gauge of the degree of
long-range magnetic and structural
disorder.

Effect of chemical disorder
on the magnetic properties of
Ni-Mn-(In,Sn)

When the proportion and/or number
of the constituent elements differ

Sn-VDOS

0 5 10 15 20 25 30 35

Phonon energy (meV)

(2) Calculated Sn VDOS for the ideal L2,
and disordered structures of Ni,MnSn in
comparison with the experiment (grey
shaded area). Results of DFT calculations
are presented for FM (solid lines) and FiM
(dashed lines) ordering.

Source: adapted with permission from Ref. [2]. Copy-
righted by the American Physical Society

from the generic formula X,YZ,
the composition is called off-stoz-
chiometric. In off-stoichiometric
compounds, the initial proportion
2:1:1 is modified. Some elements
can be supplied in excess and thus
occupy the sites of others the
supply of which is short, with the
total number of atoms per unit cell
remaining four. Adding a fourth or
even fifth element at the expense
of others is also possible. The
fourth element must then take the
position of one of the initial X, Y
or Z atoms, thus decreasing their
concentration. The deviation from
the stoichiometry usually results
in chemical disorder. This disorder
significantly changes the electro-
nic structure of the system and

the interaction between the atoms.
When the effects of these changes
are understood, one can use the
disorder to manipulate the proper-
ties of the compound and tune the
desirable effects.
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We will now illustrate how changing
the proportion of p elements in

Z positions affects the interaction
between other elements and the
magnetic transition temperature [3].
We consider a rather complex

Ni, ,,Mn,  In , Sn (0<x<0.64)
compound. Here, the sublattice of
the Z element (4b) is shared between
the In and Sn atoms (see Fig. 3a).
Also, the Mn concentration is higher
than 1 per unit cell. Thus, there is
not enough space for all Mn atoms
in their original 4a positions, and the
excess Mn atoms take the places of
their neighbours. They occupy the
sites of missing Ni atoms and the In/
Sn 4b sublattice.

The Curie temperature 7. is the
temperature above which FM mate-
rial becomes PM, i.e. magnetically
disordered. Usually, the magnetic
moments of all sublattices in Heusler
alloys become randomly oriented
above the Curie point. However,
complex atomic arrangements
lead to non-trivial behaviour. Our
colleagues from the University of
Parma found an effective magnetic
decoupling between 4a and 4b sub-

lattices in N1, Mn, , In ., Sn_in
the course of an experiment. This
means that the sublattices become
disordered at different temperatu-
res, 1.e. they have different magnetic
transition temperatures. On the 4a
sublattice, the Mn atoms retain their
FM order up to T, which changes
only slightly with varying composi-
tions. Meanwhile, the FM order on
the 4b sublattice weakens and breaks
down prematurely with increasing
Sn content. Our DFT calculations
revealed the mechanism behind this
counterintuitive phenomenon.

We started out with
Ni, ,Mn , In ., Sn,which has
no Mn atoms in the Ni sublattice.
Comparing the total energies, we
can determine the energetically
most favourable magnetic state.
Large-scale DFT calculations reveal
that there is a composition-depen-
dent competition between the AFM
and FM phases as a function of the
Sn content. The FM ground state on
the In-rich side turns into an AFM
state on the Sn-rich side (Fig. 3b). In
the case of Ni,, Mn , -based com-

1.92 1.44
positions, the excess Mn on the Ni

sublattice (Mn, ) always prefers an
arrangement that is antiparallel to
Mn, . With opposite orientation, the
structure turned out to be unstable
or yield prohibitively high energy.
We considered a mixed AFM/FM
configuration, where the strong
effective FM coupling is mediated by
the nearest neighbour (NN) Mn, . In
this case, the orientation of Mn,, is
AFM if it has only Ni atoms as NN
but FM if Mn,, has at least one Mn_
as NN. Our calculations prove that
this fosters the formation of a mixed
phase with FM clusters in the AFM
matrix on the 4b sublattice. With
increasing Sn content, the stability of
the mixed magnetic state decreases
with respect to a pure AFM arrange-
ment (Fig. 3b).

To evaluate the strength of inte-
ratomic interactions and reveal the
prevailing ones, we calculated the
magnitude of the parallel and anti-
parallel couplings in terms of so-cal-
led exchange interaction constants.
Fig. 3¢ shows that the magnetic
order is dominated by the competi-
tion between the direct inter-sublat-
tice NN exchange between Mn and
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(3) (a) Chemical disorder in the quaternary Ni
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Sn_Heusler alloy. Excess Mn atoms go to Ni and

In/Sn sublattices. (b) Total energies of different magnetic arrangements (PM, AFM, AFM/FM) relative to the
FM state of the respective composition (zero line) as a function of the Sn content according to DFT calculati-

ons. (c) Ex.c.hangcla constants ]iz' of Ni, Mn,
sites  and j in units of the lattice constant a

cubic

Mn, _In

0.64-x

Sn_as a function of distance 7, between the interacting lattice

obtained with an FM reference state. J;>0 indicate FM interac-
tion, while /, <0 correspond to AFM exchange.
Source: figure (a), own illustration, figures (b) and (c) adapted with permission from Ref. [3]. Copyrighted by the American Physical Society.
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Ni and next-NN exchange between
Mn on different sublattices, Mn, -
Mn,,. Intra-sublattice interactions
(Mn, -Mn, and Mn, -Mn, ) remain
small according to the larger dis-
tances between these atoms. The
additional sp electron provided by Sn
strengthens the AFM Mn, -Mn,, and
weakens the FM Ni-Mn coupling.
This results in an antiparallel arran-
gement of 4a and 4b for Sn content
x > 0.32.

This result demonstrates how
disorder in the transition metal site
in combination with variation of the
main-group element allows us to
control magnetic order in different
sublattices in off-stoichiometric

Ni-Mn-(In,Sn).
Conclusions

Heusler alloys are a promising class
of effective functional materials to be
used for green energy technologies.
They demonstrate strong coupling
between lattice, electronic and mag-
netic degrees of freedom that allows
for a flexible crystallographic and
electronic structure. In our work,
we showed how this flexibility can
be used to control particular vibra-
tional and magnetic properties. We
demonstrated how the redistribu-
tion of the transition metal atoms
together with variation of the main-
group element enables fine-tuning of
Heusler materials’ properties, thus
increasing the range of their poten-
tial applications.

Zusammenfassung

Magnetische Funktionsmaterialien
fur saubere und energieeffiziente
Technologien mussen unterschied-
lichste Voraussetzungen erfiillen.
Die Optimierung ihrer Eigenschaf-
ten ist daher eine herausfordernde
Aufgabe fir die Wissenschaft.
Gegenwirtig werden eine Vielzahl
von Materialien zur Anwendung in
Technologien zur sauberen Energie-

konversion aktiv weiterentwickelt.
Heusler-Legierungen bilden eine
dieser Materialklassen. Sie bestehen
hauptsichlich aus nicht-seltenen
Komponenten und besitzen multi-
funktionale Eigenschaften, die stark
von der lokalen Anordnung der
Elemente abhingen. Wir analysieren
Gitterschwingungen, die magneti-
schen Eigenschaften und komplexen
Ordnungsmechanismen in Ni-Mn-
(In,Sn) Heusler-Legierungen mit
Hilfe von Computer-Simulationen
basierend auf ersten Prinzipien — das
heiflt ohne Riickgriff auf das Expe-
riment. Unser Verfahren beruht auf
der Dichtefunktionaltheorie, die eine
akkurate und effiziente Charakte-
risierung der Beziehung zwischen
Struktur, Magnetismus und elektro-
nischen Eigenschaften ermdoglicht.
Unsere Ergebnisse demonstrieren,
dass durch systematisch induzierte
Unordnung, hervorgerufen durch
Abweichungen von der Stochiomet-
rie oder Platzwechselvorginge zwi-
schen den Elementen, ein Fein-Tun-
ing der funktionellen Eigenschaften
dieser Heusler-Systeme moglich

ist. Dies eroffnet einen neuen Weg,
Heusler-Materialen fir die effiziente
Anwendung im Bereich der Energie-
konversion zu optimieren.
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Magnetocaloric refrigeration is a promising alternative to
the conventional gas-based refrigeration systems. It is based
on the reversible temperature variation produced in certain

materials by exposing them to an alternating external magnetic
field. This technique offers low environmental impact, higher
efficiency and compact, solid state-based refrigeration capacity.
To facilitate the integration of magnetocaloric refrigeration

in miniaturized devices, the generation of magnetocaloric
structures with custom geometries at micrometric resolution is

required.

Printing cool
magnets

How laser-assisted generation and direct writing of magnetocaloric nanomagnets can

influence the advancement of miniaturized technologies

By Shabbir Tahir, Carlos Doniate-Buendia, Bilal Gokce

Advancements in technology mini-
aturization have transformed our
everyday life, from the development
of baby monitors to complicated
sensors for space exploration; infor-
mation can be easily stored and
retrieved. Although the devices are
getting more and more compact
and faster, efficient heat extraction
without increasing the devices’
dimensions still represents a chal-
lenge. The most common approach
nowadays is to use cooling systems
based on conventional CFC/FC
gas-based refrigeration, which are
not very efficient, not environmen-
tally friendly and difficult to design

for complex geometries. Magneto-
caloric refrigeration is a promising
alternative to the conventional
gas-based refrigeration systems. It is
based on the reversible temperature
variation produced in certain mate-
rials by exposing them to an alter-
nating external magnetic field. This
technique offers low environmental
impact, higher efficiency and com-
pact, solid state-based refrigeration
capacity. To facilitate the integration
of magnetocaloric refrigeration in
miniaturized devices, the generation
of magnetocaloric structures with
custom geometries at micrometric
resolution is required.

We propose a laser-based way to
generate and sinter iron-rhodium
nanoparticles to form custom 2D
magnetocaloric structures. FeRh
nanoparticles were generated by
laser ablation in ethanol, formulated
into an ink and sintered onto glass
substrate. The laser irradiation
does not only facilitate the custom
nanoparticle ink sintering but also
triggers the phase transition from
initially laser synthesized parama-
gnetic (PM) FeRh nanoparticles to
the desired antiferromagnetic and
ferromagnetic phase (AFM + FM).
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Magnetocaloric refrigeration

Magnetocaloric refrigeration is based
on the magnetocaloric effect (MCE).
MCE is an adiabatic temperature
variation response observed in speci-
fic materials when an external mag-
netic field is applied or removed.!
The temperature difference of these
materials after applying and remo-
ving the external magnetic field make
magnetocaloric materials ideal for
use as core elements for a refrigera-
tion cycle.

The first observation of the
magnetocaloric effect was reported
by Warburg in 1881 with regard to
iron, where he showed that the total
change in temperature during the
magnetization and demagnetization
process is zero.? In 1918, the first
notable temperature change was
observed in nickel by Weiss and
Picard, when they observed a change
of 0.7 K at 1.5 T They were the first
to discover that the phase transition
process is reversible, which means
that the material can be heated and
cooled again by the application
and removal of the magnetic field
when the material is close to the

Stage 1
Field
applied

=

Stage 4

Heat absorbed
Stage 3
Field
removed

¢

To- AT

phase transition temperature. They
showed that this effect is stronger

at the Curie temperature. In 2001,
the first room-temperature magne-
tocaloric refrigerator was built using
Gd,(S1,Ge,) by the Astronautics
Corporation of America with later,
improved designs following.* Among
the magnetocaloric materials,
near-equiatomic FeRh composition
alloys have been widely investigated
due to their antiferromagnetic-fer-
romagnetic phase transition at room
temperature upon the application of
a magnetic field.> At room tempera-
ture, the alloy is in the B2 phase with
an antiferromagnetic order (AFM).
At approximately 350 K (depending
on the composition), the first order
transition takes place from AFM to
the ferromagnetic (FM) phase with
a lattice expansion of 1%. FeRh is
known to exhibit the largest mag-
netocaloric effect with an adiabatic
temperature change.

The working principle of a
magnetocaloric refrigeration cycle
can be defined with four different
stages as a first approach (Fig. 1).
Initially, the material presents diso-
riented magnetic domains when no

Stage 2
Heat expelled

) 4

(1) Magnetocaloric refrigeration cycle showing heating and cooling
after the magnetization and demagnetization processes.

Source: own illustration

magnetic field is present. When the
external field is applied, the mag-
netic moments of the material orient
themselves in the magnetic field
direction, increasing the material’s
temperature. This heat is released to
the surroundings (refrigerant media),
finding an equilibrium temperature
where the magnetic domains are
still aligned with the magnetic field.
When the external field is remo-
ved, the magnetic moments again
disorient themselves, reducing the
temperature. The material can then
collect the excess heat from the desi-
red device/element and cool it down,
returning to the initial situation. This
cycle is repeated to initially reduce
the device temperature and later
keep it constant.®
The magnetocaloric material selec-
tion has a crucial effect on the per-
formance of the refrigeration cycle
and the operation temperature range.
To select the ideal materials, there are
some factors that should be conside-
red. For instance, the magnetocaloric
effect occurs due to the magnetic
field coupling with the magnetic
sublattice. In principle, all magnetic
materials exhibit a magnetocaloric
effect” However, the temperature
change is larger near magnetic phase
transitions where even a small exter-
nal field can change the spin state
significantly. Generally, the effect
is larger near the Curie temperature
(Tc), where magnetic spin experien-
ces an order-disorder phase transi-
tion.” Consequently, based on the
targeted cooling temperature range,
a material with a magnetic phase
transition in that range should be
selected.

In a more detailed description
of the process, the temperature
variations occurring in magnetoca-
loric materials can be explained in
terms of material entropy changes.
Entropy is defined as the degree of
disorder or randomness of a system.
For example, a solved Rubik’s Cube
can be seen as a system with low
entropy, since all of the coloured
panels of the cube are located on
their respective face. However, when
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shuffled, the entropy of the system
increases because all the colours are
oriented randomly. In accordance
with Clausius’ definition, entropy
refers to the amount of thermal
energy per kelvin that is not availa-
ble to be converted into mechanical
work:

95="2

T
(Eq. 1)

In a material system, the general
entropy term can be described by the
addition of different contributions,
see Eq. 2.® Configuration entropy,
SC, refers to the way atoms are
arranged in the lattice. Similarly,
thermal entropy or lattice entropy,
S,, describes how the material lat-
tice vibrates around the equilibrium
position of its lattice site at any finite
temperature. Magnetic entropy, S,
refers to the orientation of magnetic
moments within a material. Electro-
nic entropy, S, is related to the sum
of probabilities of electron occupa-
tion states.

For a perfect metal (no defects)
or alloy system (homogeneous ele-
mental distribution), the configu-
ration entropy is zero and the total
entropy S (T,H) is the sum of the
lattice entropy S, electronic entropy
§,, and magnetic entropy S, .’

S(LH)=S,,(TH)+S,(T)}+S,,(T)
(Eq. 2)

The overall entropy depends on
temperature (T) (Eq. 1), but only
magnetic entropy varies with the
magnetic field strength (H) (Eq. 2).
Hence, when the magnetic field is
applied, magnetic entropy decreases
due to the magnetic moment align-
ment (Fig. 1, Stage 1). The magnetic
entropy reduction is compensated
by the increase in lattice entropy;
thereby, the entropy change is 0 as
expected in an adiabatic process. The
higher lattice entropy state increa-
ses lattice vibrations, promoting

the material’s temperature increase.
Under the isothermal condition, the
heat is then released to the surroun-

dings, resulting in a lattice entropy
increase that relaxes lattice vibra-
tions and reduces the material’s tem-
perature (Fig. 1, Stage 2).

Finally, the process is reversed
when the magnetic field is removed,
and the magnetic moments orient
randomly, increasing the material’s
magnetic entropy (Fig. 1, Stage 3).
To keep the overall entropy cons-
tant, this results in the decrease
of lattice entropy and the materi-
al’s temperature decreases (Fig. 1,
Stage 4). At this point, the mag-
netocaloric material absorbs heat
from the source/device to be cooled
down to return to the initial equi-
librium state, while reducing the
temperature of the desired target
system. It should be pointed out
that the cycle steps explained can
vary for specific materials. In mate-
rial systems such as Heusler alloys
and anisotropic materials, the appli-
cation of the external magnetic field
leads to a reduction of the magne-
tization. In such cases, an inverse
magnetocaloric effect is observed.

The decrease in entropy in
Stage 1 (Fig. 1) after the application
of the magnetic field leads to an
increase in the temperature of the
material in Stage 2 (Fig. 1). Simi-
larly, when the magnetic field is
removed, the increase in entropy in
Stage 3 (Fig. 1) leads to a decrease
in temperature of the material. To
analytically describe the process in
terms of entropy and the tempera-
ture changes of the magnetocaloric
material, the variation dependence
relationship between entropy A S,
and temperature AT , as a function
of the external magnetic field can be
derived from Maxwell’s equations:!

( a(zH)) _ (BS(T,H)
oH T_ oT Jy

(Eq.3)

Here, § is the entropy, H is the
magnetic field and M the magnetiz-
ation. The relationship between

the temperature change and entropy
is given by:

AToq (T, AH) = — ASy (T, AH) [17 (L)M

C(T,H)
(Eq. 4)

This equation shows that the adia-
batic temperature rise is inversely
proportional to the heat capacity
and is directly proportional to the
absolute temperature, magnetic field
and derivative of magnetization with
temperature at constant field. When
the magnetic field is applied, the
entropy change (AS, (T,AH)) is nega-
tive due to the alignment of magnetic
moment and, according to Equation 4,
the change in temperature is posi-
tive (leading to the heating of the
material). When the magnetic field is
removed, (AS,, (T,AH) is positive and
AT ,(T,AH) is negative (leading to
the cooling of material).

Nanoscale magnetocaloric
materials

Magnetocaloric refrigeration has the
potential to replace conventional
gas-based refrigeration systems due
to the higher thermodynamic effi-
ciency and the fact that no ozone-de-
pleting gases are employed.!' Howe-
ver, even though commercial pro-
ducts exist on the market, there are
some issues that limit the large-scale
implementation of this technology
for room temperature cooling sys-
tems. Firstly, there are very few
materials that exhibit a magnetoca-
loric effect at room temperature.'?
Secondly, most of the materials
consist of rare elements, increasing
the costs of the final product, which
is noticeable when used in substan-
tial amounts.”” However, reducing
the amount of material required by
extending the application of mag-
netocaloric structures to cooling in
miniaturized applications such as
heat sensors, microelectromechanical
devices and thermal diodes, as well
as in cooling compact electronics,
represents a trade-off between rea-
ching high cooling potential at room
temperature, as required for the
efficient operation of such devices,
while minimizing the amount of
material needed. To fabricate these
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devices, we propose generating mag-
netocaloric nanoparticles using the
method of laser ablation in liquids
that can be used as the initial buil-
ding blocks of custom magnetocalo-
ric nano/microstructures created by
laser sintering.'*

Laser-generated Fe, Rh,,
room temperature nanocoolers

At the nanoscale, as the particle size
is reduced, the physical, chemical
and magnetic properties of the par-
ticle also change due to the increase
in surface-to-volume ratio and quan-
tum confinement effects. When the
size is reduced below 20 nm, it was
found that FeRh particles possess a
magnetic moment of less than half
of the bulk alloy." This fact can be
related to size effects, but the syn-
thesis method also highly influences
nanoparticle size and composition,
affecting their properties. Additio-
nally, the smaller nanoparticles are
more prone to oxidation due to the
large surface-to-volume ratio.

Laser ablation in liquid is a
method to produce nanoparticles
based on the interaction of laser
radiation with the target material
immersed in a liquid medium. The
laser beam is focused onto the target
surface by an f-theta lens, generating
ablation of the target and collecting
the expelled material in the surroun-
ding liquid, forming the nanoparticle
colloid. The synthesis mechanism
can be summarized in the following
stages:'®

1) The focused laser beam inter-
acts with the material and energy is
absorbed creating a plasma plume.

2) The plasma is cooled by the
surrounding liquid, leading to the
formation of a cavitation bubble.
This bubble acts as a reactor for the
formation of the nanoparticles.

3) The cavitation bubble collap-
ses resulting in the release of par-
ticles into the solvent.

Compared to the majority of
wet chemical processes, laser abla-
tion in liquid removes the requi-
rement of reactants that can lead

I gas outlet
Air/Ar/H,+N,

gasinlet
Air/Ar/H,+N,

solvent
(acetone/acetonitrile)

(2) Ilustration of laser ablation in liquid in a Schlenk chamber.

Source: image reproduced from: Nadarajah, R.; Tahir, S.; Landers, J.; Koch, D.; Semisalova, A. S.;
Wiemeler, J.; El-Zoka, A.; Kim, S.-H.; Utzat, D.; Méller, R.; Gault, B.; Wende, H.; Farle, M.; Gokce,
B., Controlling the Oxidation of Magnetic and Electrically Conductive Solid-Solution Iron-Rhodium
Nanoparticles Synthesized by Laser Ablation in Liquids. Nanomaterials 2020, 10 (12).
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(3a) Particle size distribution of FeRh nanoparticles produced by laser ablation in acetone.
(3b) EDX line scans of the FeRh nanoparticles produced in air, Ar, and N atmospheres.
Source: image reproduced from: Nadarajah, R.; Tahir, S.; Landers, J.; Koch, D.; Semisalova, A. S.; Wiemeler, J.; E-Zoka,
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and Electrically Conductive Solid-Solution Iron-Rhodium Nanoparticles Synthesized by Laser Ablation in Liquids.
Nanomaterials 2020, 10 (12).
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(4) Magnetization as a function of the temperature curves of the FeRh nanopowder after
annealing.

Source: image reproduced from: Nadarajah, R.; Landers, J.; Salamon, S.; Koch, D.; Tahir, S.; Dofiate-Buendia, C.;
Zingsem, B.; Dunin-Borkowski, R. E.; Donner, W.; Farle, M.; Wende, H.; Gokce, B., Towards laser printing of
magnetocaloric structures by inducing a magnetic phase transition in iron-rhodium nanoparticles. Scientific Reports
2021, 11 (1), 13719.
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to by-products in the final colloid,
modifying the material composition
and requiring extra purification
steps. In addition, the technique
is environmentally friendly since
it only requires the solvent and
base material. It reduces the waste
material generated and ensures safe
handling without expensive security
measures such as a vacuum atmo-
sphere since no harmful substances
or material dust are released into the
air, as they are being collected in the
liquid. The laser ablation in liquid
process does not require any ligand
or precursors, providing ligand-free
nanoparticles. However, since this
process involves very high tempera-
tures and pressure, the particles can
be prone to oxidation. The oxidation
does not only disrupt the magnetic
properties of FeRh but also affects
the composition of the alloy, the-
reby indirectly affecting the phase
transition and magnetocaloric pro-
perties of the material. To reduce this
problematic effect, our group' has
synthesized FeRh (with near-equi-
molar composition) nanoparticles
by picosecond laser ablation in orga-
nic solvents. The organic solvents
were treated with molecular sieves
to remove water and were bubbled
using argon flow or nitrogen flow to
remove dissolved oxygen (Fig. 2).

Using the proposed experimental
system — and unlike other synthesis
approaches — with this method we
were able to produce nanoparticles
consisting of a wide size range with
particle diameters ranging from 5 to
110 nm (Fig. 3a) with a mean particle
size of 1627 nm. For our application
(as discussed later), the broad size
range facilitates the pore-free sinte-
ring of nanoparticles, thereby increa-
sing the packing density during
sintering and reducing the isolated
pores. The oxidation content was
reduced using inert atmosphere from
24at% in air to 7at% in nitrogen,
leading to a reduction in the oxygen
content to about 7at% as shown by
the EDX result (Fig. 3b).

The magnetic characterization
was performed using magnetometry
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(5a) Illustration displaying the procedure of ink preparation by solvent evaporation.
(5b) Hlustration of the procedure of deposition of the polymer coating and FeRh ink on
the glass substrate.

Source: Tahir, S., Landers, J., Salamon, S., Koch, D., Dofiate-Buendia, C., Ziefuf}, A.R., Wende, H. and Gékee, B.
(2023), Development of Magnetocaloric Microstructures from Equiatomic Iron-Rhodium Nanoparticles through

Laser Sintering. Adv. Eng. Mater., 25: 2300245.
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(6a) Hlustration of the laser sintering process on a glass substrate, controlled by an X-Y
linear stage.

(6b) SEM images of the samples before and after the sintering process.

Source: image reproduced from: Nadarajah, R.; Landers, J.; Salamon, S.; Koch, D.; Tahir, S.; Dofate-Buendia, C.;
Zingsem, B.; Dunin-Borkowski, R. E.; Donner, W.; Farle, M.; Wende, H.; Gokce, B., Towards laser printing of magne-
tocaloric structures by inducing a magnetic phase transition in iron-rhodium nanoparticles. Scientific Reports 2021, 11
(1), 13719.

cooling process and were converted
to the B2 phase (ferromagnetic and
antiferromagnetic) after annealing,

as shown by the magnetization as a
function of the temperature curve
(Fig. 4). The first irreversible increase

measurements.”” The samples were
heated in steps of 50 K up to 973

K and magnetization was recorded
against the temperature. The nano-
particles were initially paramagnetic
due to the ultrafast heating and
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in M(T) was witnessed at 550 K and
the maximum magnetization of 62
A/m? was achieved at around 973

K. The reversible thermal hysteresis
1s shown between 300 and 550 K,
which was assigned to phase transi-
tion from the AFM to the FM phase
of the B2 phase when annealed above
773 K.

FeRh magnetocaloric
nanoparticle ink formulation

In order to employ the produced
FeRh nanoparticles as building
blocks for nano-/microscale magne-
tocaloric structures, the synthesized
colloids need to exhibit long-term
stability for concentrations above
1wt%. Furthermore, a suitable vis-
cosity is also required to allow their
dispersion in the substrate to be
cooled. To achieve this, it is neces-
sary to formulate a nanoparticle ink
from the initially produced colloids.
Ink formulation of different nano-
materials still represents a deman-
ding trend, with high technological
interest for the printing of flexible
electronics and sensors'®.

In our case, the synthesized
FeRh nanomagnets do not contain
any surfactants during the synthesis
process. Therefore, to increase stabi-
lity at high nanoparticle concentra-
tions and modify the ink viscosity,
stabilizers are later added for the ink
formulation. The formulation pro-
cess is performed starting with the
nanoparticles synthesized in ethanol.
To achieve a higher concentration,
the solvent was removed by evapora-
ting it in a fume hood (Fig. 5a). Hea-
ting was avoided to reduce the oxi-
dation of the particles. The solvent
was evaporated to achieve 1wt% ink.
Before nanoparticle laser sintering, a
10wt% PVP polymer solution was
added on the glass used as substrate
to create the magnetocaloric micro-
structures. Later, the FeRh ink was
ultrasonicated to remove agglome-
ration and improve the ink’s homo-
geneity, before being dispersed onto
the glass surface (Fig. 5b).
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(7a) Magnetization against the magnetic field curves of the FeRh nanoparticles before and

after sintering.

(7b) Images before and after removing the non-irradiated ink after laser sintering, showing
the formation of custom magnetocaloric geometries.

Source: 7a) Tahir, S., Landers, J., Salamon, S., Koch, D., Doflate-Buendia, C., Ziefuf}, A.R., Wende, H. and Géokee, B.
(2023), Development of Magnetocaloric Microstructures from Equiatomic Iron-Rhodium Nanoparticles through Laser

Sintering. Adv. Eng. Mater., 25: 2300245.

7b) Nadarajah, R.; Landers, J.; Salamon, S.; Koch, D.; Tahir, S.; Donate-Buendia, C.; Zingsem, B.; Dunin-Borkowski,
R. E.; Donner, W.; Farle, M.; Wende, H.; Gokce, B., Towards laser printing of magnetocaloric structures by inducing a
magnetic phase transition in iron-rhodium nanoparticles. Scientific Reports 2021, 11 (1), 13719.

Custom magnetocaloric
microstructure printing by
laser sintering

For centuries, we have seen graphics
and text printed on paper and tex-
tiles. Nowadays, printing is also a
valuable technique for electronics,
optoelectronics and biomedical
applications. For such applications,
various printing technologies have
emerged that deposit functional
materials onto different substrates,
such as inkjet printing, roll-to-roll
printing, flexographic printing, gra-
vure, screen and microcontact prin-
ting. With regard to the choice of
printing technology, there are critical
issues such as resolution, adhesion to
the substrate, process reliability and
stability, manufacturing speed, cost
and environmental impact.”” Among
the different printing technologies,
laser sintering has been widely used
because of its high speed, resolution
and versatility in printing on dif-
ferent material substrates of glass,
ceramics and flexible plastics.?

To process the prepared FeRh
magnetocaloric ink dispersed on a
glass substrate and generate mag-
netocaloric custom structures, a
continuous-wave 532 nm laser and a

two-axis linear stage were employed
(Fig. 6a)."” The effect of the laser and
scanning parameters during sintering
was determined, obtaining conti-
nuous structures at an intensity of
0.85 W/mm? We were able to sinter
a continuous structure with a sheet
resistance of 81.3 kQ)/sq., 1.e. three
orders of magnitude lower than the
initial ink. The merging of the nano-
particles into a bulk structure was
confirmed by SEM. The images of
before and after the sintering process
show that the nanoparticles merged to
form a continuous structure (Fig. 6b).

The laser irradiation also pro-
moted the magnetic phase transition
without further annealing, as shown
by the M-H curve (Fig. 7a). Before
laser processing, the particles were
paramagnetic with no hysteresis loop
and almost zero magnetization. The
laser sintering resulted in the induc-
tion of magnetization with minimum
hysteresis, which was required to
maximize the magnetocaloric effect
of the material.

The micrometric resolution of
the printed magnetocaloric struc-
tures was achieved by the employ-
ment of a microscope objective lens,
reaching a resolution of 40 pm. The
shape of the generated microstruc-
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ture is controlled by the two-axis
stage, resulting in different geomet-
ries being printed, as can be observed
in Figure (7b).

Summary

We were able to demonstrate for the
first time how FeRh magnetocalo-
ric nanomagnets can be generated
and printed into custom structu-

res through laser irradiation. The
nanomagnets were fabricated by the
laser ablation in ethanol of a bulk
FeRh target. The solid-solution,
near-equiatomic FeRh alloy par-
ticles produced were synthesized
with minimized oxidation in order
to avoid any adverse effects on their
magnetic and magnetocaloric pro-
perties. The FeRh nanoparticles were
formulated into an ink with 1wt%
nanoparticle content by evaporating
the solvent. Ethanol was chosen as
the liquid medium for the ink for-
mulation during ablation to facilitate
nanoparticle dispersion on a glass
substrate. The ink was then disper-
sed onto the polymer-coated glass
substrate and sintered using a CW
laser to demonstrate the sintering of
custom structures with reduced elec-
trical sheet resistance and a spatial
resolution of 40 pm. This procedure
can be applied to different materials
and prospectively used to print mag-
netocaloric inks for the cooling of
miniature devices, heat pumps, heat
sensor and biomedical applications.

Zusammenfassung

Erstmals konnte gezeigt werden,
wie magnetokalorische FeRh-Na-
nomagnete durch Laserbestrahlung
erzeugt und in mafigeschneider-
ten Strukturen gedruckt werden
konnen. Die Nanomagnete wurden
mithilfe der Laserablation eines
massiven FeRh-Targets in Ethanol
hergestellt. Die nahezu dquiatomic

FeRh-Legierungspartikel wurden
unter Vermeidung von Oxidation
synthetisiert, um negative Auswir-
kungen auf ihre magnetischen und
magnetokalorischen Eigenschaften
zu verhindern. Die FeRh-Nanoparti-
kel wurden dann durch Verdampfen
des Losungsmittels zu einer Tinte
mit einem Anteil von 1 Gew.-%
Nanopartikeln formuliert. Ethanol
wurde als flissiges Medium fir die
Tintenformulierung wihrend der
Ablation gewahlt, um eine optimale
Dispersion der Nanopartikel auf
einem Glassubstrat zu ermogli-
chen. Anschlieflend wurde die Tinte
auf das mit Polymer beschichtete
Glassubstrat aufgetragen und mit
einem CW-Laser gesintert, um die
Herstellung mafigeschneiderter
Strukturen mit reduziertem elektri-
schen Schichtwiderstand und einer
raumlichen Auflésung von 40 pm
zu demonstrieren. Dieses Verfahren
kann auf verschiedene Materialien
angewendet werden und voraus-
sichtlich zur Herstellung magneto-
kalorischer Tinten fiir die Kithlung
von Miniaturgeriten, Wirmepum-
pen, Wirmesensoren und biomedi-
zinischen Anwendungen verwendet
werden.
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Materials are complex hierarchical arrangements of atomic
species. Imperfection, defects in these arrangements change the
properties of the material, potentially dramatically. In order

to guide the design of the next generations of materials and
devices, while avoiding the costly and time-consuming trial-
and-error, it has become critical to observe materials at the
scale that is relevant to the property-enhancing microstructural
features: from the nanometre and below. We are introducing
the main two techniques used in our project, transmission-
electron microscopy and atom probe tomography, and showcase
their application on the example of a hard magnetic material.

Seeing is believing -
maybe, but it 1s
also understanding

Why advanced microscopy and microanalysis have become crucial to advancing
materials science and technology

By Baptiste Gault & Leopoldo Molina-Luna
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Atomic organisation: Atomic organisation:
a 4-4-2 crystal structure another crystal structure

Chemical defects Structural defects

(1) Materials depicted in the form of a football field.

Source: own illustration
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All materials, including those at

the core of technologies for energy
generation, conversion or storage,
draw their properties from the
arrangement of atoms that constitute
the material. These atoms normally
assemble into crystals in which
atoms occupy specific positions —
think of the organisation of players
on a football field, as suggested

by the illustrations in Figure (1).
Sometimes, these crystals contain
imperfections that can be either che-
mical or structural. For the former,
imagine a player swapping teams on
the pitch in the middle of a game and
how this would disturb the trans-
mission of the football and suddenly
make their original team weaker:
this demonstrates how replacing
just a few atoms out of a billion
changes the electronic conducting
properties of silicon sufficiently to
make its use in transistors possible,
for instance. For the latter, imagine
how much harder it is to get the ball
across the field for a team with two
players having received red cards:
these defects in materials are called
vacancies and they arise during

the fabrication of the material or

as a result of damage in service for
example. Collectively, structural and
chemical imperfections or defects
form what is often referred to as the
microstructure of a material — even if
these defects happen to mostly exist
on the near-atomic or nanoscale.

It is often the imperfections in the
material’s structure that underpin

its true physical properties. Magnets
are a famous example: the coercivity
of the strongest permanent mag-
nets, e.g. Sm-Co and NdFeB [1,2],
currently only reaches 20-30 % of
the theoretical limit [3] — an issue
referred to as Brown’s paradox [4].
Why? Because of imperfections in
the materials’ structure.

Controlling the nature and den-
sity of defects is therefore necessary
to obtain materials with new sets of
physical properties. By establishing
precise relationships between the
processing, the microstructure and
the resulting properties, the design

of future materials can be made into
a targeted process instead of relying
on empiricism, i.e. trial and error.
For instance, we know that a mate-
rial’s microstructure develops based
on the chemistry of the system, i.e.
its composition, which leads the
mixture of atoms to physically adopt
an organisation that satisfies both
thermodynamic and kinetic cons-
traints. The chemistry and physics
of a material system are not indepen-
dent from one another, and ultima-
tely combine to provide the material
with a given set of properties that
make it suitable for one or more
applications.

Materials science must be seen as
a sum of several parts: it is chemistry
and physics and engineering, and
is ultimately the science of defects!
Defects in the crystalline structure
[5,6] include, for example, disloca-
tions and grain boundaries [7], as
well as foreign chemical species that
occupy interstitial sites in the crystal
structure or that substitute atoms on
the lattice (Fig. 1) or form secondary
phases. Overall, these general con-
siderations imply that assessing the
microstructure of a material at all
stages of its synthesis and proces-
sing, as well as over the course of
its operation service. This is crucial
to understand a material’s set of
properties, how they evolve, and
potentially predict the lifetime of
engineering components made from
this material. However, this is not
done systematically, in part because
of the challenges associated with the
required measurements: the charac-
teristic scale of the property-con-
trolling microstructural features
requires advanced instrumentation
and expertise. Both the structure and
composition of a material must be
assessed down to the atomic scale.

What do we do?

Our Collaborative Research Centre
TR270 has a strong emphasis on the
design of materials with controlled,
novel sets of physical properties.
These must be based on detailed

observations of these materials in
correlation with property measure-
ments in order to guide their optimi-
sation. To do this, some of the most
advanced microscopy techniques

are applied to help contribute to all
other materials development and
fabrication projects. Two advanced
techniques are being used primarily:
transmission electron microscopy
(TEM) and atom probe tomography.

(Scanning) Transmission electron
microscopy and related techniques

The impact of electron microscopy
on materials research and technology
cannot be overestimated. Multiscale
and correlative approaches are now
more essential than ever for establis-
hing structure-property correlations
in materials for energy technology
and are fundamental to improving
and tailoring the properties of mate-
rials. The ability to investigate mate-
rials down to the atomic level allows
us to study the role of defects. Crys-
tal lattice defects (defects in short)
are usually classified according to
their dimensions. Zero-dimensional
defects or ‘point defects’ are, for
example, vacancies and interstitials.
One-dimensional defects include
all kinds of dislocations, such as:
perfect dislocations, partial disloca-
tions (always in connection with a
stacking fault), dislocation loops,
grain boundary and phase boundary
dislocations. Two-dimensional
defects comprise stacking faults (SF),
grain boundaries in the crystals of
a material or phase, phase bounda-
ries and a few special defects such
as boundaries between ordered
domains. Three-dimensional defects
include precipitates, usually invol-
ving impurity atoms, voids (little
holes, i.e. agglomerates of vacancies
in three-dimensional form) which
may or may not be filled with a gas,
and special defects, e.g. stacking fault
tetrahedra and tight clusters of dis-
locations.

There has been significant
interest in the study of dynamic
processes in smart energy materials
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and devices, where the properties
can be controlled by an external sti-
mulus. For example, the possibility
to manipulate the electronic band
structure, magnetic spin and catalytic
properties of such materials opens
up a plethora of new applications.
The nature of these dynamic mate-
rials requires operando microscopy
techniques to characterize their
physical properties while simulta-
neously measuring their functional
performance. Recent technological
and computational advances in
transmission electron microscopy
are transforming which dynamic
material science processes and phase
changes can be explored. In com-
bination with theoretical methods
such as first-principles calculations,
phase-field models, micromagnetics,
finite-element based modelling and
simulations, the application of in
situ/operando TEM techniques that
include heating, biasing, cooling,
magnetic fields and mechanical tes-
ting to induce and probe phase tran-
sitions in functional materials and
devices at the nanoscale helps unra-
vel the structure and properties of
materials down to the atomic scale.
Furthermore, as data collection, ana-
lysis and the recording of dynamic
information is becoming increasingly
demanding, computer-aided image
analysis and big data processing,
including analytics based on artificial
intelligence algorithms, are becoming
increasingly important to understand
the fundamental physics governing
the nano-to-atomic scale phase tran-
sitions of functional materials and
devices.

Figure (2) shows diagrams illus-
trating scanning transmission elec-
tron microscopy (STEM) modes.

By implementing novel detector
technology, such as direct electron
detectors (DED). The full distribu-
tion of electrons collected at each
scanning point can now be simul-
taneously acquired. This means

the newest STEM is now four-di-
mensional scanning transmission
electron microscopy (4D STEM).
In this method, an electron probe
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(2) Schematics of scanning transmission electron microscopy

Source: own illustration

rasters over the sample and utili-
zes a pixelated electron detector to
capture a convergent beam electron
diffraction (CBED) pattern at each
scan location. This technique cap-
tures a two-dimensional reciprocal
space image associated with each
scan point as the beam rasters across
a two-dimensional region in real
space, hence the name 4D STEM. Its
development was enabled by evolu-
tion in STEM detectors and impro-
vements in computational power.
The technique has applications in
visual diffraction i 1mag1ng, phase
orientation and strain mapping,

and phase contrast analysis, among
others.

Atom probe tomography

Atom probe tomography originated
from field-ion microscopy, the first
technique to provide direct images
of individual atoms in the 1950s.
Atom probe tomography is a bur-
geoning microanalysis technique,
which maps the distribution of the
elements constituting a material
with a precision that is better than
1 nanometre in three-dimensions.
Atom probing has, in principle, no

lower or upper limits in terms of the
mass of the elements that can be ana-
lysed. Thus, it can be used to study
where hydrogen hides inside materi-
als, which has been a strong focus of
the group at the Max-Planck-Institut
tur Eisenforschung over the past five
years. Another field of application is
the examination of very heavy ele-
ments including, for example, ura-
nium. In this field, there is very inte-
resting literature on using the decay
of 238U to 206Pb to date some of
the oldest minerals on Earth, some
of which even come from Mars [8].
Primarily a compositional mapping
tool, atom probe tomography can
provide images of chemical segre-
gation to defects, and their precise
structure can be obtained by using
transmission electron microscopy
directly on the same specimen [9].
From approximately two dozen
research groups with the required
instruments in 2000, the commu-
nity has grown to over 80 by 2022,
including more than a dozen groups
in leading semiconductor and steel
companies, allowing a larger user
base to use this technique to analyse
a much broader range of materials
systems.
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(3) Schematic of an atom probe
Source: own illustration

In atom probe tomography, the
atoms that constitute the surface of

a sharp, needle-shaped specimen are
ionized and desorbed by the appli-
cation of an intense electrostatic
field. The ions that are generated are
accelerated away from the surface,
with the specimen itself acting as ion
optic, with no additional lenses, pro-
jecting the ions nearly radially onto a
position-sensitive, time-resolved par-
ticle detector. With specimens having
an end radius of the order of less
than 100 nm, this projection is well
defined and, with a magnification in
the range of millions, it nearly allows
imaging of interatomic distances,

i.e. 10-10 m. In addition, the flight
time of an ion from the specimen’s
apex to the detector is proportional
to its mass and its charge: for a given
amount of energy a heavy ion is
slower and hence its flight is longer
than that of a light ion, and the more
charge an ion bears, the more energy
it acquires and hence the faster it
gets. To enable the measurement of
this time of flight, high voltage pulses
lasting approximately 1 ns or laser
pulses lasting approximately 10 ps
are used to trigger the departure of
the ions.
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Ultimately, the information on the
time of flight and the impact position
are combined to build a point cloud in
which each point is a single atom that
was identified and repositioned with

a precision better than 1 nm. This is
summarized in Figure (3).

So why does this matter?

We will use the example of one of the
strongest permanent magnets, which
is made up of a mixture of complex
magnetic phases containing the rare-
earth element samarium (Sm) and the
common magnetic elements cobalt
(Co) and iron (Fe) to illustrate the
importance of the previously descri-
bed developments. The magnetic pro-
perties can be improved by making
the material into an assembly of indi-
vidual magnets with a size of a few
tens of nanometres. For this magnet
to lose its properties, it would not
only be necessary to make one magnet
inefficient but billions of them. Each
of the small magnets is confined by
phases with different magnetic pro-
perties. One such phase is the so-cal-
led Z-phase that contains zirconium
(Zr) and forms large plates crossing
through the microstructure [10]. This

/
/Hoo mass-to-charge (Da)

phase’s atomic structure as revealed
by transmission electron microscopy
is shown in Figure (4). However,
during the formation of some of these
plates, multiple layers can form and
result in defects in the stacking of the
atomic layers (see arrow). This image
does not provide information on ele-
mental distribution. An atom probe
analysis of the same material reveals
the distribution of species in 3D and
these Z-plates are visible as a dark
isoconcentration surface. The larger
plates that are likely to have defects,
have a different concentration of Sm
and Co and also a different distri-
bution at the interface with the sur-
rounding phase. These differences can
potentially make this defected plate
less effective at demagnetisation.
With input from the combination
of transmission electron microscopy
and atom probing, both atomistic and
mesoscale, physics-based simulations
can be performed to understand
the fundamental properties of the
magnet. These results then help us
inform the design and processing of
the next generation of materials — for
example, how can we manipulate the
composition of the magnet to avoid
these defects?
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(4) Combining scanning transmission electron microscopy and atom
probe tomography in the analysis of hard magnetic materials.
Source: own illustration
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Ein verantwortungsbewusster und transparenter Umgang mit
Forschungsdaten ist fiir die Qualitit zeitgemdfSer

wissenschaftlicher Forschung von wesentlicher Bedeutung. Mit

einer grofSen Dynamik hat der , digitale Wandel“ auch die Denkweise im
Bereich der Materialwissenschaften beeinflusst und die Zusammenarbeit
durch gemeinsame und kombinierte Forschungsdaten in den Fokus geriickt.

Von einzelnen Daten
7zu vernetztem Wissen

Forschungsdatenmanagement in einem interdisziplinaren Verbundprojekt

Von Rainer Niekamp und Matthias Gronewald
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Der Umgang mit Daten ist schon
immer ein grundlegender Schritt hin
zu neuem Wissen. Seit den Anfingen
der Menschheit werden auf experi-
mentelle Art und Weise natiirliche
Phinomene begriffen und zuneh-
mend beherrschbar. Die systematische
Durchfihrung von Versuchen als
Frage an die Natur bildet zusammen
mit der Auffindung immer neuer
Fragestellungen das Paradigma der
experimentellen Wissenschaft. Das
Erkennen von Regelmafligkeiten in
den Versuchsergebnissen und deren
Beschreibung durch Naturgesetze
fihrte zum Paradigma der theore-
tischen Wissenschaft, die zu tief-
greifenden Erkenntnissen kam und
das Weltbild mehrfach grundlegend
veranderte. All dies ist verbunden
mit dem Erheben, der Verarbeitung
und auch dem Teilen von Daten,
genauer Forschungsdaten. Unter
anderem iiber solche gemeinsamen
Forschungsdaten bleibt die theo-
retische Wissenschaft weiterhin an
Experimente gebunden, um aufge-
stellte Vermutungen widerlegen oder
bestitigen zu konnen. Die Anwen-
dung der so gefundenen Gesetze auf
komplexe Systeme fithrt zu kompli-
zierten Berechnungen, die erst unter
Verwendung digitaler Systeme hand-
habbar wurden. Die computerge-
stitzte Berechnung von Modellen als
Anniherungen an die Wirklichkeit
kam zum Paradigma der simulieren-
den Wissenschaft. Die entwickelten
Modelle missen hier zum einen die
Naturgesetze abbilden und zum
anderen mittels experimenteller
Forschungsdaten kalibriert werden.
Eine zunehmende Bedeutung
bekommt die datengetriebene Wissen-
schaft [1,2]. Durch die Verwendung
von Algorithmen aus dem Bereich
des maschinellen Lernens und unter
massivem Einsatz von digitalen Sys-
temen konnen aus experimentellen
oder simulierten Daten Vorhersagen
gewonnen werden, die beispielsweise
Eigenschaften (noch) nicht existie-
render Materialien betreffen. Die
Umsetzung dieses Paradigmas beno-
tigt umfangreiche, aber vor allem
gleichartige, formalisierte Daten,

die als Trainingssatz das maschinelle
Lernen erst ermoglichen. Die moder-
nen wissenschaftlichen Methoden
brauchen somit ein modernes
Forschungsdatenmanagement. Als
Bestandteil einer guten wissenschaft-
lichen Praxis dient das sogenannte
FAIR-Prinzip [3] als Wegweiser.

Das Konzept beschreibt, dass wis-
senschaftliche Daten tiber einfache
Mechanismen auffindbar (findable)
sind, einer (gegebenenfalls einge-
schrankten Gruppe) jederzeit zur
Verfiigung gestellt werden konnen
(accessible), dass sie mit anderen
Daten verkntipfbar sind sowie fle-
xibel einer Weiterverarbeitung mit
verschiedenen Werkzeugen zugefligt
werden konnen, also interoperabel
sind und damit einer Nachnutzung
verfligbar (reusable). Daneben bietet
sich fiir ein optimiertes Forschungs-
datenmanagement (FDM) der
Anreiz, gewonnene Daten in syste-
matischer Form als Daten-Veroffent-
lichungen beziehungsweise allgemein
im Kontext der Open Science Bewe-
gung [4] unter Erhaltung der Zitier-
fahigkeit nutzbar zu machen. [5]

Unterstiitzung aus den
eigenen Reihen

Das Verbundforschungsprojekt
SFB/TRR 270 ,Hysteresis design

of magnetic materials for efficient
energy conversion® — kurz
HoMMage — widmet sich der Erfor-
schung neuer magnetischer Materi-
alien zur Energieumwandlung. Dies
umfasst sowohl harte Permanent-
magneten mit maximierter Hyste-
rese, als auch weiche Magnete mit
minimierter Hysterese. Beide Arten
haben unterschiedliche Anwendungs-
felder, erstere unter anderem im
Bereich der Windgeneratoren oder
der Elektromobilitit, letztere im
Bereich magnetische Kithlung unter
Anwendung des magnetokalorischen
Effekts. Allen Anwendungen ist
gemein, dass sie von, fir den jewei-
ligen Einsatz gezielt verbesserten,
neuen Magnetmaterialien profitieren.
Deshalb suchen innerhalb des SFB/
TRR 270 Forschende aus unter-

schiedlichen Disziplinen wie der
Materialwissenschaft, der Physik, der
Chemie oder der Fertigungstechnik,
verteilt iber mehrere Arbeitsgrup-
pen an fiinf Standorten, nach neuen
innovativen Magnetmaterialien und
Wegen zu deren Verarbeitung.
Neben den klassischen Paradig-
men wird in diesem multidisziplina-
ren Gemeinschaftsprojekt der daten-
getriebene Ansatz verfolgt, neue
magnetische Materialien mit verbes-
serten Eigenschaften zu finden. Das
INF-Teilprojekt (Informationsma-
nagement und -infrastruktur) unter-
stlitzt hierbei vor allem in Fragen
des FDM, unter anderem damit die
generierten Forschungsergebnisse
zentral und strukturiert gespeichert
und ausgetauscht werden konnen.
Als zentrales Dienstleistungs-
projekt innerhalb des SFB/TRR 270
zielt es darauf ab, ein nachhaltiges
Management von Forschungsdaten
gemafd dem FAIR-Prinzip fiir alle
Beteiligten standortiibergreifend zu
ermdglichen. In einer abstrakten
Betrachtung sind, neben rein inf-
rastrukturellen Herausforderun-
gen, die wichtigsten: Komplexitit,
Heterogenitit und Grofle der Daten.
Eine der ersten Aufgaben war
die Definition von Planen fir die
Datensammlung und -verwaltung
(sog. Datenmanagementpline, kurz
DMP). Ein elektronisches Labor-
buch (ELB) auf Basis von freier Soft-
ware (FLOSS) steht zur Verfiigung
und wird laufend erweitert. Weite
Teile der entstehenden Forschungs-
daten konnen dartiber geladen und
geteilt werden und sind tiber eine
Benutzeroberfliche nach grundle-
genden Kriterien auffindbar. Uber
eine Schnittstelle stehen die Inhalte
fir automatisierte Datenkonvertie-
rungen und -reduktionen zur Verfii-
gung. In Verbindung mit einer Spei-
cherinfrastruktur und Schnittstellen
fir besonders grofle Forschungs-
daten ist es Teil des notwendigen
Werkzeugsatzes, um die gesammel-
ten Forschungsdaten und Metadaten
mithilfe von Algorithmen des maschi-
nellen Lernens zu analysieren und
neue Materialien zu entdecken. Eine
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(1) Schematische Struktur der Forschungsdaten im ELB. Bei den abstrakten
Objekten handelt es sich um gemeinsam oder individuell genutzte Forschungs-
daten bzw. -metadaten, die durch Beschreibungen, Kategorien und Bereiche
einer grundlegenden Semantik unterliegen. Personen teilen sich Bereiche, wie
eine Methode oder ein Gerit. Einzelne Vorginge, wie Messexperimente, werden
einem Teilprojekt zugeordnet. Beziige zwischen den Objekten erhalten eine
implizite Bedeutung und erlauben es, Forschungsdaten besser in Kontext zu
setzen, um Synergien zu erzeugen. Aus individuellen Abliufen konnen so ge-

meinsame Wissensnetzwerke gebildet werden.

Quelle: eigene Darstellung

weitere wesentliche Aufgabe sind
Schulungsangebote fiir alle Mitglie-
der des SFB/TRR 270 zu Themen
im Bereich FDM durch regelmiflige
Workshops und Beratung sowie die
Sensibilisierung fiir mogliche Ver-
besserungen im Umgang mit Daten.
Um einem Silodenken vorzubeugen,
ist auch die Integration von Daten
und Werkzeugen in die breitere
FDM-Landschaft ein wichtiges
Thema.

An das FDM innerhalb eines
interdiszipliniren Verbundprojektes

werden viele Anforderungen gestellt.

Neben technischen Anforderungen
und Inkompatibilititen bei der Inte-
gration bestehender Infrastruktur
erzeugt die Kollaboration zwischen
den fachlich heterogenen Gruppen

auch neuen, zum Teil spezialisierten,
Bedarf. Das INF-Projekt innerhalb
des SFB/TRR 270 HoMMage hat
sowohl das Ziel, diesen Herausfor-
derungen mit einer Kombination
selbstverwalteter und zentraler
Infrastruktur zu begegnen sowie der
Aufgabe, den Forschenden innerhalb
des Verbunds Wissen und Unter-
stiitzung zu einem besseren FDM zu
bieten, als auch den Anspruch einer
wissenschaftlichen Nachnutzung

im Kontext der kiinstlichen Intelli-
genz. So kann mithilfe strukturierter
Forschungsdaten und moderner
Computerverfahren ein erfolgreicher
Beitrag zur Entwicklung neuer viel-
versprechender magnetischer Materi-
alien geliefert werden.

Werkzeuge sind notwendig,
aber nicht hinreichend

Als eine der in diesem Rahmen zent-
ralen Aufgaben wird meist das Ange-
bot von verschiedenen Diensten und
Werkzeugen zum Forschungsdaten-
management wahrgenommen. Dabei
stehen oft Fragen des infrastruktu-
rellen Betriebs, des Ressourcenauf-
wands sowie der Zugriffsverwaltung
beziehungsweise Verfiigbarkeit im
Vordergrund. Das ist naheliegend,
da an diesen Stellen die Kosten und
der Aufwand fiir ein verbessertes
FDM am direktesten sichtbar sind.
Letztlich gibt es nattirlich fiir jeden
Abschnitt des klassischen Daten-
lebenszyklus [6] Werkzeuge, die
Forschende unterstiitzen. Ein Fokus



92

liegt aber oft auf jenen, die entweder
die Speicherung, Verwaltung oder
Archivierung von Forschungsdaten
begleiten und erméglichen.

Fur das Verbundprojekt SFB/
TRR270 werden ebenso einige
Dienste zur Verfligung gestellt, unter
anderem um die teilweise speziel-
len Anforderungen abdecken zu
konnen, die sich nicht sinnvoll durch
zentrale Dienstleistungen befriedigen
lassen. Diese vom INF-Projekt ver-
waltete Infrastruktur besteht dabei
im Wesentlichen aus drei Saulen:
einem zentralen elektronischem
Laborbuch, Speicher- und Analyse-
Hardware zur Verarbeitung von
slebenden Forschungsdaten [7]
sowie dem Anschluss an ein institu-
tionelles Repositorien zur richtlini-
enkonformen Archivierung. Aus der
Perspektive des Datenlebenszyklus
unterstiitzt diese Infrastruktur somit
die Datenerhebung, die Datenpro-
zessierung sowie die Datenarchivie-
rung. Diese stehen im Verbund mit
Diensten der verschiedenen Instituti-
onen fir die Planung sowie die Ver-
offentlichung von Forschungsdaten.
Das sind unter anderem verschiedene
Research Data Management Orga-
niser (RDMO)-Instanzen an den
einzelnen Standorten, mit tudmo [8]
als Gibergreifende genutzte Instanz
zur Erstellung und Verwaltung
von DMP sowie die Moglichkeit
Forschungsdaten aus dem Archiv,
beispielsweise mittels tudatalib [9]
oder einem fachspezifischen For-
schungsdatenrepositorium zu verof-
fentlichen.

Als zentrales ELB kommt im
Projekt elabFTW [10] zum Ein-
satz. Dabei handelt es sich um eine
web-basierte freie Software, die
kontinuierlich weiterentwickelt wird
und an den beiden Kernstandorten
des Verbundprojekts (Universitat
Duisburg-Essen und TU Darmstadt)
auch als zentraler Dienst betrieben
wird [11] beziehungsweise in der
Planung ist. Die Stirke von elab-
FTW liegt unter anderem in einem
recht freien Ansatz, der es trotz-
dem erlaubt, Forschungsdaten aus
unterschiedlichen wissenschaftlichen

Abliufen zu verbinden (Abb. 1). Wie
erwihnt, ist eine der Herausforde-
rungen die Heterogenitit der Daten,
weswegen ein stark formalisiertes
ELB mit hoher fachlicher Spezifitat
nahezu zwingend einzelne Gruppen
behindert oder sogar ausschliefit.
Durch die Festlegung grundlegender
Leitlinien zur Nutzung und einer
Konfiguration bis auf tiefe Systeme-
benen konnte das Werkzeug fiir den
im Projekt breiten Bedarf nutzbar
gemacht werden. Aus infrastruktu-
reller Perspektive ist dabei die fiir ein
ELB ungewohnliche hohe Speicher-
kapazitit sowie der zentrale Zugriff
mittels Single-Sign-On-Dienst
hervorhebenswert, die beide eine
Kooperation zwischen den Projek-
ten erleichtern. Die Hauptzielgruppe
fiir ein ELB ist hier wie allgemein
die experimentelle Forschung, aber
tiber die integrierte Datenbank
konnen alle Projektinhalte unterein-
ander verkntipft werden. Fiir groflere
Datenmengen, zum direkten Aus-
tausch mit der speziellen Hardware
zur Datenprozessierung oder dem
HHLR [12] schlief3t sich an das ELB
eine zusatzliche Speicherinfrastruk-
tur an.

Bei allen solchen dezentral
betriebenen Diensten zum FDM ist
eine gute Integration und Vernet-
zung mit den zentralen Hochschul-
einrichtungen von grofler Bedeu-
tung. Ohne sie verbleibt die Infra-
struktur nach Projektende schnell
ungenutzt und wird zur Belastung
oder gar zum Risiko. Im Verbund-
projekt wurde dem dadurch begeg-
net, dass man entweder bestehende
Dienste nutzt und ausbaut oder im
konstanten Dialog mit den zentralen
Einrichtungen Kompatibilitit wahrt.
Dabei ist es fiir das INF-Projekt
von entscheidender Bedeutung, die
Koordination sowie ein bedarfsge-
rechtes Angebot zu gewihrleisten.
Nur durch diese Integrationsleis-
tung in die bestehende Infrastruktur
ergeben sich weitere Vorteile fiir den
Betrieb der eigenen FDM-Dienste
durch hohe Verfiigbarkeit, zentrale
Account-Authentifizierung und
schnellen Support. So kann auch

die Wartung nach hoheren profes-
sionellen Standards gewihrleistet
werden als es fiir rein wissenschaft-
lich genutzte Hardware oft der Fall
ist. Ahnliches gilt fiir Speicher- und
Backup-Systeme. Auch die Erfah-
rungen im Umgang mit Auflagen zu
Datenschutz und Arbeitsrecht sind
hilfreich fiir einen gesetzeskonfor-
men Betrieb. Diese Aspekte bieten
im Forschungsalltag wesentliche
Vorteile.

Ein dezentraler Betrieb von
Infrastruktur und das Angebot von
einzelnen Diensten zum FDM ist
ein sehr aufwendiger Schritt. So ist
eine umfassende Bedarfserhebung
im Vorfeld und eine angeschlossene
Planung unerlasslich. Auch lohnt
sich eine umfassende Evaluation
von Fordermoglichkeiten bezie-
hungsweise umgekehrt Auflagen
von Forderinstitutionen vor der
Auslegung von FDM-Strukturen.
Ein eigenstindiger und von zentralen
Diensten unabhingiger Betrieb birgt
immer das Risiko von Insellosungen
und fordert eine Silodenken bei den
Forschenden, weswegen er wohl-
tiberlegt sein sollte. Allgemein darf
ohnehin die Bedeutung von Werk-
zeugen nicht iberschitzt werden,
da sie zwar oft zu den sichtbarsten
und greifbarsten Elementen eines
FDM-Angebots zahlen, in den meis-
ten Fillen aber nicht die entschei-
denden Bausteine sind. Thren vollen
Nutzen konnen sie letztlich nur in
Verbindung mit angepassten Nut-
zungsablaufen und hoher Akzeptanz
bei den Forschenden erzielen. Das
gilt es, gerade mit Blick auf den oft
hohen Investitionsbedarf von Inf-
rastruktur zu bertcksichtigen. Die
Gestaltung von derartigen Ablaufen
zu unterstiitzen und Forschende
durch Information, Motivation und
Beratung mit den Vorziigen eines
modernen FDM vertraut zu machen,
ist deswegen vielleicht sogar von
noch groflerer Bedeutung.
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Die Integration in Forschungs-
abldufe muss gelingen

Wie niitzlich Werkzeuge wie ELB
oder Forschungsrepositorien im
Alltag von Forschenden sind, und
welchen Beitrag sie zu einem ver-
besserten FDM leisten konnen,
hingt stark davon ab, wie gut sie in
die bestehenden Ablaufe integriert
werden konnten oder wie erfolgreich
bestehende Prozesse mit ihrer Hilfe
durch optimierte Forschungsab-
laufe ersetzt werden konnen. Der
Begriff , Workflow* taucht hier oft
in vielschichtigem Gebrauch auf und
meint meist nur die direkte Anein-
anderreihung von Prozessschritten
oder das reine Nutzungserlebnis
eine Bedienoberfliche (UT). Aber bei
einer Gestaltung von FDM-Prozes-
sen sind oft gerade wenig technische
Aspekte fiir eine breite Akzeptanz
entscheidend. Welche Zugriffsmog-
lichkeiten bestehen, wer Inhalte
unkompliziert einsehen kann, ob
bestehende Richtlinien zu Doku-
mentation mit neuen Werkzeugen
kompatibel sind, sind nur einzelne
Beispiele fiir Fragen, die oft iiber-
sehen werden. Teilweise wird auch
der hohe Aufwand, der mit der
Optimierung von bestehenden Pro-
zessen verbunden wird, gescheut
und deswegen vollstindig auf ein
verbessertes FDM verzichtet. Im
Verbundprojekt besteht mit dem
INF-Projekt deshalb eine besondere
Chance, diese Herausforderungen zu
tiberwinden, da explizit Ressourcen
und Expertise fiir die Forschenden
verfligbar sind, um fur sie den Auf-
wand einer Umgestaltung der eige-
nen Abliufe zu reduzieren. Damit
kann sich auch eine Strahlkraft entwi-
ckeln, da die mit Unterstiitzung des
INF-Projekts entwickelten Ablaufe
und die Integration von Werkzeugen
natiirlich auch auf8erhalb des For-
schungsverbundes als Erfahrungen
und Ergebnisse verschiedenen Insti-
tutionen zur Verfiigung stehen.

Das INF-Projekt leistet deshalb
besondere Unterstiitzung beim Ent-
wurf von gemeinsamen Prozessen
und einer gemeinsamen Beschrei-

bung von Forschungsdaten. Diese
geht Uber die Gestaltung von rein
technischen Schnittstellen und
Werkzeugen hinaus. Ein wichtiger
Schwerpunkt ist das Koordinieren
und Normieren von Forschungsab-
laufen. Dazu wurde unter anderem
eine interne Workshop-Reihe gestal-
tet, in der die beteiligten Projekte
auf Basis der Nutzung des ELB
und der bis dahin erhobenen For-
schungsdaten gemeinsame Formate,
Beschreibungen und minimal not-
wendige Metadatensitze finden und
abstimmen konnten. Diese Inhalte
konnen dann durch das INF-Pro-
jekt formalisiert werden, beispiels-
weise in Form eines kontrollierten
Vokabulars fir Stichworte oder der
Serialisierung von Metadatensche-
mata in allgemeinen Formaten wie
JSON-LD.

Dem Angleichen von Forma-
ten und Datentypen fiir Daten und
Metadaten sowie der Interoperabili-
tit von Forschungsablaufen kommt
eine hohe Bedeutung zu. Um wis-
senschaftliche Daten fiir einen syner-
getischen Mehrwert zu vernetzen, ist
dies unerlasslich. Im SFB/TRR270
ist dies aufgrund der Heterogenitat
der Forschung durchaus eine Her-
ausforderung, zu deren Losung aber
mit einem Glossar sowie der Anpas-
sung von gemeinsamen Abliufen
im ELB bereits erste Schritte getan
sind. Die Konzeption und Gestal-
tung von Forschungsabliufen beno-
tigt dabei immer fachspezifisches
Expert*innenwissen. Eine reine
Vorgabe allein durch infrastruktu-
rell geprigte Teams, wie es auch das
INF-Projekt ist, sind meist nicht
erfolgreich. Derartige Strukturen
sind meist nicht praxistauglich, selbst
wenn sie allgemein anerkannte ,,Best
Practices” umsetzen. Entwicklungen
unter Beteiligung von Forschenden,
die ihren tatsichlichen Bedarf und
ihre praktischen Erfahrungen im
Umgang mit Forschungsdaten ein-
bringen konnen, haben weit bessere
Erfolgsaussichten. Im Verbundpro-
jekt ist die Rolle des INF deswegen
auch in unterstiitzender Funktion
ausgearbeitet.

Die aus diesem Konstrukt resul-
tierenden Prozesse sind den For-
schenden besser zuginglich, da sie
mit ithrem individuellen Praxisbezug
gestaltet wurden. Dadurch erfah-
ren alle Werkzeuge und das FDM
selbst eine hohere Akzeptanz, da
der Hintergrund und der Nutzen
zuganglicher sind, was die Motiva-
tion der Forschenden erhdht. Schon
allein die interdisziplindre Arbeit

an FDM-Abliufen strahlt so tiber
Veranstaltungen, Veroffentlichungen
und die allgemeine Verbreitung tiber
das Verbundprojekt hinaus. Erwor-
benes Wissen und Sensibilitat fiir
Prozesse werden in die Institutionen
und in die breitere wissenschaftliche
Gemeinschaft mitgenommen und
schaffen so eine breite Zunahme an
Kompetenz. Der Aufwand, Pro-
zesse und Abliufe zu koordinieren
und gemeinsam zu verbessern,

zahlt sich also an mehreren Stellen
aus und fihrt fast zwangslaufig zu
einer besseren Datenqualitit. Gut
dokumentierte Daten in Verbindung
mit reichhaltigen Metadaten sind
dann letztlich ein entscheidender
Baustein fiir die Nachnutzung von
Forschungsdaten. Diese ,FAIRen®
Forschungsdaten bieten nicht nur
Potential erhohter Aufmerksamkeit
und Verbreitung als Selbstzweck,
sondern 6ffnen auch den Pfad zu
modernen Verfahren wie der Algo-
rithmen-gestiitzten Analyse oder
Techniken wie dem ,,Deep Learn-
ing“. Erst dadurch werden schlief3-
lich Konzepte wie der digitale Zwil-
ling in der Praxis greifbar.

Wissenschaftlicher Mehrwert
durch vernetzte Daten

Unser Wissen von der realen Welt
basiert letztendlich aus der Vernet-
zung von Information von Teilen
derselbigen. Dieser Gedanke bietet
einen Ansatz zur Virtualisierung
von realen Objekten und Prozessen,
indem komplexe Strukturen auf
ihre einfacheren Komponenten und
deren Wechselwirkung zuriickge-
fithrt werden. Im SFB/TRR 270
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Physikalischer Raum
Materialproben {(X;, My) ...(X,, M,)} < Synthese <— neuer Parameter X, .1

’ Material(X,) — Experiment —> Messung M,, ’

digitaler Schatten
(Xn, M) — (X, my,)

digitaler Abzug
(Xn, M) (Xp, M)

Modell(x) — Simulation —> Ergebnis m

Ersatzmodell (x) — Ergebnis m

ptimierer

(2) Das Konzept des virtuellen Zwillings (digital twin) bildet, im Kontext dieses
SEB, physische Proben mit der Nummer n, den Synthese bedingten Parametern
Xn und den resultierenden messbaren Eigenschaften Mn auf eine digitale Re-
prisentation, dem sogenannten digitalen Schatten (digital shadow), ab. Es wird
vorausgesetzt, dass zwischen den Groflen Xn und Mn ein gewisser funktionaler
Zusammenhang besteht, d.h. dass die Eigenschaften iiber die Parameter gesteuert
werden konnen. Dabei sind xn und mn die digitalen Abbilder der Parameter
bzw. Eigenschaften in der virtuellen Welt als numerische Darstellung. Des Wei-
teren muss der funktionale Zusammenhang zwischen virtuellen Parametern xn
und Eigenschaften mn mit einer Simulation erfassbar sein, wodurch die digitale
Simulationsberechnung die physikalische Messung ersetzt. Werden nun Parame-
ter mit resultierenden optimalen Eigenschaften gesucht, kann dies im virtuellen
Raum geschehen (moglich ist auch die Verwendung eines mit Simulationsdaten
trainierten Ersatzmodells) und das Ergebnis der Optimierung als digitaler
Abzug (digital trigger) in die Realitat zuriick Gbertragen werden, was tiber die
Synthese zu einer neuen verbesserten Probe fithren kann.

Quelle: eigene Darstellung
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sind die betrachteten Objekte Mate-
rialien, die auf kleineren Ebenen
aus vergleichsweise einfachen Kom-
ponenten zusammengesetzt sind.
Die Prozesse sind hier die Synthese,
Umformungen und Messungen von
Eigenschaften dieser Materialien.
Das Konzept des virtuellen Zwil-
lings angewandt auf das Verbund-
projekt versucht, mittels digitaler
Reprisentation der tiber deren mag-
netischen und mechanischen Eigen-
schaften definierten Materialien, die
Prozesse Synthese und Umformung
durch computergestiitzte Simulati-
onen zu ersetzen. Das Ergebnis der
Simulation sind die Eigenschaften
des prozessierten Materials, womit
der realen Messung auf der virtuellen
Seite ein Auslesen der Simulations-
ergebnisse entspricht (Abb. 2).
Dadurch, dass im ELB die
Daten fiir die Experimente mit den
behandelten Materialien und diese
mit deren Komponenten vernetzt
zur Verfugung stehen, wird es im
Prinzip moglich, die Virtualisierung
gemeinsam auf Objekt- und Prozess-
ebene durchzufiihren, da die einem
Prozess entsprechende Simulation
aus dem im ELB vorliegenden
svernetzten Wissen“ (Daten) heraus
gestartet werden kann. Darauf
aufbauend soll es damit ermoglicht
werden, statt einzelner unabhingiger
Experimente und Simulationen mit
den gewonnenen vernetzten Daten
einen geschlossenen Trainingssatz
zu erstellen. Dadurch wird es mog-
lich, die hochdimensionale nichtli-
neare Abbildung zwischen Materi-
alzusammensetzung (inklusive der
Mikro-/Nanostruktur) auf deren
magnetischen Eigenschaften mittels
eines Deep Neural Networks zu
approximieren. Eine virtuelle Ext-
rapolation der Versuchsergebnisse
wiirde es erlauben, interessante
Kandidaten von Hochleistungsma-
gneten mit dem vernetzten Wissen,
das aus einzelnen experimentellen
Daten generiert wurde, vorherzu-
sagen. Die Entwicklung von digita-
len Zwillingen und datenbasierten
Vorhersagen stoflt bereits in vielen
Bereichen der Materialwissenschaft

auf grofles Interesse und wird in
Zukunft fiir noch mehr Forschungs-
felder relevant werden. Aktuell sind
die Modelle und Anwendungen
dabei in der Regel noch entkoppelt,
das heiflt jede Institution arbeitet
mit eigenen Datensitzen oder liest
Datensitze aus dritten Quellen
nach oft umfassender manueller
Anpassung in die eigenen Systeme
ein. Weiter sind Inhalte meist nach
Disziplinen, wie Maschinenbau,
Chemie, Physik, oder Metho-

den, wie Dichtefunktionaltheorie
(DFT), Rontgenpulverdiffrakto-
metrie (XRD) oder Verfahren der
mechanischen Charakterisierungen
sortiert. Ein erweitertes modernes
FDM kann hier mittels semanti-
scher Technologien wie Resource
Description Framework (RDF) und
der Entwicklung von gemeinsamen
Standards fiir Formate und Daten-
typen innerhalb von Fachgemein-
schaften oder dem NFDI e.V.

in Zukunft einen wertvollen Beitrag
leisten. Durch fachspezifische
maschinenlesbare Metadaten
konnen Repositorien ausgebaut und
qualitativ umfassend beschriebene
Datensatze direkter in Prozesse

wie dem Deep Learning integriert
werden, was den Weg zu einer
echten semantischen Datendkologie
in der Materialwissenschaft bereitet.

Vernetzte Forschungsdaten sind
ein gemeinsames Ziel

Digitale Forschungsdaten und die
damit verbundenen Werkzeuge und
Infrastruktur spielen schon heute
eine wichtige Rolle in der modernen
Forschung. Speziell interdisziplinire
Verbundforschung stellt dabei

zum Teil besondere Anforderungen.
Diese liegen dabei nicht nur im
Bereich des Aufbaus und Betriebs
von Soft- und Hardwarelosungen
als Werkzeuge fiir ein verbessertes
FDM, sondern vor allem im Bereich
der Entwicklung von gemeinsamen
Forschungsabliufen und Leitlinien.
Durch Synergien und Nachnutzung
konnen hier Ressourcen zu Opti-
mierung des institutionellen FDM

besonders effizient genutzt werden,
wovon vor allem junge Forschende
profitieren. Das INF-Projekt kann
dabei als zentrale unterstiitzende
Dienstleistung fiir das gesamte Ver-
bundprojekt einen klaren Mehrwert
bieten.

Ein modernes FDM bildet
schlussendlich ein wichtiges Ele-
ment in einer erfolgreichen Digita-
lisierungsstrategie der Hochschulen
und sichert langfristig eine hohe
Datenqualitat. Als Grundstein fiir
eine zunehmende Vernetzung von
Forschungsdaten, die wiederum
verschiedene Methoden der com-
putergestiitzten Forschung erst
ermoglicht, ist es aus der zukiinfti-
gen Forschung nicht mehr wegzu-
denken. Aktuell stellen zwar Teile
der Umsetzung noch eine Heraus-
forderung dar, allerdings zeigen sich
schon jetzt Vorziige und Erfolge
einer erfolgreichen Integration mit
den Forschungsablaufen. In Ver-
bindung mit einem Klima der for-
schungspolitischen Initiative 6ffnet
es Raum fiir eine Vision einer wis-
senschaftlichen Datendkologie, in
der ,FAIRer“ Umgang mit vernetzten
Forschungsdaten, von der Erhebung,
dem Verarbeiten, dem Speichern
von Daten tiber das Archivieren,
das Veroffentlichen sowie das Publi-
zieren und Nachnutzen von Daten,
einen umfassenden gesellschaftlichen
Mehrwert bringt.
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Summary

Digital research data and the associ-
ated tools and infrastructure already
play an important role in modern
research. In particular, interdisciplin-
ary collaborative research has special
requirements. These are not limited
to the area of building and operat-
ing software and hardware solutions
as tools for improved research data
management. It is even more impor-
tant that joint research processes and
guidelines be developed. Thanks to
synergies and reuse, resources for
optimizing institutional research
data management can be used par-
ticularly efficiently, and especially
early career researchers benefit from
this. In this context, the INF project
offers clear added value as a central
supporting service for the entire col-
laborative project.

Ultimately, modern research data
management constitutes an impor-
tant element of a successful digi-
talization strategy for universities,
ensures high data quality in the long
term and makes various methods of
computer-aided research possible in
the first place. As a cornerstone for
increased networking of research
data, it is impossible to imagine
future research without it. Although
parts of the implementation are still
a challenge, the benefits and gains

of a successful integration with

the research processes are already
becoming apparent. In combination
with a climate of progress in research
policy, it opens up space for a vision
of a scientific data environment in
which the ‘FAIR’ handling of net-
worked research data — from the
collection, processing and storage of
data to its archiving, publishing and
reuse — brings comprehensive added
value to society.
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Der berufliche Erfolg hingt nicht allein von fachlichen
Kompetenzen ab. Mindestens ebenso wichtig sind soziale
Fertigkeiten wie die Fihigkeit zur Teamarbeit, zur
Selbstorganisation und -motivation oder auch zur Kniipfung
eines fruchtbaren beruflichen Netzwerks. Diese Fertigkeiten
zu schulen ist unter anderem das Ziel von Graduiertenkollegs
— wie der in diesem Artikel vorgestellten Graduiertenschule
wJunior HoMMage“ des CRC/TRR 270.

Das Modul Graduiertenkolleg

Forderung und Entwicklung der Potentiale junger Wissenschaftler*innen

Von Bianca Schroer & Heiko Wende
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Team-, Kommunikations- und
Organisationsfahigkeit, Eigeninitia-
tive und strukturierte Arbeitsweise
sind Eigenschaften, die neben den
fachlichen Kompetenzen zu den am
haufigsten gesuchten Fertigkeiten

in Stellenausschreibungen gehoren.
Und obwohl sich der Arbeitsmarkt
mit der fortschreitenden Entwicklung
im Bereich der neuen Technologien
rasant und nachhaltig dndert, bleiben
die geforderten Soft Skills tiberra-
schend konstant.

Die Wissenschaftswelt und mit ihr die
Universititen werden fir gewohnlich
weniger mit der Ausbildung von Soft
Skills und sozialen Kompetenzen in
Verbindung gebracht als viel mehr
mit der Vermittlung von Fachwissen
und dessen Vertiefung und Erwei-
terung durch Forschung und Ent-
wicklung. Doch hier lohnt sich ein
zweiter Blick, genauer ein Blick auf
die Graduiertenkollegs. Sie bieten
der nichsten Generation von For-
scher*innen sowie Spitzenpersonal
in Wirtschaft und Politik Raum fiir
die Entwicklung und Impulse fiir

die Forderung ihrer Potentiale auch
jenseits der rein fachlichen Leistun-
gen. Ahnlich eines Trainingslagers fiir
Profisportler*innen, in dem intensiv
an spielerischen Fertigkeiten gefeilt,
das Team auf und neben dem Platz

geformt und gemeinsam Ziele ent-
wickelt werden, bieten Graduierten-
kollegs eine gemeinsame Plattform
fur Wissenschaftler*innen. Durch
zahlreiche Angebote werden der
wissenschaftliche Austausch unter
den Nachwuchswissenschaftler*in-
nen gefordert, Netzwerke gekntipft
und die individuelle Ausbildung und
Karriereentwicklung durch gezielte
Trainings und Workshopangebote
ermoglicht.

Die drei Sdulen der (Aus-)Bildung

Im CRC/TRR 270 tibernimmt

diese Aufgabe das Graduiertenkol-
leg Junior HoMMage. Dieses hat
sich zum Ziel gesetzt, junge Nach-
wuchswissenschaftler*innen aus so
unterschiedlichen Fachgebieten wie
Materialwissenschaften, Ingenieur-
wissenschaften, Physik und Chemie
zusammenzubringen, um gemeinsam
an der Entwicklung und Erforschung
neuer, effizienter und nachhaltiger
Permanentmagnete und magnetoka-
lorischer Materialien zu arbeiten —
Materialien, die unerlisslich sind

fur eine erfolgreiche Energiewende.
Um dieses Ziel zu erreichen und den
Mitgliedern des Graduiertenkol-
legs eine bestmogliche Forderung
zukommen zu lassen, durchlaufen

Qualifizierungsprogramm

des CRC/TRR 270 Graduiertenkollegs

Wissenschaftliche Forschung

(1) Die drei Siulen des Qualifizierungsprogramms fiir das CRC/TRR 270

Graduiertenkolleg ,,Junior HoMMage*“.

Quelle: abgeindert nach ,,Collaborative Research Centre Transregio 270 — Hysteresis Design of Magnetic Materials
for Efficient Energy Conversion-HoMMage, Proposal for the Establishment, Funding Period 2020/1-2023/12%

die Doktorand*innen ein auf drei
Saulen basierendes Qualifikations-
programm, bestehend aus einem
obligatorischem, einem individuellen
und einem erginzenden Anteil

(s. Abb. 1).

Durch Netzwerken und
Teambuilding ein gemeinsames
Ziel im Blick

Das obligatorische Programm des
CRC/TRR 270 Graduiertenkollegs
hat das Ziel, die Doktorandinnen
und Doktoranden wissenschaftlich
zu schulen, die Ausbildung von
Netzwerken innerhalb des Sonder-
forschungsbereichs zu stirken und
das Teambuilding unter den jungen
Wissenschaftler*innen zu fordern.
So wird beispielsweise durch eine
eigens auf die Doktorand*innen
zugeschnittene Vorlesungsreihe

zu den grundlegenden Aspekten
des Magnetismus eine gemeinsame
Wissensgrundlage geschaffen, die
einen fruchtbaren Austausch und
eine interdisziplinire Koopera-
tion untereinander ermoglicht.

Im Rahmen von Kolloquien, bei
denen externe Giste tiber ihre
Forschungsfelder berichten, wird
die Forschung im Bereich des
Magnetismus in einen breiteren
Kontext gebettet. Zudem schult
der Austausch mit nationalen und
internationalen Gastforscher*innen
die wissenschaftlichen Diskussi-
onsfertigkeiten und erméglicht das
Kniipfen von Netzwerken zu ande-
ren Forschungsgruppen auflerhalb
des CRC/TRR 270. Aber auch der
Forschungsverbund selbst lebt von
Netzwerken und Kooperationen
zwischen den einzelnen Arbeits-
gruppen des Sonderforschungs-
bereichs. Daher finden mehrmals
im Jahr mehrtigige Treffen des
gesamten Forschungsverbunds in
Form von Retreats statt, bei denen
der aktuelle Stand der einzelnen
Forschungsprojekte vorgestellt und
Moglichkeiten der Zusammenarbeit
ausgelotet werden. Insbesondere
wiahrend der jahrlichen ,Junior
HoMMage Doctoral Retreats“, bei
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(2) Eindriicke von den gemeinsamen Aktivititen wihrend der Doktorand*innentreffen im Rahmen der ,,Junior HoMMage Doctoral Retreats“
(a, obere Reihe) und der Vorstellung des Magnetschwebebahn — Demonstrators bei der ,,Nacht der Physik“ an der UDE (b, untere Reihe).

Quelle: CRC/TRR 270

denen die Doktorand*innen sich
fir mehrere Tage auflerhalb der
Universititen treffen, steht neben
dem wissenschaftlichen Austausch
vor allem das Teambuilding im
Fokus (Eindriicke in Abb. 2a). Die
gemeinsame Planung und Organisa-
tion dieser Doktorand*innentreffen,
aber auch gemeinsame Aktivititen
wie Wanderungen, Grillabende oder
Tischtennismatches wihrend der
Retreats ermdglichen das gegensei-
tige Kennenlernen auch auflerhalb
der Labore und Biiros und erleich-
tern somit die Zusammenarbeit im
Arbeitsalltag. Diese Zusammenar-
beit wird zudem durch interuniver-
sitare Austausche gefestigt, die es
den jungen Wissenschaftler*innen
ermoglicht, Arbeitsgruppen des
CRC/TRR 270 an anderen Stand-
orten als dem eigenen zu besuchen.
So konnen beispielsweise etablierte
Techniken anderer Arbeitsgruppen
erlernt oder an einer gemeinsamen
Publikation gefeilt werden. Nicht
zuletzt werden diese interuniver-
sitaren Austausche dazu genutzt,
gemeinsam an Demonstratorpro-
jekten zu arbeiten. Jedes Jahr stehen
den Nachwuchswissenschaftler*in-

nen des CRC/TRR 270 finanzielle
Mittel zur Verfiigung, um ihre
Forschungsarbeit in Form eines
Demonstrators fiir die Offent-
lichkeit greifbar zu machen. Hier
besteht die Herausforderung darin,
das komplexe Forschungsfeld des
Magnetismus in einer Art und Weise
so herunterzubrechen, dass es fiir
ein nicht fachkundiges Publikum
verstandlich ist und die Neugierde
aber auch ein Verstandnis fiir die
Bedeutung der Forschung in diesem
Bereich bei der Zuhorerschaft
geweckt wird. Dass dies gelingt,
zeigen die Doktorand*innen immer
wieder auf offentlichen Veranstal-
tungen wie der ,Nacht der Physik“
an der Universitat Duisburg-Essen,
bei der der selbst gebaute Elekt-
romotor oder die in zahlreichen
Arbeitsstunden entwickelte Mag-
netschwebebahn auf reges Interesse
bei groflen wie kleinen Gisten stofit

(Abb. 2b).

Unterstiitzen durch
individuelle Forderung

Neben dieser vornehmlich auf
Wissenschaft, Teambuilding und

Vernetzung ausgerichteten obliga-
torischen Sdule beinhaltet das Qua-
lifizierungsprogramm des CRC/
TRR 270 Graduiertenkollegs zudem
ein individuelles, auf jede einzelne
Person zugeschnittenes Programm.
Zusammen mit den jeweiligen
Betreuer*innen wird im Rahmen
halbjahrlicher Statusgespriche der
Waunsch an individueller Forde-
rung und Schulung in Form von
Workshops, aber auch vertiefenden
Vorlesungen ermittelt. Somit wird
eine zielgenaue und bedarfsorien-
tierte Ausbildung moglich, die dem
wissenschaftlichen Nachwuchs des
CRC/TRR 270 zu Expert*innen auf
dem jeweiligen Forschungsgebiet
heranwachsen lisst. Dieser Ansatz
wird noch dadurch vertieft, dass
den Doktorand*innen im Rahmen
eines internationalen Austausches
die Moglichkeit gegeben wird, eine
Arbeitsgruppe in dem fiir thre Arbeit
passenden Forschungsfeld zu besu-
chen. Neben dem wissenschaftlichen
Austausch und dem Erlernen neuer
Techniken wihrend eines solchen
Aufenthalts ist die Entwicklungs-
moglichkeit auf personlicher Ebene
hervorzuheben, die das Forschen
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im internationalen Umfeld und

das Arbeiten im Team einer neuen
Arbeitsgruppe mit sich bringen. So
sagt denn auch die Doktorandin
Johanna Lill Gber ihren Forschungs-
aufenthalt im Argonne National
Laboratory: ,,Das personliche
Wachstum und die Steigerung der
Unabhingigkeit, die so ein Aufent-
halt mit sich bringen, sind immens!“

Personlichkeitsentwicklung durch
Trainieren der Soft Skills

Die Entwicklung auf personlicher
Ebene wird zudem durch die dritte
Saule des Qualifizierungspro-
gramms des CRC/TRR 270 Gra-
duiertenkollegs — das erginzende
Studienprogramm — gefordert.
Hier konnen die jungen Wissen-
schaftler*innen durch Besuche von
Kursen und Workshops ihre Soft
Skills trainieren, so dass sie fit sind
in Bereichen wie interkulturelle
Zusammenarbeit, Zeitmanagement,
Resilienz und Entscheidungs-
findung. Diese Kurse werden im
Rahmen des sogenannten Soft Skill
Summer, den einige Forschungs-
verbtinde der Universitit Duis-
burg-Essen gemeinsam organisieren
oder durch das Graduate Center
Plus, der zentralen Anlaufstelle
an der Universitdt Duisburg-Es-
sen fiir Promotionsinteressierte,
Promovierende und promovierte
Wissenschaftler*innen bis zur Juni-
orprofessur, angeboten. Zusatzlich
besteht fiir die Doktorand*innen
die Moglichkeit, Einzelcoachings zu
buchen, bei denen sie Themen fiir
ihre personliche Weiterentwicklung
ansprechen und bearbeiten konnen.
Alle drei Saulen dieses Quali-
fizierungsprogrammes zusammen
— die obligatorische, die individuelle
und die erginzende Sdule — bieten
den jungen Nachwuchswissen-
schaftler*innen eine hervorragende
Entwicklungsmoglichkeit der eige-
nen Karriere und Personlichkeit
und bereiten sie ideal auf die Her-
ausforderungen des Arbeitsmarktes
vor. Und nicht zuletzt entstehen
mitunter Netzwerke und Freund-

schaften, die weit iiber die Zeit des
Doktorand*innenlebens hinausrei-
chen.

Summary

The “Integrated Research Training
Group” Junior HoMMage of the
CRC/TRR 270 aims to provide the
next generation of promising magne-
tism researchers with an outstanding
scientific training and education so
that they become international lead-
ing experts in the field of magnetism
research. To achieve this, all mem-
bers of the Research Training Group
undergo a qualification programme
based on three pillars consisting of

a compulsory, an individual and a
complementary part. While the com-
pulsory pillar focuses on the scientific
education of doctoral students as
well as team building and networking
within the CRC/TRR 270, the aim of
the individual qualification pillar is to
provide support and career develop-
ment tailored to the specific needs

of each PhD candidate. The training
programme is rounded off by the
supplementary pillar, which prepares
young researchers for the challenges
of the job market with workshops in
soft skills and personality develop-
ment.
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wo sie sich im Department ,Molekulare Ge-
netik kardiovaskularer Erkrankungen® mit
der Identifikation genetischer Varianten und
molekularer Haplotypen kardiovaskular-rele-
vanter Gene und deren funktioneller Analyse
auf molekularer und zellbiologischer Ebene
beschiftigte. Nach erfolgreicher Beendigung
der Promotion tibernahm sie im BMA-Labor

Bochum die Teilprojektleitung eines durch das
BMBEF geforderten Verbundprojekts, das die
Entwicklung eines autonomen Systems zum
Nachweis von Schimmelpilzbelastung auf
Transportgtitern und Archivgut zum Ziel hatte.
Seit 2022 ist sie Teil des CRC/TRR 270 ,Hys-
terese-Design magnetischer Materialien fiir ef-
fiziente Energieumwandlung® und unterstiitzt
als Koordinatorin des Graduiertenkollegs
wJunior HoMMage“ die Doktorand*innen auf
ithrem Weg zu einer erfolgreichen Promotion.

Heiko Wende studierte Physik an der Freien
Universitit Berlin. Sein Studium wurde

durch ein Stipendium der Studienstiftung des
deutschen Volkes gefordert. 1999 schloss er
sein Studium mit Arbeiten an der Synchro-
tonstrahlungsquelle BESSY ab. Schon wih-
rend der Promotion und der anschliefenden
Habilitation an der Freien Universitit Berlin
erfolgten verschiedene Forschungsaufenthalte
am Brookhaven National Laboratory (Long
Island, USA) in Zusammenarbeit mit Prof.
Y.U. Idzerda und an der University of Was-
hington (Seattle, USA) in Zusammenarbeit
mit Prof. ].J. Rehr. Im Rahmen eines Heisen-
bergstipendiums der DFG arbeitete er in der
Arbeitsgruppe von Prof. O. Eriksson an der
Uppsala University (Schweden). Den Ruf an
die Fakultit fiir Physik der Universitit Du-
isburg-Essen nahm er 2007 an. Heiko Wende
ist seit 2018 wissenschaftlicher Direktor des
Center for Nanointegration Duisburg-Essen
(CENIDE). Zudem ist er 2019 zum Vertrau-
ensdozenten der Studienstiftung des deut-
schen Volkes bestellt worden. Er leitete ver-
schiedene Projekte, die durch die europdische
Union (7. Framework Programme) und auch
die Deutsche Forschungsgemeinschaft (DFG)
gefordert wurden, wie beispielsweise Pro-
jekte in Sonderforschungsbereichen wie dem
SFB 290 ,Metallische diinne Filme: Struktur,
Magnetismus und elektronische Eigenschaf-
ten“ und dem SFB 658 , Elementarprozesse
in molekularen Schaltern® in Berlin und an
der Universitit Duisburg-Essen dem SFB 491
»Magnetische Heteroschichten: Spinstruktur
und Spintransport“ und dem SFB 445 ,Na-
no-Partikel aus der Gasphase: Entstehung,
Struktur, Eigenschaften®. Er ist aktuell sowohl
Projektleiter in dem SFB 1242 , Nichtgleich-
gewichtsdynamik kondensierter Materie in
der Zeitdomine“ als auch in dem SFB 247
,Heterogene Oxidationskatalyse in der Flis-
sigphase — Materialien und Mechanismen in
der thermischen, Elektro- und Photokatalyse®
sowie in dem SFB/TRR 270 , Hysterese-De-
sign magnetischer Materialien fiir effiziente
Energieumwandlung®. Seine Forschungsinte-
ressen umfassen magnetische Hybridsysteme,
die er mit elementspezifischen Methoden wie
der Rontgenabsorptionsspektroskopie an Syn-
chrotronstrahlungsquellen und Freie-Elekt-
ron-Laser sowie der Mossbauerspektroskopie
analysiert. Er arbeitet eng mit Arbeitsgrup-
pen aus der Theorie zusammen, die mittels
Dichtefunktionaltheorie elektronische und
geometrische Strukturen von Hybridsystemen
bestimmen.
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ERSCHIENEN

UNIKATE-Ausgaben seit 1992

1 Medizin.

Krebsforschung (1992).
Federfithrung: Manfred F. Rajewsky.
ISBN 3-934359-01-9

2/3 Kommunikation.
Design (1993).
Federfiihrung: Vilim Vasata.
ISBN 3-934359-02-7

4/5 Naturwissenschaft. Umweltforschung:
Globale Risiken (1994).

Federfithrung: Giinter Schmid.

ISBN 3-934359-04-3

6/7 Geisteswissenschaft. Fremdsein:
Historische Erfahrungen (1995).
Federfithrung: Paul Miinch.

ISBN 3-934359-06-X

8 Geisteswissenschaft.

20 Jahre ,,poet in residence® (1996).
Federfithrung: Jiirgen Manthey.
ISBN 3-934359-08-6

9 Bildung durch Wissenschaft?

Ein Kolloquium (1997).

Federfiihrung: Justus Cobet, Klaus Klemm.
ISBN 3-934359-09-4

10 Medizin.

25 Jahre Transplantationsmedizin in Essen (1998).
Federfithrung: Friedrich W. Eigler.

ISBN 3-934359-10-8

11 Naturwissenschaften.

Physik: Unordnung und Selbstihnlichkeit (1999).

Federfiihrung: Fritz Haake.
ISBN 3-934359-11-6

12 Wirtschaft.

Die Europiische Union

im Zeichen des Euro (1999).
Federfithrung: Dieter Schmitt.
ISBN 3-934359-12-4

13 Materialwissenschaft.

Grundlagen fiir die Technik der Zukunft (2000).
Federfithrung: Glinter Schmid.

ISBN 3-934359-13-2

14 Europiische Gesellschaft.
Anniherung an einen Begriff (2000).
Federfiihrung: Wilfried Loth.

ISBN 3-934359-14-0

15 Klinische Onkologie.

Fortschritte in der Tumorbekimpfung (2001).
Federfiihrung: Herbert Riibben.

ISBN 3-934359-15-9

16 Erfahrung.

Uber den wissenschaftlichen Umgang
mit einem Begriff (2001).
Federfithrung: Paul Miinch.

ISBN 3-934359-16-7

17 Design & Neue Medien.
Kommunikationsgestaltung fiir

eine global vernetzte Gesellschaft (2002).
Federfithrung: Norbert Bolz.

ISBN 3-934359-17-5

18 Wirtschaftsinformatik.
Wissensmanagement und E-Services (2002).
Federfithrung: Heimo H. Adelsberger.
ISBN 3-934359-18-3

19 Umwelt Ruhr.

Vitalitit einer Region I (2002).
Federfithrung: Wilfried Loth.
ISBN 3-934359-19-1

20 Herz-Kreislaufmedizin.

Experimentelle und klinische Kardiologie (2003).
Federfithrung: Gerd Heusch.

ISBN 3-934359-20-5

21 Geisteswissenschaften.

Religion und Gewalt (2003).
Federfithrung: Hubertus Lutterbach.
ISBN 3-934359-21-3

22 Medizin.
Neurowissenschaften (2003).
Federfiihrung: Dietmar Stolke.
ISBN 3-934359-22-1

23 Ingenieurwissenschaft.

Bauwesen — Ein Leistungsspektrum (2004).
Federfithrung: Jorg Schroder.

ISBN 3-934359-23-X

24 Bildungswissenschaften.
Bildungsforschung nach PISA (2004).
Federfithrung: Klaus Klemm.

ISBN 3-934359-24-8

25 Medizin. Unsere Hormone (2005).
Federfithrung: Klaus Mann.
ISBN 3-934359-25-6

26 Germanistik.

Arbeit an/in der Kultur (2005).
Federfithrung: Riidiger Brandt.
ISBN 3-934359-26-4

27 Medizin: Immunologie.

Das Immunsystem — Freund oder Feind? (2006).
Federfiihrung: Cornelia Hardt, Hans Grosse-Wilde.
ISBN 3-934359-27-2

28 Neue Medien.

Interaktivitit und Ubiquitat (2006).
Federfithrung: Edgar Heineken.
ISBN 3-934359-28-0

29 Wirtschaftswissenschaften.
Empirische Wirtschaftsforschung (2007).
Federfithrung: Walter Assenmacher.
ISBN 978-3-934359-29-1

30 Essen im Blick.

Ein interdisziplindrer Streifzug (2007).
Federfithrung: Heiko Schulz.

ISBN 978-3-934359-30-7

31 Ingenieurwissenschaften.
Computersimulationen:

Von Nano bis Giga (2007).

Federfithrung: Dieter Hinel, Andrés Kecskeméthy.
ISBN 978-3-934359-31-4

32 Naturwissenschaften.

Physik: Energicumwandlungen an Oberflichen.
Federfithrung: Dietrich von der Linde.

ISBN 978-3-934359-32-1

33 Mathematik.

Eine lebendige Wissenschaft (2008).
Federfithrung: Axel Klawonn.
ISBN 978-3-934359-33-8

34 Geschichtswissenschaft.

Europa: Geschichte und Kultur (2009).
Federfiihrung: Wilfried Loth.

ISBN 978-3-934359-34-5

35 Natur-/Geisteswissenschaften.
Sterben, Tod — und dann? (2009).
Federfithrung: Dieter Bingmann, Hubertus
Lutterbach. ISBN 978-3-934359-35-2

36 Naturwissenschaften/Medizin.
Kernmagnetische Resonanz (2009).
Federfithrung: Christian Mayer.
ISBN 978-3-934359-36-9
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37 Naturwissenschaften/Medizin.
Nano meets Bio (2010).
Federfithrung: Giinter Schmid. I
SBN 978-3-934359-37-6

38 Geistes-/Gesellschaftwissenschaften.
Beitrage zur ,,Ruhr 2010 (2010).
Federfithrung: Jorg Engelbrecht.

ISBN 978-3-934359-38-3

39 Ingenieurwissenschaften.
Herausforderung Elektromobilitat (2011).
Federfithrung: Ferdinand Dudenhéffer.
ISBN 978-3-934359-39-0

40 Social Sciences.

Comparative, International, Transnational (2011).
Federfithrung: Karen Shire.

ISBN 978-3-934359-40-6

41 Geschlechterforschung.

Blick hinter die Kulissen (2012).
Federfithrung: Maren A. Jochimsen.
ISBN 978-3-934359-41-3

42 Translationale Krebsforschung.

Auf dem Weg zu neuen Therapien (2012).
Federfithrung: Angelika Eggert.

ISBN 978-3-934359-42-0

43 NanoEnergie.

Materialentwicklung fiir eine
nachhhaltige Energieversorgung (2013).
Federfithrung: Christof Schulz,

Marion Franke.

ISBN 978-3-934359-43-7

44 Medizin.

50 Jahre Universitatsklinikum:
Highlights aus der Forschung (2013).
Federfithrung: Gerd Heusch,

Raimund Erbel. ISBN 978-3-934359-44-4

45 Fusionen.

Was sagen die Fakultiten? (2014).
Federfithrung: Ursula Renner-Henke,
Patrick Eiden-Offe.

ISBN 978-3-934359-45-1

46 Patente.

Motivation fiir die Wissenschaft? (2014).
Federfithrung: Stefanie Peschel,

Oliver Locker-Griitjen.

ISBN 978-3-934359-46-8

47 Globale Kooperationsforschung.
Transdisziplinire und transkulturelle
Perspektiven (2015).

Federfithrung: Tobias Debiel.

ISBN 978-3-934359-47-5

48 Materials Chain.

Forschung aus dem UA Ruhr-
Profilschwerpunkt (2016).
Federfithrung: Jorg Schroder,
Ralf Drautz, Wolfgang Tillmann.
ISBN 978-3-934359-48-2

49 Mehrsprachigkeit im Ruhrgebiet.
Vielfiltig und doch individuell (2016).
Federfiihrung: Katja Cantone,
Anastasia Moraitis.

ISBN 978-3-934359-49-9

50 Natur-, Ingenieur- und
Wirtschaftswissenschaften.
High-Performance und Cloud Computing
(2017).

Federfithrung: Andreas M. Kempf,
Ludwig Mochty.

ISBN 978-3-934359-50-5

51 Herausforderung Wasserforschung.
Lokal, regional, global (2018).
Federfithrung: Michael Eisinger,
Torsten C. Schmidt, Bernd Sures.
ISBN: 978-3-934359-51-2

52 Risikoforschung.
Interdisziplinire Perspektiven und
neue Paradigmen (2018).
Federfithrung: Renate Martinsen,
Andreas Niederberger.

ISBN: 978-3-934359-52-9

53 Mathematik.

Herausforderung des Nichtlinearen (2019).
Federfithrung: Gerhard Starke.

ISBN: 78-3-934359-53-6

54 Medizin.
Infektionskrankheiten —

ein globales Problem (2020).
Federfithrung: Astrid Westendorf.
ISBN 978-3-934359-54-3

55 Bildungsforschung. Auf dem Weg zu

einer evidenzbasierten Bildung (2020).
Federfiihrung: Detlev Leutner, Maik Walpuski.
ISBN 978-3-934359-55-0

56 ,,Junge Wilde“.

Die nichste Generation (2021).
Federfithrung: Dagmar Fiihrer-Sakel.
ISBN 978-3-934359-56-7

57 Katalyse.

Alles andere als oberflichlich (2021).
Federfithrung: Malte Behrens, Martin Muhler,
Christof Schulz.

ISBN 978-3-934359-57-4

58 Geisteswissenschaften.

Uneindeutigkeit und kultureller Wandel (2022).
Federfithrung: Christoph Marx.

ISBN 978-3-934359-58-1

59 Mobilitit und Transport im Wandel.
Strategie und Umsetzung (2023).
Federfithrung: Dieter Schramm.

ISBN 978-3-934359-59-8

In Vorbereitung

61 ,, Travelling concepts“
Federfiihrung: Jens Loenhoff
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HINWEISE

Die UNIKATE

Schon 1992 verfolgte die Universitit
Essen das Konzept, die Offentlich-
keit mit der Herausgabe des damals
noch ESSENER UNIKATE genann-
ten Magazins fir Wissenstransfer
tiefergehend tiber die an der Hoch-
schule erzielten Ergebnisse in For-
schung und Lehre zu informieren. In
einer Zeit, in der sich Wissenschaft
wie auch akademisch interessierte
Leser*innenschaft in hohem Mafle
ausdifferenziert haben, soll dieses
Magazin fiir Wissenstransfer die an
der Universitit erarbeiteten Infor-
mationen in differenzierter Weise
widerspiegeln und — klassisch aufbe-
reitet — der Offentlichkeit themen-
zentriert transparent machen.

Im Mittelpunkt jeder Ausgabe
stehen die Wissenschaftler*innen
der Universitit Duisburg-Essen mit
ithren Originalbeitragen und -berich-
ten. Die Ausgaben orientieren sich
dabei an den Herausforderungen,
vor denen einzelne Ficher gegenwir-
tig stehen, wie auch an aktuellen wis-
senschaftlichen Zeitfragen, zu denen
eine Universitat insgesamt und nicht
zuletzt auf Grund ihres 6ffentlichen
Auftrags Stellung beziehen sollte.

Die UNIKATE erscheinen aus-
schliefflich in Form von Themen-
heften; bisher hat sich die Reihe
unter anderem mit der Krebsbe-
handlung, der Herz-Kreislauf-
medizin, den Entwicklungen im
Kommunikations- und Industrial
Design, Risikoforschung, der
Wasserforschung, dem Krifte-
verhiltnis zwischen Bildung und
Wissenschaft, der Chaosphysik,
den Materialwissenschaften, dem
Lebensraum Ruhrgebiet, der sich
herausbildenden europiischen
Gesellschaft, der Wasserfor-
schung und der Bildungsforschung
beschaftigt. Durch die Konzentra-
tion auf jeweils ein Fachgebiet oder
ein interdisziplinar ausgeleuchtetes
Thema konnen wissenschaftliche
Sachverhalte breiter dargestellt und
komplexe Zusammenhinge ficher-
ubergreifend verstandlich erldutert
werden.

Die UNIKATE werden vom
Rektorat der Universitit Duisburg-
Essen in einer Auflage von derzeit
3.000 Exemplaren herausgegeben.
Ansprechpartner fiir alle redaktio-
nellen Belange sowie fiir Vertrieb
und Anzeigenverwaltung ist das
SSC - Science Support Center an
der Universitit Duisburg-Essen.
Das Magazin ist zum Preis von
7,50 € im Buchhandel erhiltlich.
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