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Zusammenfassung

Als aussichtsreichster Ansatz zur Entwicklung thermoelektrischer Materialien hoher Effizienz
Z-T qilt heute die Nanostrukturierung. Die gezielte Strukturierung auf der nm-Skala erlaubt
die in homogenen ,Volumenmaterialien“ direkt miteinander verknipften drei TransportgrofRen
von Z (Z=S?*o/ir: Seebeck-Koeffizient S, elektrische und thermische Leitfahigkeit o und 1)
teilweise unabhangig voneinander zu verandern. Fir nanotechnologische Materialien wurden
bereits Werte von Z-T>3 berichtet, was die Anwendungsmoglichkeiten gegenlber
kommerziellen Materialien mit ZT=1 deutlich erweitern wirde — es gibt aber bisher
widersprichliche Befunde zur Reproduzierbarkeit der Ergebnisse im Bereich Z- T >2.

Bevor das offensichtliche Potential nanoskaliger Thermoelektrika nutzbar gemacht werden
kann, wird dieses SPP versuchen, die folgenden Kernfragen zu beantworten:

(1) Kann die thermoelektrische Effizienz fur nanostrukturierte Modellsysteme theoretisch
mit hinreichender Genauigkeit berechnet werden, um Wege fliir den Materialentwickler
aufzuzeigen?

(2) Welche realen Systeme kbénnen als geeignete Modellsysteme herangezogen werden,
um durch kontrolliertes ,Engineering“ (chemische und physikalische Methoden) die
Verbindung mit der Theorie zu erreichen? Wie kénnen modellhafte ,vertikal“ und ,late-
ral“ nanostrukturierte thermoelektrische Systeme mdglichst einfach konstruiert und struk-
turell charakterisiert werden?

(3) Wie muss die Messtechnik fiur die Modellsysteme beschaffen sein, um verlassliche
und weltweit akzeptierte Referenzdaten zu erzeugen? Welche experimentellen Methoden
kénnen dem Verstandnis des thermoelektrischen Transports in Nanostrukturen dienen?

Dieses Schwerpunktprogramm soll wesentliche Beitrage liefern, um diese Erkenntnisliicke
international zu schlieRen. Geférdert werden sollen daher:

Die Entwicklung von definierten experimentellen Modellsystemen zur unabhangigen
Manipulation der thermoelektrischen KerngréRen mit (elektro-)chemischen oder physika-
lischen Verfahren, welche entweder die physikalischen Prinzipien der Phononenbarrieren
oder des Bandstruktur-Engineering ausnutzen. Die Modellsysteme mussen sich durch gut
charakterisierbare Nanostrukturen auszeichnen, z. B. in Form von epitaktischen
Multischichtsystemen, Nanostaben, Quantenstrukturn oder monodispersen Nanopartikeln.

Die strukturelle und thermoelektrische Charakterisierung zum besseren Verstandnis
der Transportvorgdnge auf der nm-Skala. Projektgegenstand missen entweder die
Messtechnik selbst, deren Ablaufe und die messtechnische Praparation sein.

Die Entwicklung festkdrpertheoretischer Modelle, die das Verstandnis fir die
Transportprozesse in den Modellsystemen erweitern. Projektgegenstand konnen
beispielsweise Finite-Elemente-Modellierungen, ab-initio-Rechnungen auf der Grundlage
der Dichtefunktionaltheorie oder analytische Methoden sein, um das rationale
Materialdesign zu erleichtern, wobei eine besondere Herausforderung darin besteht, eine
Multi-Skalen-Behandlung zu entwickeln.

Durch die Fokussierung auf nanostrukturierte Materialien und deren thermoelektrische
Effekte und Phanomene soll eine Abgrenzung erreicht werden zu den umfangreichen
Arbeiten an massiven (homogenen) Thermoelektrika und rein anwendungsorientierten
Fragestellungen der Modulentwicklung. Die beschriebenen Ziele kdnnen nur erreicht werden
in der Zusammenarbeit von Experten der Festkérperphysik, der Materialwissenschaften, der
Festkdrperchemie und der Ingenieurwissenschaften, die ihre speziellen Expertisen in der
Theorie, der Nanostrukturierung, der Optimierung von Thermoelektrika und der Messtechnik
kombinieren. In den jeweiligen Projektvorschlagen soll sich dies in Form von Verblinden mit
moglichst komplementarer Arbeitsweise widerspiegeln. Einzelaktivitaten, welche sich Uber
nur einen Kompetenzbereich erstrecken, sollen damit primar geférdert werden.

Das Schwerpunktprogramm soll Uber zwei dreijahrige Perioden geférdert werden. Es wird
vom Koordinator geleitet, dem ein dreikopfiges Steuerungskomitee zur Seite steht.
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1. Wissenschaftliches Programm

1.1 Problemstellung

Die Welt muss neue Energiequellen erschliefsen, vorhandene Energie effizienter nutzen und
Energie sparen. Dies ist durch den juingsten UN-Klimabericht verstarkt ins o6ffentliche
Bewusstsein gelangt. Deutschland hat in den Technologiebereichen Wind- und Solarenergie,
Wasserkraft und Biomasse eine internationale Fiihrungsrolle Gbernommen, hinkt aber beim
Primarenergieverbrauch mit einem Anteil von nur sechs Prozent an erneuerbaren Energien
hinter Landern wie Schweden oder Osterreich her, die auf Quoten bis zu 20 Prozent
verweisen konnen. Neben der ErschlieBung neuer Energiequellen wird der effiziente
Umgang mit Energie in Zukunft an Bedeutung gewinnen und ein Qualitatszeichen fortschritt-
licher Volkswirtschaften sein. Mehr als 60 Prozent der insgesamt verbrauchten fossilen
Primarenergie werden einer Studie des Lawrence Livermore National Laboratory zufolge
ungenutzt als Warme abgegeben. Zu den gréRten Abwarmeproduzenten gehoéren Kraftwerke,
Feuerungsanlagen und Kraftfahrzeuge. Technologien, die es erméglichen, Abwarme hieraus
zumindest teilweise zu verwerten, wirden wertvolle Effizienzsteigerungen erzielen. Hier
konnte die Thermoelektrik durch die direkte Umwandlung von Warme in Strom wesentliche
Beitrage zum effizienteren Energieumgang und damit zum Umweltschutz leisten.

Dass die thermoelektrische Energiewandlung sich heute noch nicht durchgesetzt hat, liegt an
der zu geringen Effizienz der bekannten thermoelektrischen Materialien. Die thermo-
elektrische Effizienz wird meist durch die so genannte Giiteziffer Z-T = (S?c/4) T dargestellt (S
= Seebeck-Koeffizient [uV/K], o = elektrische Leitfahigkeit [1/Qcm], L = thermische Leitfahig-
keit [W/mK]). Fir bereits heute industriell einsetzbare thermoelektrische Materialien stagniert
die Glteziffer seit ca. funf Jahrzehnten bei Z:T = 1, was bei einer Temperaturdifferenz von
AT = 500 K zu einem Materialwirkungsgrad von ca. 10% fihren wirde. Derartige
Materialwirkungsgrade bewirken Systemwirkungsgrade von ca. 5%, die fur die Nutzung von
Abwarme bisher als unwirtschaftlich gelten. Eine Verdoppelung der derzeit industriell
herstellbaren Materialqualitat (Z-T) kénnte laut einer US-amerikanischen Studie den Einsatz
von Thermoelektrika insgesamt um das Zehnfache steigern [1].

1.2 Stand der weltweiten Forschung

Thermoelektrische Konverter sind Multitalente: Sie kihlen oder nutzen Abwarme zur
Erzeugung von Strom und funktionieren dabei gerduschlos und wartungsfrei — und das Uber
lange Zeitrdume hinweg. Damit kann die thermoelektrische Energieerzeugung zu den
erneuerbaren Energien und passender noch zu dem Bereich Energierecycling gerechnet
werden. Die Thermoelektrik bendtigt ausschlieBlich Warme bzw. ein Temperaturgefalle (z.B.
die Korpertemperatur und die Temperatur der Luft) zwischen den zwei Seiten eines
thermoelektrischen Bauelements. Durch den auftretenden Warmetransport zum Ausgleich
der Temperaturdifferenz werden Ladungstrager in der elektrisch seriellen n/p-dotierten
Halbleiterstruktur transportiert. Die Thermoelektrik kann bekanntlich jegliche Form von
Warme (Abwarme von Fahrzeugen oder Mdullverbrennungsanlagen, wie auch die
menschliche Koérperwarme) als Energiequelle nutzen und wird im Alltag schon seit den
1920er Jahren genutzt, z.B. zur Stromerzeugung mittels Kerosinlampen [2]. Die
Thermoelektrik sorgte in den 1960er Jahren fir die energetische Versorgung bei der
Mondlandung. Im Gegenzug entstand damit ein gewaltiger Entwicklungsschub in der
Thermoelektrik. Thermogeneratoren sind auch heute erste Wahl flir Missionen am Rande
unseres Sonnensystems, da hier die Versorgung mit solarer Energie ausgeschlossen ist. Vor
allem flr den autarken Betriecb von Kleinstgeraten bietet sich ein zuklnftiges
Anwendungspotenzial [3]. Bereits heute schon kbnnen Temperaturunterschiede von wenigen
Grad Uhren betreiben.

Physikalische Funktionsweise: Die Prinzipien der Stromerzeugung aus Warme wurde von
Thomas J. Seebeck (1821) und der reziproke Effekt von Jean C. A. Peltier (1834) entdeckt [4-
6]. Die thermoelektrischen Effekte wurden zundchst an metallischen Thermopaaren
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untersucht. Diese erzeugen nur kleine Thermospannungen von wenigen zehn uV/K. Die flr
Materialien charakteristische Thermospannung pro Grad Temperaturdifferenz wird als
Seebeck-Koeffizient S bezeichnet. Thermopaare aus Halbleitern erzeugen wesentlich héhere
Thermospannungen von einigen hundert yV/K. Bei einem Temperaturgradienten innerhalb
eines Halbleiters entsteht aufgrund der thermodynamischen Statistik ein Konzentrationsgefalle
an Ladungstragern. Bei einem n-dotierten Material werden im warmen Bereich mehr
Elektronen vom Valenzband ins Leitungsband gehoben und stehen als Ladungstrager zur
Verfuigung. Um  dieses Konzentrationsgefdlle an  Ladungstragern bzw. den
Potenzialunterschied auszugleichen, flieRen die Elektronen vom warmen zum kalten Bereich,
erzeugen dabei einen elektrischen Strom (Generatorprinzip) und Ubertragen auch thermische
Energie. Durch das Anlegen eines entsprechenden Potenzials wird ein Ladungstragerstrom
generiert, der zu einem kontinuierlichen Warmetransport bzw. Temperaturgradienten im
Halbleiter fuhrt (Kihlprinzip). Ein gutes thermoelektrisches Material muss neben einem hohen
Seebeckkoeffizienten S auch eine hohe elektrische und eine geringe thermische Leitfahigkeit
besitzen. Mit diesen drei Grofien und der Temperatur T lasst sich die dimensionslose
Kennzahl ZT (,Figure-of-Merit“) bestimmen [7]. Die elektrische und die thermische Leitfahigkeit
sind Ublicherweise nicht unabhangig optimierbar. In Metallen tragen freie Elektronen zum
Warmetransport (k= k=) hauptsachlich bei. Die thermische und elektrische Leitfahigkeit sind
unmittelbar proportional von einander abhangig durch das Wiedemann-Franz-Gesetz
k=T*L*o0-Lorentzkonstante=r/3(ks/e)*=2,45*10V¥/K?). In  lIsolatoren  findet  der
Warmetransport ausschlieBlich Uber Gitterschwingungen bzw. in Form von Quasiteilchen als
Phononen statt (Kges= k™). Manche elektrische Isolatoren z.B. Saphir oder Diamant weisen
vergleichbare thermische Leitfahigkeiten wie Ubergangsmetalle auf. Bei Halbleitern hangt die
Warmeleitfahigkeit von den freien Ladungstragern (Lécher oder Elektronen) und Phononen ab:
Kges= K- + k™. Die thermische Leitfahigkeit beruhend auf Phononen k™ ist von der elektrischen
Leitfahigkeit entkoppelt. Zahlreiche Ansatze zur Optimierung der thermoelektrischen Effizienz
ZT in Nanostrukturen beruhen auf einer Reduktion des Warmetransportes durch Phononen.
Diese weisen eine mittlere freie Weglange <10 nm auf, wohingegen freie Ladungstrager sich
Uber wesentlich grofiere Distanzen frei bewegen kénnen (>50 nm). Fir thermoelektrische
Anwendungen sind Halbleiter mit typischen Ladungstragerkonzentrationen von einigen
10"%/cm?® geeignet.

Thermoelektrische Materialien: Die am haufigsten verwendeten thermoelektrischen Mate-
rialien sind Verbindungen aus der V- und VI-Hauptgruppe im Periodensystem auf der Basis
des Bi,Te;[8,9]. Diese Materialien eignen sich flir Anwendungen bei Raumtemperatur. Flr
mittlere Temperaturen bis zirka 400 °C werden IV-VI-Verbindungen (PbTe) [10] genutzt,
wahrend SiGe-Legierungen [11] als Hochtemperaturmaterial verwendet werden. Neben
diesen lange bekannten thermoelektrischen Materialien werden seit einigen Jahren auch
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neue Verbindungen untersucht. Hierzu gehéren u.a. die Skutterudite (z.B. CoSb3) [12] und
Clathrate (z.B. SrsGaisGesg) [13], welche man unter dem Begriff ,Phonon-Glass Electron-
Crystal“ zusammenfassen kann. Ferner werden auch sehr komplexe Chalkogenidstrukturen,
welche unter den Abkiirzungen LAST (Pb-Sb-Ag-Te-Verbindungen) [14,15]] und TAGS (Te-
Ag-Ge-Sb-Verbindungen) [16,17] bekannt sind, sowie eine Vielzahl anderer
Verbindungstypen (z.B. Ca;Co040y) [18,19] im Rahmen der Thermoelektrika studiert.

Anwendungsnahe nanotechnologische Materialentwicklung: In den vergangenen Jah-
ren wurde vielfach empirisch versucht, thermoelekirische Nanokomposite mit einem
erhdhten Grenzflachenanteil bzw. geringerer thermischer Leitfahigkeit zu entwickeln. Unter
Nanokompositen werden z.B. Werkstoffe verstanden, bei denen sich Nanopartikel oder
nanokristalline Ausscheidungen in einer mehr oder weniger geordneten thermoelektrischen
Matrix befinden [20,21]. Zurzeit werden vor allem in den USA und China versucht
thermoelektrische Nanopartikel, welche im kg-MaRstab generiert werden kdnnen, unter
hohen Druck und hohen Temperaturen zu Nanokompositen gepresst, die dann in
klassischen thermoelektrischen Bauelementen verbaut werden kénnen. Trotz derzeitiger
technologischer Schwierigkeiten aufgrund von Rekristallisations-Effekten wahrend der
Kompaktierung wird mit einer Effizienzsteigerung um 20-30% bei konventionellen
thermoelektrischen Bauelementen gerechnet [20]. Vor wenigen  Monaten hat eine
chinesische Gruppe ZT-Werte von ZT7=1,35 fir aus der Schmelze gesponnene Bi,Tes-
Multischicht-Nanostrukturen erzielt [22]. Alternativ wird versucht, Uber chemisch und
strukturell selbstorganisierte Systeme zu Ubergitterstrukturen mit erhéhtem ZT zu kommen.
Dazu werden im Nanometerbereich Elementschichten in passender Dicke zur Stéchiometrie
der V,VIs-Verbindungen abwechselnd als periodische Schichtfolge aus Bi-Te-Sb-Te
abgeschieden und durch Temperaturerhdhung in die entsprechend alternierenden Schichten
Bi>Tes/Sb,Te; uberfihrt. Die Herstellung strukturell ausgerichteter, selbstorganisierter,
thermoelektrisch hochwertiger Schichtfolgen ist H. Béttner et al. in Freiburg bereits gelungen.
Mit einem modifizierten System, bei dem jede thermoelektrische Periode der Art
Bi,Tes/Sb,Tes; mit einer thermoelektrisch inaktiven Trennschicht abgeschlossen wird, konn-
ten D. C. Johnson und Mitarbeiter (Oregon, USA) Supergitterstrukturen nachweisen [23].

Effizienzsteigerung mittels nanostrukturierter Modellsysteme: Im langfristigen Wettlauf
um moglichst hohe ZT-Werte gelten derzeit geordnete Nanomaterialien als besonders viel
versprechend. Die Entwicklung von thermoelektrischen Modellsystemen nach
wissenschaftlichen Modellkonzepten verspricht wesentlich hdhere ZT-Werte. Diese Strategie
soll hauptsachlich in diesem SPP angewendet werden. Darunter versteht man Halbleiter-
Heterostrukturen (Quantum-Well bzw. Multischichtstrukturen) (2D) [8], Nanostabe (1D) und
Nanopartikel (0D) sowie auch periodische Quantum-dot-Multischichtstrukturen und
Nanokomposite. Thermoelektrische Nanostédbe: Wesentliche theoretische Vorarbeiten zu
den Eigenschaften von niederdimensionalen Halbmetallen (z.B. Bi) und Halbleitern (z.B.
Bi>Te;) wurden von M. Dresselhaus und Mitarbeitern (MIT) [24,25] schon Anfang der 1990er
Jahre geleistet. Sie berechneten z.B. die ZT-Werte fliir Bi-Nanostabe [25] bei einer
Temperatur von 77 K und sagten voraus, dass ZT bei Stabdurchmessern von 10 nm und
kleiner drastisch ansteigt: von Z7<0,2 zu ZT>3. Um derartige theoretische Voraussagen mit
dem Modellsystem ,Nanostabe“ zu verifizieren, haben vor allem Gruppen am MIT und in
Berkeley versucht, thermoelektrische Nanostabe aus Bismut und Bi-Verbindungen (z.B. SbBi
und Bi,Te;) in bienenwabenférmigen Al,Os-Strukturen zu erzeugen [26-30]. Es konnte
gezeigt werden, dass Bi-Nanostdbe mit Durchmessern kleiner 50 nm halbleitend sind,
wahrend sie bei groReren Durchmessern Halbmetalle sind [31]. An Bi,Tes-Nanostaben
konnte eine um 90% geringere thermische Leitfahigkeit gegentber einem unstrukturierten
Festkdrper nachgewiesen werden [30]. Wenn diese thermoelektrischen Nanostdbe in
Matrixmaterialien mit sehr geringer thermischer Leitfahigkeit eingebettet werden kénnen [30],
lassen sich daraus effiziente Bauelemente (ZT >1) entwickeln. Im vergangenen Jahr haben
A. Stacy und Mitarbeiter aus Berkeley fur ein Sbq3Bis7-Nanostab-Ensemble eine Effizienz
ZT=0,12 bei 300 K ermittelt [32]. Dieses Ergebnis ist zumindest ein Achtungserfolg, da SbBi
nicht optimal fir Anwendungen bei Raumtemperatur ist. In jingster Zeit werden theoretische
Uberlegungen zu komplexeren Modellsystemen angestellt, z.B. (iber thermoelektrische
Multischicht-Nanostabe [33,34]. Neben groRenabhangigen Veranderungen in der
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Bandstruktur sollen die zahlreichen Grenzschichten entlang der Stabachse den Transport
von Ladungstragern nicht beeinflussen, aber die Streuung von Phononen erhdéhen [33].
Epitaktische Materialsysteme: Die héchsten ZT-Werte wurden an epitaktisch gewachsenen
Halbleiter-Multischicht- und Quantum-dot-Strukturen nachgewiesen [35-37]. Mit Stapeln aus
nur wenigen Nanometer dicken Einzelschichten sind diese geeignet, die Warmeleitfahigkeit
der TE-Materialien im Vergleich zu traditionellen Massivmaterialien deutlich abzusenken —
bei gleichzeitig hoher elektrischer Leitfahigkeit. Der Warmetransport bzw. Ladungstransport
kann senkrecht bzw. parallel zu den Filmebenen erfolgen, was zu unterschiedlichen
Effizienzsteigerungen fihrt. Senkrecht zu den Filmebenen (cross-plane) bleibt der
Ladungstransport von Léchern oder Elektronen nahezu ungestért, die Phononen werden an
den zahlreichen Grenzflachen gestreut, was zu einer deutlichen Reduzierung der
thermischen Leitfahigkeit (Phononen-Barrieren) und somit zur Steigerung von ZT fuhrt. R.
Venkatasubramanian erreichte 2001 fir p-leitende epitaktisch  gewachsene
Bi,Tes(1nm)/Sb,Tes(5nm)-Multischichten  Effizienzen von ZT7=2,4 [35]. T. C. Harman
publizierte ein ZT~1,6 fiir Ubergitterstrukturen aus Pb(Se, Te)-Quantenpunkten in einer PbTe-
Matrix und ein ZT~2 fir n-leitende PbSeTe Ubergitterstrukturen [36]. A. Majumdar aus
Berkeley und Partner haben jungst demonstriert, dass geringe Konzentrationen von ErAs-
Nanopartikeln in einer epitaktischen Ings3;Gags7As-Halbleitermatrix als Streuzentren fir
Phononen sehr effizient sind und die thermische Leitfahigkeit halbieren kénnen [37].

Funktionsweise von thermoelektrischen Multi-Quantum-Well-

und Ubergitterstrukturen

Multi-Quantum-Wellstruktur

In-plane Transport

elektrische
Leitfahigkeit
AT

Ubergitterstruktur

Cross-plane Transport

Beim In-Plane-Transport kén-
nen Quanteneffekte teilweise
ausgenutzt werden, da die
Ladungstrager sich innerhalb
eines Schichttyps mit sub-nm
Abmalien bewegen, was zur
Erhéhung der elektrischen
Leitfahigkeit fihrt.

Beim elektrischen Transport
Uber die Grenzflachen hin-
weg  bzw. Cross-Plane-
Transport wird die thermi-
sche Leitfahigkeit durch er-

héhte Phononen-Streuung an
den Grenzflachen gedrosselt.

Beide Strategien fihren zur
ZT-Steigerung.

thermische
Leitfahigkeit
AT

1.3 Arbeiten in Deutschland

Der hier vorgeschlagene SPP bildet eine Briicke zwischen verschiedenen Forschungsfeldern
der Energietechnik, der Nanotechnik und der Mikrotechnik, die in Deutschland, z. T. mit
sehr langer Tradition, ausgezeichnet vertreten sind. Es besteht somit eine kritische Masse an
ausgezeichneter nationaler Forschung, die im SPP mit innovativer Schwerpunktsetzung auf
das Feld der nanostrukturierten Thermoelektrika geblindelt werden soll.

Nanotechnologie und Nanoelektronik: Die fortschreitende Miniaturisierung und
zunehmende Integrationsdichte elektronischer Bauelemente stellt eine weltweite
Herausforderung dar. Eine der groflen Aufgaben aktueller Informations- und
Kommunikationstechniken ist die gezielte Kontrolle des Warmetransports, der lokalen
Temperaturmessung und die Ausnutzung thermoelektrischer Eigenschaften auf der
Nanometerskala. Deutschland bietet fur derartige Forschung eine hervorragende Basis
bezlglich der experimentellen Expertise und der theoretischen Methodenvielfalt. Die
Herstellung und Charakterisierung von Nanostrukturen wird auf internationalem
Spitzenniveau betrieben. DFG-geférderte Beispiele sind SFBs (z.B. 418, 445, 486, 491, 508,
513, 569, 631) und Schwerpunktprogramme (z.B. 1165, 1181, 1243), wie auch
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Forderverbiinde des BMBF (z.B. NanoQUIT), die sich verschiedenen Aspekten der
Physik/Quantenphysik von Festkérpern auf der Nanoskala widmen. Insbesondere die
universitare Ausstattung im Bereich Halbleitertechnologie und Quantenstrukturen (u.a. in
Hamburg, Berlin, Bochum, Wiirzburg, Regensburg, Stuttgart, Ulm, Miinchen) gehdrt weltweit
zum Besten. Eine vergleichbare Forschungsinfrastruktur ist lediglich in Japan und den USA
vorhanden. Die Antragsteller reprasentieren diese Vielfalt der Nano-Expertise experimentell
und theoretisch.

In dem beantragten Schwerpunktprogramm soll die vorhandene Expertise in Deutschland in
den Bereichen der Nanotechnologie, -strukturierung und -elektronik erstmalig gebdiindelt
werden, um thermoelektrische Eigenschaften auf der Nanoskala umfassend zu untersuchen.

Mikrotechnologie und Mikrosystemtechnik: Nach einer mehr als 40-jahrigen
Entwicklungsgeschichte prasentiert sich die Mikrosystemtechnik (MST) in Deutschland heute
als etablierte Forschungsdisziplin. Ihr technologischer ,leverage effect” fihrt mittlerweile zu
einem steigenden kommerziellen Einsatz von Mikrosystemen in nahezu allen
Lebensbereichen. Die deutsche MST-Forschung kann auf eine lange und erfolgreiche
Tradition zurlckblicken. Die Fulle der MST-relevanten, von DFG (z.B. GR 1037, 1039, 1103,
1240, 1286, 1322, SFB 440, 459, 513, 516) und BMBF (langjdhriges Programm
,Mikrosystemtechnik“) geférderten Malinahmen ist hier in Ganze kaum darstellbar. Sie zeugt
von einer ausgezeichneten wissenschaftlichen Position, die nach wie vor international
kompetitiv ist. Als ausgewiesene universitare Zentren seien Aachen, Braunschweig, Bremen,
Dresden, Freiburg, Hamburg und limenau genannt, daneben eine Vielzahl von Aktivitaten der
Fraunhofer-Gesellschaft sowie aul3eruniversitarer Forschungseinrichtungen.

Im beantragten SPP sollen Fragen der Systemintegration und der messtechnischen
Charakterisierung nanostrukturierter Thermoelektrika mit MST-Konzepten bearbeitet werden.
Zudem bietet die Simulation von Materialeigenschaften eine ausgezeichnete Perspektive
hinsichtlich einer spéteren Anwendung der im SPP erarbeiteten Grundlagen und insgesamt
eine ausgezeichnete Briicke zwischen Grundlagen- und Ingenieurswissenschaften.

Energietechnik: Mit der absehbaren Erschépfung fossiler Energietrager rickt die
Bereitstellung und effiziente Nutzung von alternativen Energieressourcen in eine zentrale
Position. Die Situation in Deutschland ist erfreulicherweise durch eine entsprechende
langjahrige Forschungstradition gepragt. Die grofdtechnische Nutzung regenerativer Energie
wurde und wird durch zahlreiche FérdermalRnahmen auf universitarer und industrieller Ebene
vorangetrieben. Von DFG (z.B. GR 1322) und BMBF (z.B. Foérderschwerpunkt
.Energieautarke Mikrosysteme®) wurden jingst MaRnahmen durchgefiihrt, die den neuen
Bereich der dezentralen Energiewandlung im Sinne eines ,Energy Harvesting® fordern.
Strategische MalRnahmen der GroRforschungseinrichtungen, z.B. die Initiative ,Power to
Go“ der FhG zielen in dieselbe Richtung. Aus Sicht der Energieforschung besteht eine
ausgezeichnete wissenschaftliche und technologische Basis fir diesen SPP. Eine
Stellungnahme des Wissenschaftsrates zur Energieforschung in Deutschland [38] nennt
bereits 1999 als relevante Universitatsstandorte Aachen, Bochum, Braunschweig, Clausthal,
Dresden, Freiburg, Hamburg-Harburg, Hannover, Hohenheim, Karlsruhe, Magdeburg,
Munchen und Stuttgart. Dazu kommen mittlerweile weitere Universitats- und
Forschungseinrichtungen des Bundes, der Lander, der FhG und der Helmholtz-Gesellschaft,
beispielsweise in Berlin, Freiburg, Jilich, Karlsruhe, Kassel, Stuttgart und Wirzburg.

Im beantragten Schwerpunktprogramm bildet die in Deutschland vorhandene Expertise im
Bereich Energietechnik einen Migrationspfad hin zur spéteren Anwendung der im SPP
erarbeiteten  Forschungsergebnisse. Aufgrund der technologischen Né&he von
nanostrukturierter Thermoelektrik, Mikrosystemtechnik und Nanotechnik ist diese zun&chst in
der Mikroenergietechnik zu erwarten, jedoch durchaus nicht auf diesen Bereich beschrénkt.

Die thermoelektrische Energiegewinnung lasst sich hinsichtlich des energiepolitischen
Ansatzes den regenerativen Energien zuordnen. Wissenschaftlich spannt das Gebiet einen
Rahmen um Halbleiterphysik, Materialforschung, Chemie und Ingenieurswissenschaften. In
allen Bereichen steht in Deutschland eine breite und gute Basis zur Verfiigung. Nach einer
langjahrigen thermoelektrischen Tradition (Halle/Saale, Karlsruhe, Konstanz) bis Anfang der
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1990er folgen aktuell Gruppen mit nennenswerten Ressourcen und tragfahigen
Kooperationsbeziehungen (Fraunhofer IPM Freiburg [38,39], BASF Ludwigshafen, DLR Kaln,
Micropelt Freiburg) und in jungster Zeit eine signifikant wachsende Anzahl von Aktivitaten in
Universitaten, Instituten und bei der Industrie. Zeichen an den Universitaten sind z.B. am
IMTEK (Uni Freiburg) das Graduiertenkolleg GR 1322 ,Micro Energy Harvesting® unter
Einschluss der Thermoelektrik und Neuberufungen aus jlngster Vergangenheit mit
modernen Aspekten der Thermoelektrik (Nielsch, Uni Hamburg, Schlecht, FU Berlin). Am
MPI fir Mikrostrukturphysik (Halle) laufen Aktivititen zu thermoelektrischen Nanodrahten,
thermoelektrische Nanopartikel sind Forschungsgegenstand an der FU Berlin. Ein erster
wichtiger Schritt zur Vernetzung der Thermoelektrik-Forschung und zur Einbindung weiterer
Partner wurde im Herbst 2005 mit der Griindung der Deutschen Thermoelektrik-Gesellschaft
sowie mit Herbst- und Friihjahrsschulen fir Thermoelektrik (Sept. 2006 in Tlbingen, April
2008 in Freiburg) getan. Deutschland ist bei internationalen Thermoelektrik-Konferenzen (z.B.
European Thermoelectric Conference, 2001 in Freiburg, oder International Thermoelectric
Conference, 2009 in Freiburg) regelmafig - auch mit eingeladenen Vortragen - vertreten.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass die derzeitige Forschungssituation in Deutschland
eine ausgezeichnete Ausgangsposition flir die Einrichtung eines SPP zum Thema
shanostrukturierte Thermoelektrika® bietet. Es werden mit diesem SPP Antragsteller aus
Nanotechnik und Materialwissenschaften, Mikrotechnik und Energietechnik in einem
langjéhrigen  Kooperationsnetzwerk  zusammengefiihrt.  Die  Bearbeitung  dieses
hochinnovativen Themas wére in anderer, weniger interdisziplindrer Konstellation kaum
denkbar. In den genannten F&chern bestehen ausgezeichnete Vorarbeiten, beruhend auf
einer z.T. sehr langen Forschungstradition, die im SPP eine ausgesprochen positive Wirkung
zeigen werden. Die Umsetzung der hier geplanten Grundlagenforschung in praktische
Anwendungen wird durch die interdisziplindre Zusammenarbeit von Grundlagen- und
angewandter Forschung in jedem Fall geférdert.

1.4 Wissenschaftliche Ziele

Die technische Zielsetzung fur den Bereich Thermoelektrik orientiert sich notwendigerweise
an der Verbesserung der thermoelektrischen Qualitatszahl. Im hier vorgeschlagenen
Schwerpunktprogramm wird bewusst keine Zielzahl fir Z-T vorgegeben. Vielmehr ist es das
Ubergreifende Ziel, anhand eines verbesserten grundlegenden Verstandnisses der drei
entscheidenden Transportkoeffizienten (Seebeck-Koeffizient, elektrische Leitfahigkeit,
thermische Leitfahigkeit) flir die gewahlten Modellsysteme — und deren gegenseitiger
Abhangigkeit — die Wege zu einer Effizienzsteigerung in nanoskaligen Systemen besser zu
kontrollieren. Damit hat das Schwerpunktprogramm das mittelfristige Ziel, realistische
Chancen zu ero6ffnen, routinemalfig praparierbare und technisch nutzbare Materialien mit
Werten von Z-T > 1,5 in Bauelementen zu erreichen. Hierzu sind in Anlehnung an die drei
erlauterten Problembereiche die folgenden Teilziele zu erreichen:

1) Fir ausgewahlte Modellsysteme ist eine moglichst weitgehende theoretische
Beschreibung zu erreichen. Angesichts des skalenuberschreitenden Charakters der
zugrunde liegenden Phanomene kann dies nicht mit einem einzigen Modellansatz gelingen.
Die 1. Forderperiode von 3 Jahren soll zeigen, welche experimentellen Modellsysteme
besonders gut geeignet sind fir eine theoretische Beschreibung. Fir diese Systeme sollte
bis zum Abschluss des Programms maoglichst eine theoretische Beschreibung entwickelt
werden, die von den mikroskopischen Mechanismen hin zu den lokal gemittelten
phanomenologischen Transportkoeffizienten flhrt.

2) Mehrere experimentelle Modellsysteme sollen entwickelt werden, die es erlauben, die
Korrelation zwischen Materialeigenschaften, Mikrostruktur und Guteziffer mdglichst generell
zu formulieren. Fir die Synthese der Nanostrukturen sind chemische und/oder physikalische
Methoden einzusetzen, die ein weitgehend kontrolliertes ,Engineering“ von stofflicher
Zusammensetzung und Nanostruktur erreichen. Wahlweise kénnen unabhangige (phonon
blocking/electron transmitting) oder kombinierte (phonon blocking/electron filtering)
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Strategien zur Manipulation der thermoelektrischen KerngréRen verfolgt werden. Im SPP
sollen verschiedene ,vertikal* und ,lateral* nanostrukturierte thermoelektrische Systeme (z.B.
epitaktische  Multischichtsysteme, Halbleiterlamellen, Nanostadbe, Quantenstrukturen,
monodisperse Nanopartikel) entwickelt werden. Die Charakterisierung der Systeme
bezlglich lokaler Zusammensetzung, Struktur und Defektstruktur mit geeigneten
physikalisch-chemischen Verfahren gehért mit zu den Zielen. Die Stabilitdt der
nanostrukturierten Modellsysteme beziglich Thermodiffusion sollte als wesentliche
Voraussetzung fur eine Nutzung innerhalb der Laufzeit des Programms bewertet werden.

3) International richtungsweisende und zuverlassige Messverfahren fir nanoskalige
Thermoelektrika, angepasst an Modellsysteme, sollen als wichtigstes messtechnisches
wissenschaftliches Ziel entwickelt werden. Fir thermoelektrische Messungen an
Nanostrukturen sollen Methoden der mikrotechnischen Praparation entwickelt werden.
Insbesondere flr Multischichtsysteme bei Messungen senkrecht zur Schichtebene (,cross-
plane®) trifft dies zu (vertikale Messtechnik). Lateral nanoskalig auflésende Messtechniken
sollen bis zur Ortsauflésung im nm-Bereich entwickelt werden. Die Interaktion mit dem
Messsystem bei diinnen Schichten und diskreten Nanoobjekten soll im Rahmen des SPP
durch mikrotechnische Messplattformen Uberwundern werden. Im Verlauf des SPP kdénnte
eine langfristige Testplattform etabliert werden, die von mdglichst vielen Teilnehmern genutzt
werden sollte.

Dy té [[_:r.._l}

" 4 o A 20 nm

Beispiele fir SPP-relevante Nanostrukturen, welche beim 1. Rundgesprach am 6./7.
September in Fulda prasentiert wurden:(a) Aufgerollte Si/Ge-Ubergitterstruktur mit einer gesam-
ten Lagendicke von 145 nm (IFW Dresden); (b) Segmentierte Bi,Sbs/Bi,Te;-Drahte mit 50 nm
Durchmesser (Uni Hamburg/MPI-Halle); (c) Lithographisch kontaktierte Bi,Ses-Drahte mit 100
nm Durchmesser (Uni Bochum); (d) Bi,Tes-Nanolaminat (Uni Tibingen).

1.5 Arbeitsprogramm und thematische Abgrenzung

Das SPP-Arbeitsprogramm ist in drei Kompetenzbereiche (KB) gegliedert:
KB1: Nanoskalige Thermoelektrika mit definierter Geometrie und Komposition
KB2: Strukturelle und thermoelektrische Charakterisierung
KB3: Modellierung und Theorie

In dem SPP sollen Verbundprojekte geférdert werden, in denen ein wissenschaftlicher Aus-
tausch idealerweise zwischen den drei Kompetenzbereichen in jedem Teilprojekt angestrebt
werden sollte. Neuartige nanostrukturierte Modellsysteme sollen z.B. mit chemischen
Syntheseverfahren entwickelt werden, die anschlieBend detailliert auf ihre physikalischen
Eigenschaften untersucht und ggf. modelliert werden. Auch kdnnen mit Hilfe der Theorie
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neue Entwirfe fir thermoelektrische Modellsysteme entstehen, welche anschlieRend
experimentell umgesetzt werden. Im Rahmen friherer Férderprogramme haben einige
Projektpartner umfassende Expertisen in der Entwicklung von nanostrukturierten Materialien
sammeln kénnen, welche innerhalb des SPP mit einem Uberschaubaren Aufwand auf die
Entwicklung von thermoelektrischen Modellsystemen und Materialien lbertragen werden
kénnen. Ebenso sollen grundlagenorientierte Fragestellungen mit quantenphysikalischem
Bezug an ausgewahlten Modellsystemen untersucht werden. Um den interdisziplindren Aus-
tausch zu fordern, sollen Projekte, welche ausschlieldlich auf die Materialentwicklung oder
deren strukturelle Charakterisierung abzielen, nicht am SPP partizipieren. Ein wesentlicher
Schwerpunkt wird die Entwicklung von standardisierten thermoelektrischen Messverfahren
einnehmen, in den die Expertisen aus den Bereichen Mikrosystemtechnik, Elektrotechnik
und Rastersondenmikroskopie einflieen.

KB1: Nanoskalige Thermoelektrika mit definierter Geometrie und Komposition

Um thermoelektrische Modellsysteme zu entwickeln und herzustellen, sollen chemische als
auch physikalische Syntheseverfahren zum Einsatz kommen. Folgende Methoden kénnen
u.a. angewendet werden: lésungschemische Praparation und Gasphasensynthese von
Nanopartikeln, elektrochemische Abscheidung aus organischen und ionischen Elektrolyten,
Atomic Layer Deposition (engl. kurz ALD), MOCVD (engl. kurz: Metal Organic Chemical
Vapour Deposition), MBE (engl. kurz. Molecular Beam Epitaxy), gepulste Laser-Abscheidung
(kurz engl. PLD Pulsed Laser Deposition) und klassische Aufdampfverfahren. Vor allem mit-
tels chemischer Syntheseverfahren wurden in jungster Zeit beachtliche Fortschritte bei der
Entwicklung komplexer 2D- und 3D-Nanostrukturen erzielt. Die Antragssteller verfligen Uber
eine sehr breite Expertise bei der Mikro- und Nanostrukturierung mittels lithographischer
Verfahren, welche in vielschichtiger Weise mit den oben genannten Herstellungsverfahren
verknupft werden kann.

In der 1. Forderperiode sollen thermoelektrische Effekte auf der nm-Skala an klassischen
thermoelektrischen Materialien (V-VI-Verbindungen, 1V-VI-Verbindungen und ihre Mischkris-
talle) und an wohlbekannten Halbleitermaterialien wie SiGe, IlI-V-Verbindungen, wie z.B. an
GaAs/AlGaAs oder auch an ZnO erforscht werden. Eine weitere interessante Materialklasse
mit gro3en thermoelektrischen Effekten sind oxidische Perowskite. In leicht dotierten Manga-
naten (z. B. Sm und Pr dotiertes CaMnO3;) sowie in Cobaltaten (z. B. CazCo,O9 oder
NaCo,0,) werden thermoelektrische Koeffizienten in derselben Gréflenordnung wie in
Bismuttellurid-Verbindungen gefunden. Die aus den Untersuchungen an Modellmaterialien
und -systemen erhaltenen Kenntnisse sollen, vor allem im zweiten Abschnitt des SPP, auf
weitere aussichtsreiche thermoelektrische Materialklassen Ubertragen werden, darunter
Skutterudite, Zinkantimonid, Mangan- und Magnesiumsilizid, Clathrate, Halb-Heusler-Legie-
rungen, Zintl- und Chevrel-Phasen.

Im SPP sollen sich alle Verbundprojekte mit experimentellen Modellsystemen auseinander-
setzen, deren thermoelekirisch relevante physikalische Eigenschaften durch ihre geometri-
schen und strukturellen Parameter wie die mittlere Partikelgrofie oder Schichtdicke manipu-
lierbar sind. Vorangetrieben werden soll die Entwicklung von Nanostrukturen mit anisotropen
thermoelektrischen Eigenschaften, z. B. Multischichtsysteme oder 2D-geordnete Nanostab-
Ensembles, die in eine thermisch isolierende Matrix eingebettet sind. Zwei wesentliche
Optimierungsanséatze fiur Anwendungen sollen im SPP experimentell bearbeitet werden: ZT-
Steigerung (1) durch drastische Reduktion der thermischen Leitfahigkeit mittels erhdhter
Phononenstreuung innerhalb von Nanostrukturen und (2) durch Quanteneffekte bzw.
Veranderung der Bandstruktur und Ladungstragerkonzentration aufgrund reduzierter Dimen-
sionen. Die hierfur relevanten Klassen von Nanostrukturen verschiedener Dimensionalitat
werden im Folgenden vorgestellt:

OD-Strukturen: Lithographisch definierte Quantenstrukturen: Fir die Untersuchung von
fundamentalen Transporteigenschaften stellen nanolithographisch definierte Quantenstruk-
turen und Quantenpunktsysteme hervorragende Modellsysteme dar. Durch die Lokalisierung
der Ladungstrager ist das Energiespektrum diskret. Man spricht hier auch von ,kinstlichen
Atomen® und ,Molekilen®, deren Energiespektren iber externe Parameter iber weite Berei-
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che steuerbar sind. Diese Steuerbarkeit ermdglicht die Messung der Transportkoeffizienten,
z.B. Seebeck-Koeffizient und thermische Leitfahigkeit. So sind detaillierte Aussagen uber (1)
die Statistik der Energieniveauverteilung [41,42], (2) die Art des Energie-Transfers bezogen
auf den beteiligten Transportprozess und (iii) die Geometrie bzw. Symmetrie des Systems
[43] sowie (3) Uber die Beitrage des Entropie-Transfers [44] mdglich.

1D-Strukturen: Thermoelektrische Nanostdbe eignen sich als Modellsysteme, in welchen
der (teilweise ballistische) Ladungstransport auf eine Dimension begrenzt ist und die thermi-
sche Leitfahigkeit aufgrund der verstarkten Phononenstreuung an den Staboberflachen deut-
lich reduziert wird. Einige Materialien, z.B. das BiSb-System, weisen dimensionsabhangige
Quanteneffekte schon bei Durchmessern von 50 nm auf. Zwei Herstellungsansatze sollen fur
Nanostabe genutzt werden: (1) Das in der Halbleiterphysik populdre VLS-Verfahren (engl.
kurz: Vapour Liquid Solid Growth) soll zum epitaktischen Wachstum von monodispersen
Halbleiter-Nanostaben in dichten Ensembles genutzt werden. Zur Untersuchung kénnen die
Nanostabe in eine thermisch isolierende Matrix eingebettet werden, oder es erfolgt die
Charakterisierung am Einzelstab durch lithographische Kontaktierung auf einem Substrat. (2)
Mittels Templatsystemen, z.B. durch geordnete Al,O;-Porenstrukturen oder spuren-geatzte
Polymermembranen, werden thermoelektrische Nanostabe durch elektrochemische Abschei-
dung aus wasserigen, organischen oder ionischen Elektrolyten erzeugt. Mittels Atomic Layer
Deposition kdnnen die Templatstrukturen im Porendurchmesser reduziert oder thermisch
optimiert werden. Ferner kénnen thermoelektrische Multischichtnanoréhren mit radialem
Schichtaufbau durch ALD in den Poren erzeugt werden. Die thermoelektrische Charakteri-
sierung von Nanostaben und Nanorohren ist eine besondere Herausforderung und muss mit
der Entwicklung neuer Messtechniken im KB2 einhergehen.

2D-Strukturen: Polykristalline Mehrschichtstrukturen: Durch Sputtern, Chemical Vapour
Deposition (CVD) oder elektrochemische Verfahren kénnen thermoelektrische Multischicht-
systeme mit sub-nm Prazision auf grof¥flachigen Substraten hergestellt werden, die mit
einem Uberschaubaren Aufwand in Anwendungen integriert werden konnen. Mittels Atomic
Layer Deposition kdnnen auch auf stark texturierten Oberflachen konforme Multischichten er-
zielt werden. Bei den physikalischen Untersuchungen werden die Bestimmung der
thermoelektrischen und elektrischen Leitfahigkeit und des Seebeck-Koeeffienten parallel und
senkrecht zur Filmebene integrale Fragestellungen sein. Epitaktische Multischichten und
Quantenpunkte: Mittels MBE oder MOCVD lassen sich einkristalline Halbleiter-Multischicht-
strukturen von besonderer Qualitat erzeugen. In den vergangenen Jahrzehnten wurde in
Deutschland die Halbleiterphysik sehr intensiv geférdert, so dass einige Anlagen zum
epitaktischen Wachstum von einkristallinen Heterostrukturen und Quantenpunktfiimen mit
klassischen Halbleitern dem SPP zur Verfugung stehen. Eine Vielzahl an thermoelektrischen
Fragestellungen lasst sich mit diesen Systemen untersuchen, u.a. die Reduktion der thermi-
schen Leitfahigkeit durch Einbringung von Barriereschichten oder Quantenpunkten, welche
als Phononenstreuzentren dienen, oder die thermoelektrischen Eigenschaften von 2D-
Elektronengasen. Im SPP besteht Bedarf, Ressourcen fur das epitaktische Wachstum von
Bismut- oder Blei-basierten Verbindungshalbleitern aufzubauen. Ferner soll der mecha-
nische Stress in Halbleitermultischichtstrukturen genutzt werden, um teilweise aufgerolite
Halbleiter-Nanostrukturen oder Heterostrukturlamellen in Form eines nicht vollstandig
geschlossenen Zylindermantels herzustellen.

3D-Strukturen: Nanokomposite und andere 3D-Nanostrukturen: International wird zumeist
empirisch an der Entwicklung thermoelektrischer Nanokomposite geforscht. Obwohl die
physikalische Betrachtung von Nanokompositen und deren Modellierung nicht trivial ist, sol-
len ungeordnete und geordnete Nanokomposite aus definierten Nanopartikeln als physika-
lische Modellsysteme innerhalb des SPP untersucht werden. Ein breites Portfolio an Herstel-
lungsmethoden wird dem SPP fiir die Synthese von monodispersen Nanopartikeln aus der
Flissig- und Gasphase zur Verfiigung stehen. Diese Nanopartikel sollen schonend mitein-
ander oder mit einer chemisch gleichen oder auch verschiedenen mikrokristallinen Matrix
verpresst werden, ohne dass dabei ein Wachstum der Nanokristallite auftritt. Aus physika-
lischer Sicht ist ein hoher Erkenntnisgewinn von Untersuchungen an Kompositstrukturen und
hochgeordneten Ubergitterstrukturen aus besonders monodispersen Nanopartikeln zu erwar-
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ten. Ferner kénnen thermoelektrische 3D-Modellsysteme durch Infiltration von Opalstruktu-
ren aus Silikaten und Polymeren mittels elektrochemischer Abscheidung oder ALD entwickelt
werden.

KB2: Strukturelle und thermoelektrische Charakterisierung

Der Erfolg des Schwerpunktprogramms ,Nanostrukturierte Thermoelektrika“ hangt wesent-
lich von der Bereitstellung und Weiterentwicklung von Messmethoden fir thermoelektrische
Nanostrukturen ab. Diese Methoden missen eine Charakterisierung der eigentlichen ther-
moelektrischen Eigenschaften ebenso liefern wie Informationen lUber weitere physikalische
und chemische Eigenschaften der praparierten Strukturen. Weltweit herrscht ein besonderer
wissenschaftlicher Entwicklungsbedarf auf diesem Gebiet. Die Verknlpfung langjahriger
Erfahrungen in der thermoelektrischen Messtechnik mit modernen Verfahren der
Mikrosystemtechnik soll zu einer Miniaturisierung thermoelektrischer Messverfahren fuhren
mit dem Ziel der Anwendung auf mikro- und nanostrukturierte Systeme.

Strukturelle Charakterisierung: Die strukturelle und chemische Charakterisierung ist
entscheidend fir die Qualitatsbeurteilung der Nanostrukturen sowie zu der Entwicklung als
Modellsysteme. Thermoelektrische Materialien weisen zahlreiche strukturelle und chemische
Freiheitsgrade auf, die gezielt im Hinblick auf den Wirkungsgrad kontrolliert und optimiert
werden mussen. Die zugrunde liegenden physikalischen Gesetzmaligkeiten erfordern
Materialien mit Defektstrukturen auf definierten Langenskalen. Die Raster- und
Transmissionselektronenmikroskopie sollen mit Spektroskopie-Verfahren bis hin zu atomarer
Ortsauflésung diese Unterstitzung bereitstellen.

Neben abbildenden Methoden ist es bei nanostrukturierten Materialien wichtig, integrierende
strukturelle Informationen zu einer statistisch signifikanten Anzahl von Nanoobjekten zu ge-
winnen. Neutronen- und Roéntgenstreumethoden bieten sich hierfliir besonders an. Methoden
wie Kleinwinkelstreuung und Reflektometrie werden angewendet, um die GréRenverteilung,
die Schichtdicken und die Agglomeration von Partikeln zu bestimmen. Mit diesen Verfahren
wird auch an dinnen Schichtproben ein ausreichendes Analysevolumen erreicht. Die lokale
atomare Umgebung wird durch eine Paarverteilungsfunktions-Analyse studiert. Resonante
Roéntgenstreuung und Kleinwinkelstreuung sollen elementspezifische Strukturinformationen
liefern. Daneben bietet sich inelastische Streuung an, um die Gitterdynamik zu studieren.
Messungen der Phononeneigenschaften liefern einen direkten Einblick in die mikrosko-
pischen Mechanismen der Gitterwarmeleitfahigkeit [45]. Inelastische Rdntgen- und Neutro-
nenstreuung sollen eingesetzt werden, um den Einfluss der Nanostrukturierung auf die
Phononen zu bestimmen. Dies ist durch inelastische Kernresonanz-Messungen teilweise
auch elementspezifisch moglich [46]. Ferner sind auch IR- und Raman-Spektroskopie
aussagekraftig.

Thermoelektrische Charakterisierung: Derzeit besteht international ein Bedarf an verlass-
licher und standardisierter Messtechnik fir die zentralen thermoelektrischen Gréfken — See-
beck-Koeffizient, elektrische Leitfahigkeit und thermische Leitfahigkeit. Dabei stellt die
entsprechende Charakterisierung nanoskaliger Systeme eine besondere Herausforderung
dar. Thermoelektrische Messungen an Nanostrukturen bedlrfen haufig einer aufwendigen
mikrotechnischen Praparation. Insbesondere flir Multischichtsysteme bei Messungen senk-
recht zur Schichtebene (,cross-plane®) trifft dies zu. International richtungweisende und
zuverlassige Messverfahren angepasst an die Modellsysteme (KB1) sollen daher in KB2
entwickelt werden.

Eine Herausforderung fir die Charakterisierung thermoelektrischer Eigenschaften von Nano-
objekten ist die kontrollierte Erzeugung von Temperaturdifferenzen auf der Nanometerskala.
In Bezug auf die Untersuchung kiinstlicher Atome und Molekiile konnten jedoch eine geeig-
nete Stromheizungsmethode entwickelt und Thermokraftmessungen an Nanostrukturen
durchgefiihrt werden [47,48]. In diesem SPP soll diese Methode fiur die Entwicklung
nanostrukturierter Thermoelektrika eingesetzt werden. Alternativ zu einer Untersuchung als
Einzelobjekte sollen Arrays parallel ausgerichteter Nanostabe (ggf. gefuhrt im Templat) in
cross-plane-Anordnung charakterisiert werden. Zur Charakterisierung der thermischen
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Leitfahigkeit diinner Schichten wird vielfach die 3w-Methode angewendet, welche das pra-
zise Aufbringen einer Miniatur-Elektrodenstruktur mittels lithografischer Techniken erfordert.
Mittels Lock-in-Technik wird anschlieRend die Warmeleitfahigkeit der thermoelektrischen
Schicht.

Fir in-plane-Messungen an nanostrukturierten Schichten sowie die Charakterisierung von
3D-Nanostrukturen und Nanokompositen sind bei Messproben mit Abmessungen im um-Be-
reich herstellbar. Die hier benétigten thermoelektrischen Messverfahren sind grundsatzlich
bekannt, es handelt sich jedoch um nichtkommerzielle Methoden, deren Bereitstellung und
prazise Beherrschung insbesondere bei héheren Messtemperaturen sowie bei der thermi-
schen Schichtcharakterisierung so aufwendig ist, dass sie nur bei wenigen Gruppen zur Ver-
fligung stehen. Hier kann der SPP von langjahrigen Vorarbeiten einiger Institute profitieren.
Die Beteiligung ingenieurswissenschaftlicher Disziplinen (Elektrotechnik, physikalische
Messtechnik) soll die Bereitstellung und Weiterentwicklung eines umfassenden Methoden-
spektrums unterstiitzen. Galvanomagnetische und thermomagnetische Messungen erlauben
die Bestimmung der Konzentration und Beweglichkeit der Ladungstrager sowie den Nach-
weis nanostrukturbedingter Anderungen der Bandstruktur nahe dem Fermi-Niveau.

Nanostrukturierte Thermoelektrika verlangen nach einer nanoskalig auflésenden Mess-
technik. Hier stehen einzelne oder mehrere wechselwirkende Quantenpunkte, -drahte oder
Lamellen im Zentrum des Interesses, ebenso halbleitende oder metallisch geflllite Nano-
poren sowie das Verhalten einzelner Makromolekiile. Die Basis zur nanoskaligen Messung
des Seebeck-Koeffizienten sind dabei Varianten der Rastertunnelmikroskopie (STM). Ziel-
grole ist stets die lokale Thermospannung. Neue Modulationstechniken erlauben die strom-
los potentiometrische Messung, da sie die Stdranfalligkeit der Gblichen dc-Ruckkopplung bei
14c=0 Uberwinden [49-51]. Damit kann im Tunnelmode eine laterale Aufldsung von rund 20
nm und eine hohe Genauigkeit des Potentials erreicht werden. Auf Basis einer ahnlichen
Anordnung wurde in jungster Zeit [52] Uber eine Seebeck-Messung an molekularen Kontak-
ten berichtet. In Verbindung der 3w-Methode mit STM wurde bereits eine ortsauflésende
Warmeleitfahigkeitsmessung im nm-Bereich demonstriert. Ein weiterer Ausgangspunkt fir
die ortsauflbsende Seebeck-Messung ist die unikale Technik der Mikro-Thermosonde. Durch
das Aufsetzen einer erwarmten feinen Spitze bildet sich ein fokussierter Temperaturgradient
im Material. Die derzeit erreichte Ortsauflésung im um-Bereich dient vor allem zur Analyse
lokaler funktioneller Inhomogenitdten am makroskopischen Festkérpern und dinnen
Schichten. Im transienten Modus und durch feinere Sondenspitzen mittels mikrotechnischer
Verfahren soll die Methode bis zur Ortsauflosung im nm-Bereich entwickelt werden. Die
Simultanmessung der thermoelektrischen GréRen wird ein Sondenverfahren fur die lokale
Bestimmung der Gutezahl ZT ermdglichen.

Thermopaare aus i oberer Thermo-
Aluminium und / koppler (Gold)
n-Polysilizium &

thermischer Isolator
(SU-8 Photopolymer)

Trdgermembran
(Si;N,)

1 mm

Kavitat zur ther- . - .
mischen Isolation Oben: Mapping des Seebeck-Koeffizienten an einer

it ThsrGe eutektischen Lamellenstruktur in Bismuttellurid
koppler (Silizium) (oben: einkristalliner Bereich)
Links: Schematische Darstellung eines mikro-
systemtechnischen Thermogenerators [53]

Spezifische Messanordnungen mit Mikro-Teststrukturen zur Charakterisierung der Anisotropie-
eigenschaften an thermoelektrischen Modellsystemen sollen realisiert werden. Dabei stellt die
thermische Ankopplung und die Interaktion mit dem Messsystem bei diinnen Schichten und
diskreten Nanoobjekten eine grole Herausforderung dar. Spezifische Probleme reichen von
der Reproduzierbarkeit des Messaufbaus (z.B. Beherrschung parasitarer Warmeflisse), Gber
generelle Fragen zur Integrationsstrategie des thermoelektrischen Materials im Messaufbau
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(in-situ-Deposition bzw. Aufwachsen von Nanostrukturen) bis hin zur wechselseitigen Beein-
flussung von Testprobe und Messapparatur (parasitare thermische und elektrische Effekte).
Zur Lésung dieser Probleme sollen im Rahmen des SPP mikrotechnische Messplattformen
aus mikrostrukturierten Silizium- oder Glassubstraten entwickelt werden [53], die thermische
Koppelstrukturen, Mikro-Temperatursensoren, Heizer und Kihlstrukturen sowie elektrische
Kontakte tragen. Im Verlauf des SPP kénnte eine langfristige Testplattform etabliert werden,
die von maglichst vielen Teilnehmern genutzt werden soll.

Der Neuartigkeit und Komplexitdt der erforderlichen thermoelektrischen Messtechniken
entsprechend nimmt ein Methodenvergleich mittels geeigneter Referenzmaterialien eine
besondere Rolle ein. In der Abschlussphase des SPP gewinnt die thermoelektrische System-
charakterisierung Bedeutung fiir die Demonstration von neuen Bauelementen basierend auf
fortschrittlichen nanostrukturierten Thermoelektrika, insbesondere fiir den Einsatz im Bereich
regenerativer Energiequellen.

KB3: Modellierung und Theorie

Ein intensiver Austausch zwischen Theorie und Experiment soll insbesondere in gemein-
samen Verbundprojekten intensiviert werden: In KB3 beschéaftigen sich Experten mit der
theoretischen Modellierung der experimentellen Modellsysteme, welche im KB1 entwickelt
und im KB2 analysiert werden. Darliberhinaus sollen in KB3 Arbeiten geférdert werden, die
wegweisend flr das Grundlagenverstandnis thermoelektrischer Eigenschaften von nanoska-
ligen Materialien sind. Hierbei werden Methoden der theoretischen Physik wie auch der
angewandten Ingenieurwissenschaften eingesetzt. Die speziellen Herausforderungen liegen
einerseits in der Erarbeitung fundamentaler Grundlagen thermoelektrischer Eigenschaften
von Nanostrukturen und andererseits in der Methodenwahl fir eine umfassende Multi-
Skalen-Behandlung.

Transporteigenschaften nanostrukturierter Materialien: Multischichtstrukturen und Ubergitter-
strukturen aus z. B. Si/Ge, Bi,Tes/Sb,Te; [54] weisen erhdhte Umwandlungseffizienzen ZT
auf. Nanokristalline Metalloxidschichten hingegen weisen gegenuber einer einkristallinen
Schicht wesentlich reduzierte thermische Leitfahigkeiten auf [55]. Deshalb ist ein Schwer-
punkt von KB3, den Einfluss von Grenzflachen und Unordnung auf die thermische und
elektrische Leitfahigkeit und den Seebeck-Koeffizienten systematisch zu untersuchen, um
damit zur Optimierung des thermoelektrischen Umwandlungsfaktors ZT beizutragen. Die
Lésung quasiklassischer Drift-Diffusionsgleichungen in Kombination mit Bandstuktur-
rechnungen soll dabei durch die numerische Transfermatrixmethode erganzt werden [56].
Diese erlaubt die Modellierung der in KB1 entwickelten nanostrukturierten Systeme unter
Bertcksichtigung von Quantentransporteffekten.

Die Transporteigenschaften nanostrukturierter Materialien kdnnen bei hohen Temperaturen
mit quasiklassischen Dirift-Diffusionsgleichungen und aus der Ldsung der Boltzmann-
Gleichungen berechnet werden, wobei die Materialparameter aus den ab-initio-Rechnungen
oder aus experimentellen Untersuchungen der thermoelektrischen und magnetfeldabhan-
gigen Eigenschaften erhalten werden, um die Modelle zur Bandstruktur und Ladungstrager-
streuung numerisch anzupassen. Dies ist gultig, wenn die Ausdehnung der Nanostruktur
grold ist gegenliber der mittleren freien Weglange, d.h. fir verunreinigte Systeme bei endli-
chen Temperaturen [57,58].

Quantenkoharenter Transport, der insbesondere fiir Modellsysteme mit atomarer Ausdeh-
nung wie Nanokontakte [59] und Tunnelkontakte [60] von Bedeutung ist, kann mit der
Methode der linearen Antwort und mit der numerischen Transfermatrixmethode behandelt
werden. Eine grofRe Herausforderung im Rahmen dieses Schwerpunktprogramms wird die
Bertcksichtigung der phononischen Freiheitsgrade sowohl im quasiklassischen als auch im
quantenkoharenten Grenzfall sein. Phononenspektren in Bulkmaterialien konnen mittels
verschiedener Programme im reziproken Raum (durch Stérungstheorie) oder im realen
Raum (durch endliche Auslenkungen) berechnet werden. Die Kenntnis der Phononen ist not-
wendig fur die Berechnung des Phononenbeitrags zum thermischen Widerstand. In
Schichtsystemen wird der phononische Warmetransport bestimmt, indem die Reflektivitat
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bzw. ballistische Transmission von Phononen an den Grenzflachen zwischen den Schichten
berechnet wird. Im gleichen System wird auch der Seebeck-Koeffizient S im Rahmen des
ballistischen Transports berechnet. Mit diesem Ansatz ist die Optimierung des Warmetrans-
ports in Schichtsystemen mdglich.

Materialspezifische _Ab-Initio-Rechnungen und Bandstrukturen: Auf der Grundlage der
Dichtefunktionaltheorie haben sich ab-initio-Rechnungen zu einer leistungsfahigen Methode
entwickelt, die ein theoretisches Materialdesign gestattet. Die Methode ist flir Materialien im
Nanometerbereich besonders geeignet, da physikalische Eigenschaften unter Bericksich-
tigung von Quanteneffekten untersucht werden. Ausgehend von der atomaren Struktur des
Systems unter Beriicksichtigung der Randbedingungen der Nanostruktur kann der Bogen
von den elektronischen und phononischen Eigenschaften bis hin zu den makroskopischen
Eigenschaften gespannt werden. Das wurde insbesondere fiir die elektrischen und
thermoelektrischen Eigenschaften demonstriert [57-60]. Die Grenzen der ab-initio-Unter-
suchungen sind durch die GroRe des Systems bestimmt. Der numerische Aufwand der
parameterfreien Beschreibung wachst in modernen Verfahren proportional zur Zahl der
Atome im System [61,62,63]. Der Einfluss spezifischer Quantenfluktuationen in korrelierten
Materialen kann mit der Kombination aus Dichtefunktionaltheorie und Dynamischer Mean-
Field-Theorie erfolgreich beschrieben werden. Die Kombination beider Methoden erlaubt die
Verknupfung zwischen konkreten Materialeigenheiten und Modellstudien [64].

Die Berechnung des Seebeck-Koeffizienten S ist von grundsatzlichem Interesse. So fuhrt
eine geringe Konzentration magnetischer Verunreinigungen zu stark erhohten Seebeck-
Koeffizienten als Folge von magnetischen Korrelationen, auch als Kondo-Effekt bezeichnet.
Solche Spinkorrelationen sind auch fir die Erhéhung von S beim Transport durch Halbleiter-
Quantenstrukturen verantwortlich. In komplexen oxidischen, nanostrukturierten Materialien
versprechen die Nahe zum Mott-isolierenden Zustand und die damit verbundenen
Korrelationseffekte eine Erhéhung des Seebeck-Koeffizienten S und des thermoelektrischen
Umwandlungsfaktors ZT. Korrelationseffekte sollen im Rahmen der Dynamischen Mean-
Field-Theorie [64,65,66] behandelt werden. Damit wird es moglich werden, neue strukturelle
und elektronische Mechanismen zur Kontrolle dieses Koeffizienten und der effizienteren
thermoelektrischen Energieumwandlung aufzuzeigen.

Modellierung und Simulation bedarf auch eines Multiskalenansatzes, der die Nanostruktur-
ebene explizit berlcksichtigt [61-63]. Dies betrifft die Untersuchung der Phononenkopplung
und des Einflusses von Ordnungs- bzw. Unordnungseffekten in Ubergitterstrukturen ebenso
wie die Modellierung von segmentierten Anordnungen in nanostrukturierten Thermoelektrika.
Im Bereich der messtechnischen Charakterisierung (KB2) werden mikrosystemtechnische
Messaufbauten durch Simulationen zu betrachten und zu optimieren sein. Finite-Elemente-
Modellierung an konventionellen und miniaturisierten thermoelektrischen Messanordnungen
ist ein essentielles Werkzeug zur Abschatzung von Fehlereinflissen und damit zur Verbes-
serung der Genauigkeit der Messergebnisse. Dies betrifft die Optimierung des Warmeflusses
in den Testobjekten, die Reduzierung von thermischen Kopplungsverlusten oder die
Reduzierung bzw. Kontrolle parasitarer Warmeflisse. Diese Aufgaben sind klassisch der
Multidomanen-Simulationen gekoppelter physikalischer Effekte, z.B. mittels Finite-Elemente-
Modellierung (FEM), und der darauf aufbauenden Strukturoptimierung zuzurechnen
[63,67,68].

2.  Verhaltnis zu anderen laufenden Programmen

In Europa: Im 7. EU-Rahmenprogramm (FP 7) taucht zum ersten Mal das Stichwort ,thermo-
electric” neben ,solar und ,electrochemical” auf — NMP-2007-2.2-3. Geférdert werden sollen
-advanced materials architectures for energy conversion®. Schwerpunkt sind hier jedwede
nanoskalige Strukturen, z.B. ,quantum dots“ und ,nanocomposites®. Die Materialentwicklung
soll Eingang finden in ,supercaps, stacks, solar cells und high performance batteries“. Das
Programm ist anwendungsorientiert und verlangt eine hohe Industriebeteiligung. In Frank-
reich und der Schweiz gibt es derzeit auf nationaler Ebene verstarkt Bemihungen, die Erfor-
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schung neuer thermoelektrischer Materialien und Anwendungen zu foérdern. Unter der
Schirmherrschaft des CNRS ist ein Forschungsverbund entstanden, an welchem 21 franzo-
sische und 4 nichtfranzdsische Gruppen partizipieren und gleichermaf3en grundlagen- und
anwendungsorientierte Fragestellungen behandeln.

In Deutschland: Direkte Forderprogramme oder Forschungsverbiinde fiir die Thermoelektrik
oder Ausschreibungen flir thermoelektrische Nanostrukturen existieren derzeit nicht. Im
Rahmen der breit ausgerichteten Foérderprogramme flir Nanotechnologie und Nanoscience
von DFG und BMBF werden einzelne Projekte geférdert. Zum Thema thermoelektrische
Nanostabe werden ein Projekt im Rahmen des SPP 1163 am Zentrum flir Schwerionen-
forschung in Darmstadt und ein weiteres in der FOR 522 in der Region Leipzig/Halle von der
der DFG geférdert. In zwei BMBF-Programmen ist eine indirekte Forderung der Thermo-
elektrik denkbar: Derzeit |auft die Ausschreibung “Energieautarke Mikrosysteme®, in welchem
die ,Nutzung von Warmeenergie“ erwahnt ist. Im Mittelpunkt des Programms steht die
Systementwicklung durch Verknlpfung von drahtloser Datenlbertragung, Sensorik und
Thermogeneratoren auf dem heutigen Stand. Im KMU-Innovations-Programm ,Nano-
Chance* wird die Umsetzung nanoskaliger Strukturen in thermoelektrischen Bauelementen
angesprochen. Eine Teilnahme an derartigen Programmen ist flr die meisten Teilnehmer
dieses SPP-Antrags nach einem erfolgreichen Abschluss des geplanten SPP mdglich.

3. Internationale Zusammenarbeiten

Die Mitglieder des Programmausschusses sowie die Antragssteller stehen mit zahlreichen
Forschergruppen im Ausland in Kontakt und flihren gemeinsame Projekte durch.

Prof. J. Bird, University at Buffalo, State University of New York, USA
Prof. W. E. Buhro, Washington University, St. Louis, USA

Prof. D. Cahill, University of Champaign, Illinois, USA

Dr. C. Gatti, ISCM, CNR, Milano, Italien

Prof. B. B. Iversen, University Aarhus, Danemark

Prof. D. Johnson, University of Oregon, USA

Prof. M. Lagally, University of Wisconsin-Madison, USA

Dr. N. Mingo, CEA Grenoble, Frankreich

Prof. V. Mitin, University at Buffalo, State University of New York, USA
Prof. M. Muhammed, Royal Institute Stockholm, Schweden

Prof. G. Nolas, University of South Florida, USA

Prof. F. Rosei, Quebec University, Kanada

Prof. D. M. Rowe, University of Cardiff, England

Prof. A. Shakouri, University of California, Santa Cruz, USA

Prof. G. J. Snyder, California Institute of Technology, USA

Dr. J. Tersoff, IBM New York, USA

Dr. A. Weidenkaff, EMPA, Dibendorf, Schweiz

Im Rahmen des SPP soll auch Uber gemeinsame Konferenzen mit anderen nationalen
Verbundprogrammen in Europa (z.B. mit der Schweiz und Frankreich) nachgedacht werden.

4.  Programmausschuss

Den Antrag fir das geplante Schwerpunktprogramm haben die Mitglieder des Programm-
ausschusses gemeinsam vorbereitet und im Rahmen eines 1. Rundgespraches am 6.-7.
September 2007 in Fulda bestatigt. Bei einem 2. Rundgesprach am 2. November 2007 in
Fulda wurden von den Ausschussmitgliedern das Programm und der Antragstext im Detail
ausgearbeitet. Die Ausschussmitglieder sind international ausgewiesene Wissenschaftler in
der Synthese und Charakterisierung von thermoelektrischen Materialien oder Nanostrukturen,
der theoretischen Festkérperphysik, Spintronik, anorganischen Chemie, thermoelektrischen
Messtechnik und Mikrosystemtechnik. Dem Programmausschuss gehdéren vier jungere
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Wissenschaftler/innen (Fischer, Nielsch, Schlecht, Schmidt) und drei Frauen (Fischer, Mertig,
Schlecht) an. Insgesamt sind die beteiligten Gruppen von einem stark materialwissen-
schaftlichen, festkdrperphysikalischen und messtechnischen Interesse gepragt.

Der Aufruf fur eine SPP-Antragsinitiative mit dem Arbeitstitel ,Nanostrukturierte Thermoe-
lektrika“ wurde im Physik Journal im Mai 2007 von K. Nielsch, H. Béttner und P. Woias ini-
tiiert. O. Eibl hat die erste Thermoelektrik-Herbstschule flir Studierende in Tubingen im Sep-
tember 2006 organisiert. Die Fortsetzung Ubernimmt H. Bottner im Frahjahr 2008 in Freiburg.
H. Boéttner und E. Mdller waren Griindungsmitglieder der Deutschen Thermoelektrischen
Gesellschaft im Jahr 2005. Ferner wird H. Béttner die Internationale Thermoelektrik-Konfe-
renz im Sommer 2009 in Freiburg organisieren. P. Ziemann und |. Mertig sind Sprecher von
SFBs mit den Schwerpunkten nanostrukturierte Materialien an den Universitaten Ulm und
Halle. R. Herrmann wird in Klrze eine Helmholtz-Hochschul-Nachwuchsgruppe mit dem
Schwerpunkt Thermoelektrik leiten.

Bei erfolgreicher Genehmigung ist geplant, fur jede Forderperiode von 3 Jahren eine
Steuerungsgruppe aus drei Mitgliedern des Programmausschusses zu wahlen, welche je die
Interessen eines der drei Kompetenzbereiche vertreten sollen. Die Steuerungsgruppe wird
zusammen mit dem Koordinator den Auftrag haben, Jahrestreffen zu organisieren, relevante
Informationen innerhalb des SPP zu verteilen und sich um eine Ubergreifende Auflendar-
stellung zu kimmern.

Koordinator

K. Nielsch Modellsysteme U Hamburg
Programmausschuss

H. Buhmann Nanoelektronik U Wirzburg

H. Bottner TE-Messtechnik, Multischichten Fh-IPM Freiburg
O. Eibl Strukturanalyse U Tubingen

S.F. Fischer Nanoelektronik RU Bochum

R. Hermann Strukturanalyse FZ Jilich

J. Janek Modelloxide U Giessen

I. Mertig Theorie U Halle

E. Maller TE-Messtechnik DLR KoélIn

S. Schlecht Nanopartikelsynthese FU Berlin

0.G. Schmidt Halbleiter-Modellsysteme IFW Dresden

R. Schmechel Nanopartikelsynthese U Duisburg

P. Woias Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg
P. Ziemann TE-Rastertunnelmikroskopie U Ulm

5. Voraussichtliche Teilnehmer

M. Albrecht Oberflachen- und Grenzflachenphysik, TU Chemnitz

S. Barcikowski Abt. fir Nanotechnologie, Laser Zentrum e.V., U Hannover
S. Bllgel Institut fir Festkorperforschung, FZ Jilich

H. Bottner Fhl far Physikalische Messtechnik, Freiburg

K. Brunner Physikalisches Institut, U Wurzburg

H. Buhmann Experimentelle Physik Ill, U Wirzburg

A. Chudnovskiy 1. Institut fir Theoretische Physik, U Hamburg

O. Eibl Institut fir Angewandte Physik, U Tibingen

F. Endres Institut fir Metallurgie, TU Clausthal

W. Fahrner Fernuniversitat Hagen

S.F. Fischer Fakultat fir Elektrotechnik und Informationstechnik, U Bochum
A. Greiner Institut fir Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg
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J. Grin

H.U. Habermeier

W. Hansen
G. Helferich
R. Hermann

U. Hilleringmann

J. Janek

C. Jool}

M. Kamlah

S. Kettemann
J. Koénig

C.D. Kohl

J. Korvink

H. Leipner

A. Lengfellner
F. Lechermann
A. Lichtenstein
S. Mathur

I. Mertig

. Moseler
Mdaller

. Neumann
Nielsch

. Potthoff

. Oeschler
Rastelli

. Santer

. Schlecht

. Schmechel
J. Schmidt
0.G. Schmidt
J. Schumann
W. Seifert

J. Siewert

M. Stordeur
R. Ulbrich
C.A. Volkert
F. v. Oppen
F. Volklein

A. Waag

H. Weller
D.E. Wolf

U. Woggon

P. Woias

M. Zacharias
P. Ziemann

TV PZZTXAMZ

Max-Planck-Institut fir Chemische Physik fester Stoffe, Dresden
Max-Planck-Institut fur Festkorperforschung, Stuttgart

Institut fir Angewandte Physik - FG Wachstum, U Hamburg
Fhl fir Chemische Technologie ICT, Pfinztal

Institut fur Festkérperforschung, FZ Jilich

Inst. fur Elektrotechnik und Informationstechnik, U Paderborn
Physikalisch-Chemisches Institut, U Giessen

Institut fur Materialsphysik, U Goéttingen

Institut fir Materialforschung Il, FZ Karlsruhe

1. Institut fir Theoretische Physik, U Hamburg

Institut fir Theoretische Physik 11, U Bochum

Institut fir Angewandte Physik, U Giessen

Institut fir Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg
Interdisziplinares Zentrum flir Materialwissenschaften, U Halle
Inst. fir Experimentelle und Angewandte Physik, U Regensburg
1. Institut fir Theoretische Physik, U Hamburg

1. Institut fir Theoretische Physik, U Hamburg

Institut fir Anorganische Chemie, U Wirzburg

FG Theoretische Physik, U Halle

Fraunhofer-IWM, Freiburg

Deutsches Zentrum fir Luft- und Raumfahrt, Koin
Gesellschaft fur Schwerionenforschung mbH GSI, Darmstadt
Institut fir Angewandte Physik, U Hamburg

1. Institut fir Theoretische Physik, U Hamburg
Max-Planck-Institut fir Chemische Physik fester Stoffe, Dresden
Institut fur Integrative Nanowissenschaften, IFW Dresden
Institut fur Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg

Institut fir Chemie und Biochemie, FU Berlin

Fakultat fir Ingenieurwissenschaften, U Duisburg/Essen

Fhl fur Fertigungstechnik und Angew. Materialforschung, Dresden
Institut fur Integrative Nanowissenschaften, IFW Dresden
Institut fir Integrative Nanowissenschaften, IFW Dresden

FG Theoretische Physik, U Halle

Inst. fur Theoretische Physik, U Regensburg

Interdisziplinares Zentrum fir Materialwissenschaften, U Halle
IV. Physikalisches Institut - Halbleiterphysik, U Gottingen
Institut fir Materialsphysik, U Géttingen

Institut fir Theoretische Physik, FU Berlin

Institut fiir Mikrotechnologien, FH Wiesbaden

Institut fur Halbleitertechnik, TU Braunschweig

Institut fir Physikalische Chemie, U Hamburg

Theoretische Physik U, Duisburg/Essen

Experimentelle Physik IIb, U Dortmund

Institut fir Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg

Institut fir Mikrosystemtechnik IMTEK, U Freiburg

Institut fir Festkdrperphysik, U Ulm

Der gréfite Teil der genannten Antragssteller traf sich am 6./7. September 2007 in Fulda zum
1. Rundgesprach. Bei dieser Veranstaltung wurden von nahezu allen Anwesenden Prasenta-
tionen aktueller Forschungsarbeiten und zukinftiger Projektideen zur Entwicklung von
nanostrukturierten Modellsystemen und Materialien, zu deren Charakterisierung und Model-
lierung sowie zu moglichen Einsatzfeldern vorgestellt. Die Teilnehmer am Rundgesprach
lobten bei der Abschlussdiskussion am 7. September vielfach die Exzellenz der haufig noch
unverodffentlichten Forschungsarbeiten.
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6. Forderung des wissenschaftlichen Nachwuchses

Die Forderung des wissenschaftlichen Nachwuchses (Doktoranden, Post-Docs) der beteilig-
ten Arbeitsgruppen ist ein wichtiges und eigenstandiges Ziel, das durch eine Reihe von Mal3-
nahmen erreicht werden soll. Im Mittelpunkt stehen die jeweiligen Projekte, die durch ihre
enge Einbindung in das Programm den Erwerb von fachlichen Qualifikationen Uber den
engeren disziplindren Rahmen hinaus bieten sollen, so dass ubergreifende Kenntnisse in
Theorie, Modellbildung, Praparation Charakterisierung und Messtechnik erworben werden
kdénnen.

Als besondere MalRnahmen, fir die Mittel des Koordinators eingesetzt werden sollen, sind
geplant:

a. SPP-Workshops: Alle zwei Jahre richtet das SPP fiir die Projektleiter und -mitarbeiter
themenorientierte finftdgige Workshops aus in Anlehnung an die Thermoelektrik-
Herbstschule 2006 (Tubingen) und -Frihjahrsschule 2008 (Freiburg). Hierzu werden
auch externe Vortragende eingeladen, die das Vortragsprogramm sinnvoll ergénzen.
Themen fir den ersten Workshop koénnten ,Nanostrukturierung und Modell-
systeme” oder ,Theorie und Modellbildung“ sein.

b. Doktoranden-Workshops: Auf diesen Workshops (jedes Jahr) stellen die Doktor-
anden der Projekte ihre Arbeitsfortschritte in Abwesenheit der Projektleiter vor.
Fortgeschrittene Mitarbeiter erhalten die Aufgabe, zu speziellen Themen kurze Tuto-
rien abzuhalten. Auch hier kdnnen externe Redner zu speziellen Themen eingeladen
werden. Zur Organisation dieser Veranstaltung werden am Anfang einer jeden
Forderperiode zwei Nachwuchssprecher gewahlt.

c. Mentorensystem: Fir die Doktoranden im SPP soll ein Mentorensystem installiert
werden, um ihre Betreuung umfassend zu gewahrleisten und den Austausch
zwischen den SPP-Gruppen zu fordern. In der Regel sollen Mentoren und Doktor-
anden sich zweimal pro Jahr personlich treffen, woflir separate Reisemittel reserviert
werden sollen.

d. Cluster-Treffen: Es wird notwendig sein, zur Erérterung spezieller Probleme oder
Aufgaben Teilnehmer des Programms relativ kurzfristig zu eintdgigen Arbeitstreffen
zu versammeln. Hierfur sind Mittel vorzusehen.

e. Mess-/Arbeitsaufenthalte: Mitarbeiter sollen die Gelegenheit erhalten, fir eine kirzere
Phase (1 — 2 Wochen) in kooperierenden Arbeitsgruppen mitzuarbeiten, um sich dort
schneller in neue Modellsysteme, Modelle oder Methoden einarbeiten zu kénnen.

f. Dokumentation: Um einen nachhaltigen Wissenstransfer zu erreichen sollen zu den
themenorientierten Workshops Skripte erstellt werden, die sich besonders den
Grundlagen der nanostrukturierten Thermoelektrik widmen.

g. SPP-Homepage: Die Kommunikation innerhalb des SPP soll durch eine Internet-
Plattform unterstitzt werden. Diese soll auch der Offentlichkeit zur Information dienen.

Aufgrund des stark interdisziplinar ausgerichteten Programms werden wir promovierte Nach-
wuchswissenschaftler verstarkt ermutigen, eigene Antrage in Zusammenarbeit mit anderen
Gruppen im Rahmen dieses Schwerpunktprogramms zu stellen. Ferner sind an der
Antragsausarbeitung zahlreiche flr eine Berufung qualifizierte Nachwuchswissenschaftler
(S.F. Fischer, R. Herrman, C. JooB3, S. Kettemann) und in den vergangenen zwei Jahren
berufene Professoren beteiligt (F. Lechermann, K. Nielsch, S. Schlecht, R. Schmechel, O. G.
Schmidt, C.A. Volkert, M. Zacharias, M. Potthoff). Die jungste Ernennung von R. Hermann
zum Leiter einer Helmholtz-Hochschul-Nachwuchsgruppe zeigt, dass die Thermoelektrik ein
Betatigungsfeld mit Zukunft fir Nachwuchswissenschaftler ist. Ebenso wie die Photovoltaik
Ubt die Thermoelektrik als regenerative Energie eine besondere Faszination auf Studierende
aus. Bisher konnten nur im begrenzten Male in den Arbeitsgruppen entsprechende Diplom-
oder Masterarbeiten angeboten werden. Die Nachfrage Ubersteigt haufig die Betreuungs-
mdglichkeiten. Durch das SPP kénnten mehr Platze fur Bachelor-, Master- und Diplomar-
beiten an Universitaten zu dieser Thematik bereitgestellt werden.
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7. Forderperiode

Antragsdauer: 6 Jahre
Geplante Forderperioden: 2 x 3 Jahre

8. Schéatzung des Mittelsbedarfs

Aufgrund der oben genannten Themengebiete und der durch eine grole Anzahl von Publika-
tionen ausgewiesen potenziellen Teilnehmer wird eine Anzahl von 10-15 Verbundprojekten
angestrebt, welche sich aus 2 bis 4 Partnern zusammensetzen und sich Uber alle drei
Kompetenzbereiche (KB1-3) innerhalb eines Verbundprojektes verteilen sollen. Fir die
Abschatzung der Personalkosten wurde der Tarifvertrag der Lander bertcksichtigt.

Personalmittel: 10x TVL E13 588.000 €
15x TVL E13 (3/4 Stellen) 658.000 €
10x TVL E13 (1/2 Stellen) 294.000 €

Verbrauchsmittel: 10.000 €/Teilprojekt 300.000 €

Investitionen 40.000 € pro Teilprojekt/Férderperiode 400.000 €

Reisekosten Projektpartnertreffen und Konferenzen 75.000 €

Gesamtkosten pro Jahr 2.315.000 €

Aufgrund des individuellen Grades der Ausbildung und des Tatigkeitsbereichs werden fir
einen Teil der Mitarbeiter volle Stellen fir Postdoktoranden und in besonderen Fallen fur
Doktoranden bendtigt. Ferner wurde eine Differenzierung fir Doktoranden zwischen den
Ublichen Gehaltern in Physik- (3/4 Stellen), Chemie- (1/2 Stellen) und den ingenieurs-
wissenschaftlichen Fachbereichen (volle Stellen) berlicksichtigt. Fiir die projektspezifische
Erganzungsausstattung, vor allem zum Aufbau thermoelektrischer Charakterisierungs-
methoden in den meist auf Materialsynthese spezialisierten Projektgruppen und fir die
Verbesserung der Syntheseverfahren und theoretischen Modellentwicklung sind Investi-
tionen erforderlich. Fir die zentrale Verwaltung des geplanten Schwerpunkts und die
Offentlichkeitsarbeit sind weitere Personalmittel (1x TVL Vc) erforderlich.

9. Grunde fur die Férderung des Programms

Thermoelektrische Nanostrukturen kdnnen als regenerative/recycelnde Energieerzeugung
oder als effiziente miniaturisierte Kuhlelemente eingesetzt werden. Sie stellen damit eine
Materialklasse hochaktueller Forschung mit besonders innovativem Anwendungspotential
dar. Fir die Thermoelektrik, basierend auf Dinnfilmtechniken und Nanokompositen, werden
heute schon neue Anwendungen z.B. bei der Stromerzeugung aus Restwarme, bei der
Datentbertragung und bei netzautarken elektronischen Bauelementen erprobt. In Anlehnung
an die Entwicklung der Photovoltaik und Lithiumionenbatterie sind in den kommenden
Jahrzehnten effizientere (ZT=1,5-2) und gewichtsreduzierte Thermogeneratoren erforderlich,
was ausschlieBlich mit einem besseren Verstandnis und einer besseren Kontrolle der
physikalischen Effekte erzielt werden kann.

Die Forschung und Entwicklung nanostrukturierter Thermoelektrika findet international hohe
Beachtung, wie die steigende Zahl an wissenschaftlichen Veranstaltungen zu dieser Thema-
tik oder Spezialausgaben wissenschaftlicher Journale (z.B. MRS Bulletin Marz 2006 und
Physica Status Solidi, Rapid Research Letters, November 2007) dokumentieren. Bisher
werden 80% der kommerziellen thermoelektrischen Bauelemente zur Kihlung und 20% in
der Stromerzeugung angewendet. Die jetzigen Férderprogramme zielen vor allem auf eine
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Vervielfachung der Absatzmarkte im Bereich Stromerzeugung ab. In den USA z.B. wird die
Forschungsforderung fir Thermoelektrika auf >>20 M€ pro Jahr geschatzt. China und Japan
stehen dem in keiner Weise nach.

Deutschland war jahrzehntelang international fuhrend in der Forschung und Entwicklung von
thermoelektrischen Materialien und Dunnschichten, die an zahlreichen Lehrstihlen in
Konstanz, Halle, Dresden, Chemnitz und Karlsruhe bis in die 1990er Jahre hinein stattfand.
Dieses SPP soll unter neuen Vorzeichen mit einem eindeutigen Fokus auf thermoelektrische
Effekte auf der nm-Skala die Grundlagenforschung an den Universitaten in Deutschland
fordern. Fir einen erfolgreichen Ausbau seiner Position in der Thermoelektrik hat Deutsch-
land beste Voraussetzungen: thermoelektrische Stitzpunkte sowie hervorragende Infra-
struktur in der Halbleiter- und Festkorperphysik, in Materialforschung und Nanotechnologie.
Ferner zeigt die Entscheidung der ,International Thermoelectric Society”, die internationale
Thermoelektrikkonferenz 2009 in Freiburg zu organisieren, eine groRe Anerkennung fir die
allgemeine Thermoelektrikforschung in Deutschland. Im Falle einer Genehmigung dieses
SPP-Antrags soll im Rahmen der Thermoelektrikkonferenz 2009 die SPP-Auftaktver-
anstaltung mit allen Projektpartnern in Freiburg stattfinden.

BULLETIN

[y -

rapid research letters

Focus on Thermoelectrics and Nanomaterials -
Opportunities for efficient energy conversion

Harvesting Energy through
Thermoelectrics: Power Generation
and Cooling

L) Movember 2007

November 2007

Das 1. Rundgesprach zum vorliegenden Antrag mit mehr als 40 Teilnehmern aus ca. 30
Arbeitsgruppen, welches am 6./7. September 2007 in Fulda stattfand, zeigt nicht nur das
breite Interesse in Deutschland fiir die Thermoelektrik auf mesoskopischer Skala, sondern
lie auch das groRRe Potential an wissenschaftlicher Kompetenz erkennen, das fiir eine
erfolgreiche gemeinschaftliche Bearbeitung erforderlich ist. Deutschland hat die Chance,
Uber den Status eines ,Fast-Followers® hinaus mit einer grundlagenorientierten Fokussierung
auf thermoelektrische Modellsysteme langfristige Perspektiven zu schaffen. In der Diskus-
sion bei der Antragsvorbereitung wurde dieser Aspekt von amerikanischen Fachkollegen
besonders hervorgehoben.

Um in Deutschland Anschluss an die rasanten internationalen Entwicklungen zu erlangen
und das Forschungspotential auf nationaler Ebene optimal auszuschopfen, ist ein
aulRerordentlicher Grad an interdisziplinarer und Uberregionaler Vernetzung erforderlich, wie
dies nur durch ein DFG-Schwerpunktprogramm geleistet werden kann. Komplexe
wissenschaftliche Fragestellungen sollen interdisziplinar mit Wissenschaftlern aus den Berei-
chen Chemie, Physik, Materialwissenschaften, Theorie und Elektrotechnik erarbeitet werden.
Im Rahmen dieses SPP sollen neue Konzepte theoretisch und experimentell an physika-
lischen Modellsystemen erarbeitet, neuartige Nanostrukturen durch Verknipfung von zahlrei-
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chen chemischen und physikalischen Syntheseverfahren entwickelt sowie eine standardi-
sierte thermoelektrische Analytik fir Nanomaterialien in Deutschland aufgebaut werden. Im
begrenzten Umfang sollen in der 2. Férderperiode mit Hilfe der Mikrosystemtechnik diese
experimentellen Modellsysteme auch an neuartige Anwendungen herangefiihrt werden.
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