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Kl hilft widerstandsfahigerer Kunststoffe zu entwickeln

Forscher haben Polymere entwickelt, die widerstandsfahiger gegen Risse sind, indem

BB Massachusetts . . . . . . .
IIIII Institute of sie auf Belastungen reagierende Molekile einbauten, die durch ein maschinelles
Technology . P
Lernmodell identifiziert wurden.

Eine neue Strategie zur Verstarkung von Polymermaterialien kdnnte zu haltbareren Kunststoffen fiihren und Plastikmill reduzieren,
berichten Forscher des MIT und der Duke University. Bild: David W. Kastner

Eine neue Strategie zur Verstarkung von Polymerwerkstoffen konnte laut Forschern des MIT und der Duke
University zu haltbareren Kunststoffen fiihren und Plastikm{ll reduzieren.

Mithilfe von maschinellem Lernen identifizierten die Forscher Vernetzungsmolekiile, die Polymermaterialien
zugesetzt werden kdnnen, damit diese einer hoheren Kraft standhalten, bevor sie reiRen. Diese Vernet-
zungsmittel gehdren zu einer Klasse von Molekiilen, die als Mechanophoren bekannt sind und ihre Form oder
andere Eigenschaften als Reaktion auf mechanische Kraft verdndern.

,Diese Molekiile kénnen fiir die Herstellung von Polymeren niitzlich sein, die widerstandsfahiger gegeniiber
Krafteinwirkung sind. Wenn man sie einer Belastung aussetzt, brechen oder reiflen sie nicht, sondern zeigen
stattdessen eine hohere Elastizitdt”, sagt Heather Kulik, Lammot du Pont-Professorin fiir Chemieingenieurwe-
sen am MIT, die gleichzeitig Professorin fiir Chemie und leitende Autorin der Studie ist.

Die im Rahmen dieser Studie von den Forschern identifizierten Querverbindungen sind eisenhaltige Verbin-
dungen, die als Ferrocen-Verbindungen bekannt sind und deren Potenzial als Mechanophoren bislang noch
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nicht umfassend untersucht worden war. Die experimentelle Bewertung eines einzelnen Mechanophoren
kann Wochen dauern, doch die Forscher zeigten, dass sie diesen Prozess mithilfe eines maschinellen Lernmo-
dells erheblich beschleunigen konnten.

Ilia Kevlishvili, Postdoktorand am MIT, ist der Hauptautor der Open-Access-Veroffentlichung, die in ACS Cent-
ral Science erschienen ist. Weitere Autoren sind Jafer Vakil, Doktorand an der Duke University, David Kastner
und Xiao Huang, beide Doktoranden am MIT, sowie Stephen Craig, Professor fiir Chemie an der Duke Univer-
sity.

Das schwachste Glied

Mechanophoren sind Molekiile, die auf einzigartige Weise auf Krafteinwirkung reagieren, typischerweise
durch Veranderung ihrer Farbe, Struktur oder anderer Eigenschaften. In der neuen Studie wollten die For-
scherteams des MIT und der Duke University untersuchen, ob sie dazu beitragen konnen, Polymere wider-
standsfahiger gegen Beschadigungen zu machen.

Die neue Arbeit baut auf einer Studie aus dem Jahr 2023 von Craig und Jeremiah Johnson, dem A. Thomas
Guertin-Professor flir Chemie am MIT, und ihren Kollegen auf. In dieser Arbeit fanden die Forscher lberra-
schenderweise heraus, dass die Einbindung schwacher Querverbindungen in ein Polymernetzwerk das Mate-
rial insgesamt starker machen kann. Wenn Materialien mit diesen schwachen Querverbindungen bis zum
Bruchpunkt gedehnt werden, versuchen sich die sich durch das Material ausbreitenden Risse den stdrkeren
Bindungen zu entziehen und stattdessen die schwacheren Bindungen zu durchbrechen. Das bedeutet, dass
der Riss mehr Bindungen aufbrechen muss, als wenn alle Bindungen die gleiche Starke hatten.

Um neue Wege zu finden, dieses Phanomen zu nutzen, schlossen sich Craig und Kulik zusammen, um Mecha-
nophoren zu identifizieren, die als schwache Vernetzer eingesetzt werden kdnnten.

,Wir hatten diese neue mechanistische Erkenntnis und Moglichkeit, aber damit war auch eine groRe Heraus-
forderung verbunden: Wie kdnnen wir aus allen moglichen Zusammensetzungen von Materie diejenigen mit
dem groRten Potenzial herausfiltern?“, sagt Craig. ,,Heather und llia gebihrt groRe Anerkennung dafir, dass
sie diese Herausforderung erkannt und einen Ansatz entwickelt haben, um sie zu bewiltigen.”

Die Entdeckung und Charakterisierung von Mechanophoren ist eine anspruchsvolle Aufgabe, die entweder
zeitaufwandige Experimente oder rechenintensive Simulationen molekularer Wechselwirkungen erfordert.
Die meisten bekannten Mechanophoren sind organische Verbindungen, wie beispielsweise Cyclobutan, das in
der Studie von 2023 als Crosslinker verwendet wurde.

In der neuen Studie wollten sich die Forscher auf Molektle konzentrieren, die als Ferrocen bekannt sind und
von denen man annimmt, dass sie als Mechanophoren eingesetzt werden kénnen. Ferrocen sind organome-
tallische Verbindungen, bei denen ein Eisenatom zwischen zwei Kohlenstoffringen eingebettet ist. Diese Rin-
ge kénnen mit verschiedenen chemischen Gruppen versehen werden, wodurch sich ihre chemischen und
mechanischen Eigenschaften verdandern.

Viele Ferrocenverbindungen werden als Arzneimittel oder Katalysatoren verwendet, und einige wenige sind
als gute Mechanophoren bekannt, aber die meisten wurden noch nicht fiir diesen Zweck evaluiert. Experi-
mentelle Tests an einem einzelnen potenziellen Mechanophor kénnen mehrere Wochen dauern, und Compu-
tersimulationen sind zwar schneller, nehmen aber dennoch einige Tage in Anspruch. Die Bewertung Tausen-
der Kandidaten mit diesen Strategien ist eine gewaltige Aufgabe.
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Da das Team des MIT und der Duke University erkannte, dass ein maschineller Lernansatz die Charakterisie-
rung dieser Molekile erheblich beschleunigen kdnnte, entschied es sich fiir den Einsatz eines neuronalen
Netzwerks, um Ferrocenverbindungen zu identifizieren, die als vielversprechende Mechanophoren in Frage
kommen kénnten.

Sie begannen mit Informationen aus einer Datenbank mit dem Titel ,,Cambridge Structural Database”, die die
Strukturen von 5.000 verschiedenen bereits synthetisierten Ferrocenverbindungen enthalt.

»Wir wussten, dass wir uns zumindest aus Sicht des Mechanophors selbst keine Gedanken lber die Frage der
Synthetisierbarkeit machen mussten. Das ermdglichte es uns, einen wirklich groBen Raum mit einer groRen
chemischen Vielfalt zu wahlen, der auch synthetisch realisierbar sein wiirde®, sagt Kevlishvili.

Zunachst fiihrten die Forscher Computersimulationen fiir etwa 400 dieser Verbindungen durch, um zu be-
rechnen, wie viel Kraft erforderlich ist, um die Atome innerhalb jedes Molekiils auseinanderzuziehen. Fir die-
se Anwendung suchten sie nach Molekiilen, die sich schnell aufspalten, da diese schwachen Verbindungen
Polymermaterialien widerstandsfahiger gegen Risse machen kénnten.

AnschlieBend verwendeten sie diese Daten zusammen mit Informationen Uber die Struktur jeder Verbindung,
um ein maschinelles Lernmodell zu trainieren. Dieses Modell war in der Lage, die Kraft vorherzusagen, die zur
Aktivierung des Mechanophors erforderlich ist, was wiederum den Widerstand gegen Reilen beeinflusst, und
zwar fur die verbleibenden 4.500 Verbindungen in der Datenbank sowie fiir weitere 7.000 Verbindungen, die
denen in der Datenbank dhnlich sind, aber einige zusatzliche Atome aufweisen.

Die Forscher entdeckten zwei Hauptmerkmale, die wahrscheinlich die Reil}festigkeit erhéhen. Eines davon
war die Wechselwirkung zwischen den chemischen Gruppen, die an die Ferrocenringe gebunden sind. Dar-
Uber hinaus flihrte das Vorhandensein groRRer, sperriger Molekiile, die an beide Ringe des Ferrocen gebunden
sind, dazu, dass das Molekiil bei Einwirkung von Kraften eher auseinanderbrach.

Wahrend die erste dieser Eigenschaften nicht Giberraschend war, war die zweite Eigenschaft etwas, das ein
Chemiker nicht im Voraus hatte vorhersagen kénnen und das ohne Kl nicht entdeckt worden waére, sagen die
Forscher. ,Das war wirklich iberraschend”, sagt Kulik.

Hartere Kunststoffe

Nachdem die Forscher etwa 100 vielversprechende Kandidaten identifiziert hatten, synthetisierte Craigs La-
bor an der Duke University ein Polymermaterial, das einen davon enthalt, bekannt als m-TMS-Fc. Innerhalb
des Materials fungiert m-TMS-Fc als Vernetzer, der die Polymerstrange verbindet, aus denen Polyacrylat, eine
Art Kunststoff, besteht.

Durch Ausiibung von Kraft auf jedes Polymer, bis es riss, stellten die Forscher fest, dass der schwache m-TMS-
Fc-Linker ein starkes, reilfestes Polymer erzeugte. Dieses Polymer erwies sich als etwa viermal widerstands-
fahiger als Polymere, die mit Standard-Ferrocen als Vernetzer hergestellt wurden.

»Das hat wirklich groRe Auswirkungen, denn wenn wir an all die Kunststoffe denken, die wir verwenden, und
an die Anhaufung von Kunststoffabfallen, bedeutet eine hohere Widerstandsfahigkeit der Materialien, dass
ihre Lebensdauer langer ist. Sie kdnnen langer verwendet werden, was langfristig zu einer Verringerung der
Kunststoffproduktion fihren konnte”, sagt Kevlishvili.

Die Forscher hoffen nun, mit ihrem maschinellen Lernansatz Mechanophoren mit anderen wiinschenswerten
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Eigenschaften identifizieren zu kdnnen, beispielsweise der Fahigkeit, ihre Farbe zu dndern oder als Reaktion
auf Krafteinwirkung katalytisch aktiv zu werden. Solche Materialien kdnnten als Spannungssensoren oder
schaltbare Katalysatoren eingesetzt werden und waren auch fir biomedizinische Anwendungen wie die Ver-
abreichung von Medikamenten nitzlich.

In diesen Studien wollen sich die Forscher auf Ferrocen und andere metallhaltige Mechanophore konzentrie-
ren, die bereits synthetisiert wurden, deren Eigenschaften jedoch noch nicht vollstandig verstanden sind.

,Mechanophoren aus Ubergangsmetallen sind relativ wenig erforscht und wahrscheinlich etwas schwieriger
herzustellen”, sagt Kulik. ,Dieser rechnergestiitzte Arbeitsablauf kann allgemein genutzt werden, um den Be-
reich der Mechanophoren, die bisher untersucht wurden, zu erweitern.”

Die Forschung wurde vom National Science Foundation Center for the Chemistry of Molecularly Optimized
Networks (MONET) finanziert.

Quelle: Anne Trafton | MIT News
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