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Kurzfassung

Porose Schichten sind zentrale Elemente zukunftstrachtiger Technologien, wie Batterien, Brennstoffzellen und organi-
schen Solarzellen. Die komplexen nano-pordsen Strukturen, die in diesen Materialien auftreten, erschwerten in der Ver-
gangenheit fundierte Untersuchungen. Wir zeigen anhand einer Wasserstoffbrennstoffzellenkathode ein tomographi-
sches Verfahren dass es ermdglicht 3D Informationen von verschiedenen Skalen miteinander zu kombinieren. Basie-
rend auf diesen Daten zeigen wir neuartige Simulationsansétze in porésen Medien auf. Die Kombination von 3D Infor-
mationen und neuartigen Modellierungsansatzen ermdglicht es das Verbesserungspotential solcher Schichten zu evalu-
ieren.

Abstract

Porous media are central elements of seminal technologies such as batteries, fuel cells and organic solar cells. In the
past, the complex, nanoporous structures occurring in these materials impeded thorough investigations. We present a
tomographic approach by means of a hydrogen fuel cell cathode that enables to combine 3D information at different
length scales. Based on multi-scale tomographic representations, we present new simulation approaches for porous me-
dia. The combination of 3D information and new modeling approaches enables to evaluate the optimization potential of
the investigated porous layers.

1 Einfiihrung virtuellen Design Ansatzes ist sehr vielversprechend und

wird im Folgenden beleuchtet.
Das Verstandnis der Transportvorgange in mikro- und

nanopordsen Materialien ist aufgrund ihrer komplexen
Geometrie eine grofle Herausforderung [1]. Zur Verbesse-
rung pordser Schichten wird der Ansatz eines ,Virtuellen
Designs® entwickelt (Abb. 1). Virtuelles Design umfasst
hierbei 3D bildgebende Verfahren zur Darstellung von
pordsen Schichten [2], Simulations- und Analyseverfah-
ren zur Untersuchung limitierender Faktoren im Betrieb
[3] und sich hieraus abgeleitete Empfehlungen fiir den

3D Imaging

Produktionsprozess eines Materials. Give recommendations 3D
Wasserstoffbrennstoffbrennstoffzellen wandeln chemi- to material scientists « Analysis
sche Energie in elektrische Energie um. Sie werden als

eine Schliisseltechnologie fur neuartige Energiekonzepte
betrachtet [4]. Der vielversprechendste Brennstoffzellen-
typ fur den Massenmarkt ist die PEMFC (Proton Exchan-
ge Membrane Fuel Cell) [5]. Die zentralen technologi-
schen Herausforderungen von PEMFCs sind mit der na-
nopordsen Kathodenkatalysatorschicht verbunden [6]: Die
Sauerstoffreduktionsreaktion, die in der Kathodenkataly-
satorschicht stattfindet, ist ratenlimitierend fir die chemi- 2 Multiskalen Rekonstruktion

sche Umsetzung in der PEMFC [7]. Des Weiteren sind ] ) )

Alterungsphanomene, in der Kathodenkatalysatorschicht ~ Mittels tomographischer Verfahren konnen 3D Bilder von
zentrales Hindernis zur Einfihrung der PEMFC Techno- pordsen Materialien erstellt werden. Hierflr stehen eine
logie in den Massenmarkt [8]. Die Untersuchung von Ra- Reihe tomographischer Methoden mit unterschiedlichen

tenlimitierung und Alterungsphanomenen mittels eines  Auflosungen zur Verfugung. Eine einzelne Methode ist
haufig nicht ausreichend zur Darstellung eines pordsen

Abb. 1: Ubersicht iiber den Zyklus des virtuellen De-
signs. Experimentelle Schichten werden mittels 3D bild-
gebenden Verfahren abgebildet und anschlielend analy-
siert. Auf Basis der Analyse konnen Empfehlungen fir
die den Produktionsprozess gegeben werden.



Systems [9]. Fir die Darstellung von nanopordsen Was-
serstoffbrennstoffzellenelektroden bendétigt man zum Bei-
spiel die Kombination von Focused lon Beam / Scanning
Electron Microscopy Tomographie (SEMt) und Trans-
missions Elektronen Mikroskopie Tomographie (TEMt).
Wéhrend mittels SEMt der Porenraum darstellbar ist, ist
die Auflosung dieser Methode leider zu gering um die 1-
10 nm groRRen Platinkatalysatorpartikel abzubilden. Mit-
tels TEMt ist dies jedoch mdglich. Eine Kombination bei-
der Methoden ermdglicht die Darstellung der reaktiven
Zentren innerhalb des Porenraumes und damit die Opti-
mierung der Transportprozesse innerhalb dieser Geomet-
rie (Abb.2).

Abb. 2: Zeigt ein Beispiel einer multi-skalen Rekonstruk-
tion anhand einer Wasserstoffbrennstoffzellenkathode. a)
Zeigt die pordse Kohlenstoffmatrix, die mittels SEMt re-
konstruiert wurde. b) Zeigt Pt Katalysator VVolumenin-
formationen aus einer TEMt Rekonstruktion, die in den
Festkorperanteil der SEMt Rekonstruktion einbeschrieben
wird. c¢) Zeigt die Kombination von a) und b). Innerhalb
der porésen Matrix kdnnen somit reaktive Zentren darge-
stellt werden, was eine Simulation und Optimierung von
Transportprozessen ermdglicht. Diese Graphik stammt
aus [9], Copyright 2013, mit Erlaubnis des Elsevier Ver-
lages.

3 Simulation in porésen Medien

Basierend auf tomographischen Informationen kdnnen
leistungslimitierende Prozesse durch computergestitzte
Verfahren untersucht werden. In der PEMFC ist insbe-
sondere bei hohen Stromdichten die Leistung des Systems
durch den Reaktandentransport begrenzt. Neben dem
Sauerstoffgastransport gilt insbesondere die Flissigwas-
serbildung in PEMFCs als zentraler leistungsbegrenzen-
der Parameter [10].

Fur pordse Medien sind Simulationsansatze héaufig be-
grenzt durch die groRen Datensétze, die aufgrund der
komplexen Geometrie bei einer Triangularisierung ent-
stehen. Fur die Simulation von des Zweiphasentransportes
in porésen Medien mussen daher neue Methoden entwi-
ckelt werden (Abb. 3) [11].

Wir entwickeln einen statistischen Ansatz zur Untersu-
chung des kombinierten Flissigwasser und Sauerstoffgas-
transportes in den nanopordsen Strukturen der PEMFC

Kathodenschicht (Abb. 3 oben). Mit Hilfe dieses Modells
ist es mdglich hydrophobes und hydrophiles Wasserbil-
dungsverhalten in der pordsen Struktur zu simulieren
[11]. Fur den hydrophoben Fall werden die groflen Poren
zuerst gefullt, wahrend fir den hydrophilen Fall die Klei-
nen Poren zuerst gefiillt werden. Dieses Wassermodel bil-
det somit immer den Fall der minimalen Oberflachen-
energie flr ein gegebenes Wasservolumen ab. Dieses ein-
fache aber effektive Modell ermdglicht es den Einfluss
von Flussigwasser auf verschiedenste Transportparame-
ter, wie zum Beispiel die erreichbare aktive Oberflache zu
untersuchen (Abb. 3 unten).
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Abb. 3: Oben: Zeigt ein Flussigwassermodel in einer rea-
len Wasserstoffbrennstoffzellenkathode fir den hydrophi-
len und hydrophoben Fall. Unten: Mit diesem Modell
lasst sich zeigen, dass sich die erreichbaren chemisch ak-
tiven Oberflachen bei Wasserfiillung in beiden Félle stark
unterscheiden. Fur die Gasdiffusion ist der hydrophobe
Fall von Vorteil. Diese Graphiken stammen aus [11], Co-
pyright 2013, mit Erlaubnis des Elsevier Verlages.

4 Schlussfolgerungen

Durch die Kombination von bildgebenden Verfahren und
Simulationstechniken wird ein virtuelles design realer
Schichten méglich. Durch die Entwicklung und Anwen-
dung neuartiger Simulationstechniken ist es mdglich die
Leistung funktionaler pordser Schichten zu verbessen.
Wir verfolgen den Ansatz Modelle so einfach wie mdg-
lich und so komplex wie ndtig zu machen um Stofftrans-
portberechnungen in porésen Medien fiir Energieanwen-
dungen abzubilden. Die hierbei entwickelten Techniken
sind generisch und kdénnen auf eine Reihe von pordsen
Systemen (Filter, Autokatalysatoren,...) Ubertragen wer-
den.
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