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Zusammenfassung 

Die Umstellung auf den alternativen Kraftstoff Wasserstoff erfordert Speichersysteme, die aufgrund der 
physikalischen Eigenschaften von Wasserstoff Leichtbaukriterien genügen müssen. Im Zuge dessen erfordert 
die Entwicklung von linerlosen Drucktanks somit Kenntnisse zur Permeation von Wasserstoff durch 
Faserverbundwerkstoffe, die simulativ erhalten werden. Zuerst wurde der Einfluss der Modellgröße und -
auflösung auf die Diffusionskoeffizienten verschiedener Systeme ermittelt, woraufhin die Auflösung auf 0,2 
µm/Voxel und die Größe auf mindestens 200×200×200 µm3, sofern möglich, gesetzt wurde. Bei Laminaten 
kann die Modellgröße in Diffusionsrichtung auch durch die Dicke der einzelnen Lagen ersetzt werden. Die 
simulierten Ergebnisse stehen in guter Übereinstimmung mit den Werten von Flanagan et al. und liegen untern 
denen von Condé-Wolter et al. Anschließend wurde der Effekt verschiedener Materialdefekte untersucht, der 
stärkste Anstieg im Diffusionskoeffizienten geht dabei auf einen durch die gesamte Dicke eines Modells 
durchgehenden, transversalen Riss zurück. Ein Anstieg des Diffusionskoeffizienten um mehrere 
Größenordnungen tritt dabei auch bei sehr kleinen Volumenanteilen auf.  
 

1. EINLEITUNG 
Wasserstoff ist ein wichtiger alternativer Kraftstoff in 
der Automobilindustrie sowie in der Luft- und 
Raumfahrt. Er hat bei Atmosphärendruck mit nur 0,09 
kg/L jedoch eine sehr geringe Dichte, was unter 
Standardbedingungen zu einer Energiedichte von nur 
0,01 MJ/L führt (Jet A-1: 34 MJ/L). Weiterhin liegt sein 
Siedepunkt bei -252,9 °C, weshalb die Energiedichte 
bei allen Betriebstemperaturen von Luft- und 
Bodenfahrzeugen nur durch Speicherung unter 
erhöhtem Druck verbessert werden kann. Als 
volumeneffizient wird eine solche Speicherung von 
gasförmigem Wasserstoff bei Drücken im Bereich bis 
zu 100 MPa betrachtet [1]. Alternativ kann flüssiger 
Wasserstoff bei moderaten Drücken von bis zu 1 MPa 
gespeichert werden, obwohl auch hier die kryogenen 
Temperaturen zu zusätzlichen Herausforderungen 
wie Siedeverluste und Materialversprödung führen 
[1]. So traten in einer Untersuchung von Benchel et 
al. bei einem Faser-Kunststoffverbund (FKV)-
Laminat Mikrorisse innerhalb der ersten 100 
thermischen Zyklen auf [2].  
Eine weitere Herausforderung bei der Speicherung 
und Handhabung von Wasserstoff ist seine hohe 
Diffusionsfähigkeit. Wasserstoffmoleküle sind diffu-
sionsfähig, so dass sie durch Materialien hindurch-
treten können und im Falle eines Austritts 
entzündliche Gemische mit der Umgebungsluft bilden 
können. Unterschieden wird zwischen Permeation, 
mit niedrigen Volumenströmen und Leckage mit 
hohen Volumenströmen. Ein Maß zur Charakte-
risierung der Permeation bzw. von Teilchenströmen 
ist der Diffusionskoeffizient, der abhängig von der 
Struktur, der untersuchten Materialien, einschließlich 
geometrischer Parameter, Phaseneigenschaften, 

sowie von den Versuchsbedingungen ist. Der Begriff 
Diffusivität wird ebenfalls als Synonym zu 
Diffusionskoeffizient verwendet. Die Beziehung zwi-
schen der Teilchenstromdichte J und dem 
Konzentrationsgradienten 𝑑𝑐

𝑑𝑥
 ist durch das 1. 

Ficksche Gesetz 
  

(1) 𝐽 =  −𝐷 
𝑑𝑐

𝑑𝑥
 

 
gegeben, wobei c die Stoffmengenkonzentration und 
x die Ortskoordinate in Diffusionsrichtung ist. Da der 
Diffusionskoeffizient D als Materialkonstante 
betrachtet werden kann, ändert sich die Teilchen-
stromdichte durch Änderungen des Konzentrations-
gradienten und umgekehrt. 
Aufgrund der geringen Dichte von Wasserstoff entfällt 
selbst bei hohen Drücken ein großer Teil des 
Gesamtgewichts auf den Tank, weshalb dieser nicht 
nur Anforderungen an strukturelle Festigkeit und 
Dichtigkeit, sondern in höchstem Maße auch 
Anforderungen an den Leichtbau gerecht werden 
muss. Während die Dichtigkeit in aktuellen 
Tankkonstruktionen durch eine innere Schicht (den 
sogenannten Liner) aus Metall oder Kunststoff 
sichergestellt wird (Tanktyp 4), zielen zukünftige 
Entwicklungen darauf ab, diese Funktion direkt in den 
Mantelwerkstoff zu integrieren (Tanktyp 5). Die 
Untersuchung der Permeation von Wasserstoff durch 
Faserverbundwerkstoffe ist daher ein aktuelles 
Forschungsthema. 
Typischerweise werden Diffusionskoeffizienten 
experimentell bestimmt, was zwar präzise 
Ergebnisse für den jeweils getesteten Werkstoff 
liefert, jedoch können diese in der Regel nicht auf 
spezifische Strukturparameter wie den 
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Faservolumengehalt oder auf lokale Effekte wie die 
Faserverteilung oder Mikrorisse zurückgeführt 
werden können. Materialsimulationen bieten hier den 
Vorteil, dass sie solche Einzeleffekte isoliert 
betrachten können. Allerdings bringt die Simulation 
ebenfalls Vereinfachungen und modellbedingte 
Effekte mit sich, die hier anhand des 
Mikrostrukturmodells erläutert werden. 
Ein wichtiger Schritt bei der numerischen 
Untersuchung der Wasserstoffpermeabilität in Faser-
Kunststoff-Verbunden (FKV) ist die Festlegung der 
Abmaße eines statistisch repräsentativen 
Volumenelements (SVE). So werden zum Beispiel 
die Einflüsse von Inhomogenitäten auf die 
berechnete Permeabilität, z.B. in Form von Fasern, 
Partikeln, Faserzwischenräumen oder Rissen, erst 
dann hinreichend gemittelt („homogenisiert“), wenn 
deren Größe eine Größenordnung kleiner ist als die 
des SVE [3].  
Voxel-basierte Simulationen bieten eine intuitive und 
leicht umzusetzende Methode zur Modellbeschrei-
bung. Dabei werden Materialkennwerte den Phasen 
bzw. Geometrien zugewiesen, was die numerische 
Bestimmung der Permeation basierend auf dem 1. 
Fickschen Gesetz ermöglicht. Diese Methode ist 
besonders vorteilhaft für Parameterstudien, da durch 
die Variation von Strukturparametern effizient 
verschiedene Szenarien simuliert werden können. 
Der Diffusionskoeffizient von FKV wird beispielsweise 
in der Software GeoDict über das Modul DiffuDict 
ermittelt, indem den einzelnen Phasen 
entsprechende Diffusionskoeffizienten zugewiesen 
werden. 
Ein weiterer wichtiger Faktor bei der Modellierung von 
Rissen und Poren ist die geometrische Tortuosität 
𝜏𝑔𝑒𝑜, die ein Maß für die Verwundenheit eines 
zwischen zwei Punkten im Raum verlaufenden Pfads 
angibt, indem sie dessen Länge 𝑙𝑒𝑓𝑓 auf den 
euklidischen Abstand 𝑙𝑒𝑢𝑘𝑙 zwischen den Punkten 
bezieht [4]: 
 

(2) 𝜏𝑔𝑒𝑜 =
𝑙𝑒𝑓𝑓

𝑙𝑒𝑢𝑘𝑙
 

 
Zunächst soll die Frage geklärt werden, ob und falls 
ja, unter welchen Bedingungen sich Werkstoffkenn-
werte unabhängig von der Modellgröße- und 
Auflösung ermitteln lassen. Anschließend erfolgt ein 
Abgleich mit Daten aus der Untersuchung von 
Flanagan et. al. sowie Condé-Wolter et. al., inwiefern 
simulierte Ergebnisse mit den experimentellen 
Werten übereinstimmen. Abschließend wurden 
weitere Phänomene wie Matrixanhäufungen, Poren 
und Risse modelliert. Deren Auswirkungen auf die 
Diffusionskoeffizienten werden anschließend 
berechnet.  

2. METHODEN ZUR MODELLERSTELLLUNG 
Mittels der Voxel-basierten Methoden der Software 
GeoDict können Diffusionssimulationen von 

mehrphasigen Strukturen durchgeführt werden, wenn 
die Diffusionkoeffizienten der einzelnen Phasen 
bekannt sind. Hierfür werden Geometriemodelle, die 
die Mikrostruktur einzelner Faserbündel nachstellen, 
erstellt. Fasern mit festgelegten Faserdurchmessern 
werden mithilfe des Moduls FiberGeo in GeoDict 
innerhalb eines festgelegten Volumens erstellt, um 
einen bestimmten Faservolumengehalt zu erreichen 
und zufällig verteilt. Auch wenn sich die Modelle 
hinsichtlich des mittleren Faservolumengehalts nicht 
unterscheiden, können sich die berechneten 
Diffusionskoeffizienten aufgrund der zufälligen 
Verteilung der Fasern unterscheiden, ähnlich wie in 
realen Faserbündeln. Auf Grundlage des 
Geometriemodells wird auch ein voxel-basiertes 
Modell, ein Modell mit der Objektzuweisung auf 
einem festgelegten Detailgrad erstellt, auf welchem 
die Eigenschaftssimulationen erfolgen.  
Zur numerischen Berechnung der 
Diffusionskoeffizienten auf Basis des 1. Fickschen 
Gesetzes wurde der LIR-Solver mit einer 
Fehlergrenze von 0.03 als Abbruchkriterium 
verwendet, wobei der Solver eine Verfeinerung der 
Voxelstruktur lokal ermöglicht [5]. Die Diffusion wird 
entlang einer Achse des kartesischen 
Koordinatensystems bestimmt, die orthogonal zu der 
Faserorientierung liegt, siehe BILD 1. In der 
Berechnungsrichtung wurde die Randbedingung auf 
symmetrisch, in orthogonalen Richtungen auf 
periodisch gesetzt. Dies bedeutet, dass das Modell in 
orthogonalen Richtungen periodisch und in 
Diffusionsrichtung symmetrisch fortgesetzt wird.  
Für alle Simulationen, außer denen die zum Vergleich 
mit experimentellen Werten durchgeführt wurden, 
wurde der Matrix mit 8,749∙10-13 m2/s der 
Diffusionskoeffizient von PA6 zugewiesen [6]. 

3. ERMITTLUNG DER BENÖTIGTEN 
MODELLGRÖßE UND AUFLÖSUNG 

Durch die zufällige Verteilung von Fasern in den 
Modellen können die simulierten Diffusionswerte, 
analog zu echten Faserbündeln variieren. Um das 
Risiko dafür zu verringern, dass ein kleines 
Volumenelement nicht repräsentativ für die mittleren 
Eigenschaften auf makroskopischer Ebene ist, ist für 
das simulierte Volumenelement eine Mindestgröße 
zu wählen. Gleichzeitig sind für gegebene Gase die 
tatsächlichen Diffusionskoeffizienten von Faserver-
bundwerkstoffen Werkstoffkennwerte und somit 
grundsätzlich unabhängig von den Modelleigen-
schaften. Damit dies auch in den Simulationen erfüllt 
ist, muss ein ausreichender Detailgrad ausgewählt 
werden.  
Um den Einfluss der Modellgröße der -auflösung zu 
minimieren, wurde zuerst ein SVE für defektfreie 
Faser-Matrix-Modelle bestimmt. In Bezug auf die 
Permeabilität wurden als Mindestanforderung an die 
Modellauflösung bei der Modellierung zehn [7] und 14 
[8] Voxel zur Modellierung des Durchmessers einer 
Faser festgelegt. Diese Richtlinien sollten je nach 
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Ergebnisse lassen den Schluss zu, dass die 
Modellgröße an die Simulationsaufgabe und die 
verfügbaren Rechenkapazitäten angepasst werden 
kann. Sie wurde, wenn möglich auf mindestens 
200×200×200 µm3 gesetzt. Bei Laminaten ist es auch 
möglich, die Modellgröße in Diffusionsrichtung auch 
durch die einzelnen Lagendicken zu ersetzen. 

4. VERGLEICH VON SIMULATION UND 
EXPERIMENTELLEN WERTE 

Ein Vergleich zwischen Simulationen mit 
experimentellen Werten von Laminaten von Condé-
Wolter et al. und Flanagan et al. wurde für PA6-CF, 
PPA-CF-C, sowie für die PEEK-CF durchgeführt [2], 
[3]. Die jeweils angegebenen Faservolumengehalte 
(FVG), Schichtdicken und Diffusionskoeffizienten der 
reinen Matrixwerkstoffe wurden für diese 
Simulationen mit Modellauflösungen von 
0,2 µm/Voxel den Publikationen übernommen. Zur 
Einsparung von Rechenressourcen bei der 
gewählten Auflösung wurden ebenfalls 
Querschnittsmodelle von einzelnen Lagen modelliert. 
BILD 10 und BILD 11 zeigen eine Gegenüberstellung 
aus den simulierten Diffusionskoeffizienten mit den 
Werten aus [6] sowie [9], in denen FKV-Laminate 
experimentell geprüft wurden. 

 
BILD 10: Vergleich simulierter Diffusionskoeffizienten mit 
den experimentellen Werten von Flanagan et. al 

 
BILD 11: Vergleich simulierter Diffusionskoeffizienten mit 
den experimentellen Werten von Condé-Wolter et. al 
Die simulierten Diffusionskoeffizienten für 
Kohlenstofffaser-verstärktes PA6, PEEK, PA6 und 
PPA sind in allen Fällen geringer als die experimentell 
ermittelten Diffusionskoeffizienten. Die Simulation 
zeigt eine gute Übereinstimmung mit den 

experimentellen Werten aus [9]. Die Mittelwerte der 
experimentell ermittelten Diffusionskoeffizienten 
waren dabei für das CF-PEEK C4AC um 17 % größer 
als die simulierten Werte, beim CF-T4AC waren die 
experimentellen Werte 2 % größer. Der Porengehalt 
wurde bei den Prüfkörpern mit < 1 % angegeben und 
es wurden zu diesen Probekörpern keine Defekte 
beobachtet [9]. 
Die experimentellen Werte von Condé-Wolter et al. 
lagen für verstärktes PA6 um 56 % und für PPA um 
89 % über den Simulationswerten. Bei dem 
verstärkten PA6 wurden bei den experimentellen 
Werten die Standardabweichungen aus drei 
Versuchen angeben [6]. Zum verstärkten PPA wurde 
ein Versuch durchgeführt [6]. Dennoch liegen die 
Werte auch in diesem Fall in der gleichen 
Größenordnung. Der Unterschied kommt 
wahrscheinlich durch matrixreiche Zonen, Poren oder 
Risse zustande, die auch aus einem Schliffbild aus 
dem PA6-CF in BILD 12 erkennbar sind.  
 

 
BILD 12: Ausschnitt eines Schliffbildes aus der Probe PA6-
CF aus [6] 
Daher wurde weitere Simulationen an einzelnen 
Lagen zu dem PA6-CF mit 48 % FVG und möglichen 
Defekten durchgeführt.  

5. MODELIERUNG VON 
MATRIXANSAMMLUNGEN  

FKV mit simulierten matrixreichen Bereichen wurden 
an Modellen mit Platzhaltern simuliert. Die Platzhalter 
wurden als Boxen in und quer zur Diffusionsrichtung 
sowie als verteilte Zylinder in veränderlichen 
Volumengehalten im Mikromodell eingebracht. Um 
Überschneidungen mit der Faserstruktur zu 
vermeiden, werden diese Platzhalter vor den Fasern 
modelliert. Der FVG wurde konstant gehalten. 
Beispiele für die so erzeugten Modelle sind in BILD 
13 zu finden.  

Die Diffusionskoeffizienten von Modellen mit matrix-
reichen Zonen sind in BILD 14 dargestellt. Dabei sind 
die Einflüsse unterschiedlich davon in welcher Art die 
Matrixanhäufungen im FKV vorliegen. Bei matrixr-
eichen Zonen in Diffusionsrichtungen von Ein- bis 
Auslass erhöhen sich die Diffusionskoeffizienten mit 
steigendem Volumenanteil. Bei den anderen 
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Größenordnungen im Vergleich zum defektfreien 
Material. Mit steigendem Volumengehalt des Risses 
steigt der Diffusionskoeffizient weiter an, der Anstieg 
ist im Vergleich zum Vorhandensein eines 
durchgehenden Risses allerdings klein. 

Bei der Variante, bei der Ein- und Auslass nicht direkt 
durch den Riss verbunden werden, steigt der 
Diffusionskoeffizient im Vergleich zum unbeschä-
digten Material um eine Größenordnung an. Die 
Simulationen implizieren demnach, dass Rissstopper 
als Mittel zur Verhinderung von Leckage genutzt 
werden können, solange sichergestellt werden kann, 
dass diese zuverlässig funktionieren. 

Im Vergleich zu denen in 6 simulierten Poren führt 
auch ein nicht durchgehender Riss zu größeren 
Diffusionskoeffizienten. So hatte beispielsweise der 
Riss mit einer Rissbreite von 5 µm, der Risslänge von 
100 µm und der Tortuosität von 1,0 in dem Modell 
ebenfalls einen Volumengehalt von 1 %. Das liegt 
wahrscheinlich in der deutlich größeren Ausdehnung 
des Risses in Diffusionsrichtung in Vergleich zu den 
einzelnen Poren begründet. 

Eine Erhöhung der Tortuosität führt bei 
durchgehenden Rissen zu niedrigeren Diffusionsko-
effizienten. Bei dem nicht durchgehenden Riss wurde 
hingegen eine Erhöhung des Diffusionskoeffizienten 
beobachtet.  

8. ZUSAMMENFASSUNG  

Diese Arbeit untersucht den Einfluss der Modellpara-
meter und -struktur auf die Diffusionskoeffizienten in 
FKV-Mikromodellen. Die Ergebnisse zeigen, dass die 
Modellauflösung wesentlichen Einfluss auf die 
simulierten Diffusionskoeffizienten hatte. Niedrigere 
Auflösungen führten zu geringeren Diffusionsko-
effizienten aufgrund von Blockade-Artefakten. Um die 
Genauigkeit der Simulation zu verbessern, wurde 
eine Auflösung von 0,2 µm/Voxel gewählt. Der 
Vergleich mit experimentellen Werten zeigt eine gute 
Übereinstimmung mit den experimentellen Werten 
von Flanagan et al., aber deutliche Unterschiede zu 
den Ergebnissen von Condé-Wolter et al.  

Daher wurde der Einfluss von Defekten auf die 
Permeationseigenschaften simulativ untersucht. 
Defekte wie Poren und Risse führen zu erhöhten 
Diffusionskoeffizienten, wobei insbesondere trans-
versale Risse die Diffusion signifikant erhöhen. 
Außerdem hat die räumliche Anordnung von 
Inhomogenitäten einen deutlichen Einfluss auf die 
Wirkung dieser auf die Diffusionskoeffizienten. 

Mit Hinblick auf die zur genauen Berechnung von 
Diffusionskoeffizienten notwendige Auflösung der 
Mikromodelle sind vollaufgelöste Modelle von 
größeren Werkstoffabschnitten nur unter großem 
rechnerischem Aufwand simulierbar. Es liegt daher 

nahe, Ergebnisse in einem Modell für die Mesoebene 
zusammenzufassen. Gleichzeitig deuten die 
Ergebnisse darauf hin, dass eine präzise 
Modellierung von Defekten notwendig ist, um deren 
Effekte erfassen zu können. Die Übertragung der 
Mikromodellergebnisse auf ein Mesomodell stellt 
eine Herausforderung dar, insbesondere hinsichtlich 
der Berücksichtigung von Mikrorissen und anderen 
Defekten. Für eine umfassende Validierung sind 
absehbare weiterhin ergänzende Permeations-
messungen und µCT-Scans erforderlich, um die 
Genauigkeit der Simulationsmodelle und -verfahren 
weiter zu verbessern. 
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