/ TEXTINATION NEWSLINE
. . 22.01.2024
CO; in stabile Kohlenstoff-Nanofasern umwandeln

Die elektrokatalytisch-thermokatalytische Mehrfachumwandlung kénnte dazu
k:?‘ Brookhaven beitragen, die Emissionen eines starken Treibhausgases auszugleichen, indem
National Laboratory Kohlenstoff in einem niitzlichen Material eingeschlossen wird.

Wissenschaftler haben eine Strategie zur Umwandlung von Kohlendioxid (CO) aus der Atmosphare in wertvolle Kohlenstoff-

Nanofasern entwickelt. Das Verfahren nutzt elektrokatalytische (blauer Ring) und thermokatalytische (oranger Ring) Tandemreakti-
onen, um das CO; (blaue und silberne Molekile) und Wasser (lila und blaugriin) in ,feste” Kohlenstoff-Nanofasern (silber) umzu-
wandeln, wobei Wasserstoffgas (H», violett) als niitzliches Nebenprodukt entsteht. Die Kohlenstoff-Nanofasern konnten verwendet
werden, um Baumaterialien wie Zement zu verstarken und Kohlenstoff fiir Jahrzehnte zu binden. (Zhenhua Xie/Brookhaven National
Laboratory und Columbia University; Erwei Huang/Brookhaven National Laboratory)

Wissenschaftler des Brookhaven National Laboratory des US-Energieministeriums (DOE) und der Columbia
University haben eine Methode entwickelt, um Kohlendioxid (CO,), ein starkes Treibhausgas, in Kohlenstoff-
Nanofasern umzuwandeln, Materialien mit einer breiten Palette einzigartiger Eigenschaften und vielen po-
tenziellen langfristigen Einsatzmoglichkeiten. Ihre Strategie beruht auf einem Zusammenspiel von elektro-
chemischen und thermochemischen Reaktionen, die bei relativ niedrigen Temperaturen und Umgebungs-
druck ablaufen. Wie die Wissenschaftler in der Fachzeitschrift Nature Catalysis beschreiben, kdnnte es mit
diesem Ansatz gelingen, Kohlenstoff in einer niitzlichen festen Form zu binden, um Kohlenstoffemissionen
auszugleichen oder sogar negativ zu gestalten.

»Man kann die Kohlenstoff-Nanofasern in Zement einarbeiten, um ihn zu verstarken®, so Jingguang Chen,
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Professor flir Chemieingenieurwesen an der Columbia University mit einer gleichzeitigen Anstellung am
Brookhaven Lab, der die Forschungsarbeiten leitete. "Damit ware der Kohlenstoff fiir mindestens 50 Jahre,
moglicherweise sogar langer, im Beton eingeschlossen. Bis dahin sollte die Welt hauptsachlich auf erneuer-
bare Energiequellen umgestellt sein, die keinen Kohlenstoff freisetzen.

Als Bonus produziert das Verfahren auch Wasserstoffgas (Hz), einen vielversprechenden alternativen Kraft-
stoff, der bei seiner Verwendung keine Emissionen verursacht.
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Xie/Brookhaven National Laboratory and Columbia University) Mehrwert bietet, und zwar in
einer festen, sinnvollen Form“,
so Chen.

Solch feste Kohlenstoffmaterialien - einschlieBlich Kohlenstoff-Nanoréhren und Nanofasern mit Abmessun-
gen im Milliardstel-Meter-Bereich - haben viele ansprechende Eigenschaften, darunter Festigkeit sowie
thermische und elektrische Leitfahigkeit. Es ist jedoch keine einfache Angelegenheit, Kohlenstoff aus Koh-
lendioxid zu extrahieren und ihn zu diesen feinen Strukturen zusammenzufiigen. Ein direkter, hitzegetriebe-
ner Prozess erfordert Temperaturen von Gber 1.000 Grad Celsius.

»,Das ist fur die CO,-Reduzierung in grofem Malstab sehr unrealistisch”, sagte Chen. ,Im Gegensatz dazu
haben wir einen Prozess gefunden, der bei etwa 400 Grad Celsius ablauft, was eine viel praktikablere, in-
dustriell erreichbare Temperatur ist.”

Der zweistufige Tandemprozess

Der Trick bestand darin, die Reaktion in mehrere Schritte aufzuteilen und zwei verschiedene Arten von Kata-
lysatoren zu verwenden - Materialien, die es den Molekilen leichter machen, zusammenzukommen und zu
reagieren.
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»Wenn man die Reaktion in mehrere Teilschritte aufteilt, kann man verschiedene Arten von Energiezufuhr
und Katalysatoren in Betracht ziehen, um jeden Teil der Reaktion zum Laufen zu bringen®, so Zhenhua Xie,
Forscher am Brookhaven Lab und an der Columbia University, Hauptautor der Studie.

Die Wissenschaftler stellten zunachst fest, dass Kohlenmonoxid (CO) ein viel besseres Ausgangsmaterial als
CO, fur die Herstellung von Kohlenstoff-Nanofasern (CNF) ist. Dann machten sie sich auf die Suche nach dem
effizientesten Weg, um CO aus CO; zu erzeugen.

Friihere Arbeiten ihrer Gruppe veranlassten sie, einen handelsiblichen Elektrokatalysator aus Palladium auf
Kohlenstofftragern zu verwenden. Elektrokatalysatoren treiben chemische Reaktionen mit Hilfe eines
elektrischen Stroms an. In Gegenwart von fliekRenden Elektronen und Protonen spaltet der Katalysator so-
wohl CO; als auch Wasser (H;0) in CO und H, auf.

Fiir den zweiten Schritt wahlten die Wissenschaftler einen hitzeaktivierten Thermokatalysator aus einer Ei-
sen-Kobalt-Legierung. Er arbeitet bei Temperaturen um 400 Grad Celsius, also deutlich schonender als es ei-
ne direkte Umwandlung von CO; in CNF erfordern wiirde. Sie entdeckten aullerdem, dass die Zugabe von
etwas zusatzlichem metallischem Kobalt die Bildung der Kohlenstoff-Nanofasern stark fordert.

,Durch die Kopplung von Elektrokatalyse und Thermokatalyse kénnen wir mit diesem Tandemverfahren
Dinge erreichen, die mit einem der beiden Verfahren allein nicht méglich sind“, so Chen.

Hochauflésende Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) zeigt die Spitze der entstandenen Kohlenstoff-Nanofaser (links) auf
dem Thermokatalysator aus Eisen-Kobalt-Ceriumoxid (FeCo/Ce0,). Die Wissenschaftler kartierten die Struktur und chemische Zu-
sammensetzung der neu gebildeten Kohlenstoff-Nanofasern (rechts) mit Hilfe der Rastertransmissionselektronenmikroskopie
(STEM), der ringformigen Dunkelfeld-Bildgebung (HAADF) und der energiedispersiven Rontgenspektroskopie (EDS) (Mafstabsbal-
ken: 8 Nanometer). Die Bilder zeigen, dass die Nanofasern aus Kohlenstoff (C) bestehen und verdeutlichen, dass die katalytischen
Metalle, Eisen (Fe) und Kobalt (Co), von der katalytischen Oberflache weggedrangt werden und sich an der Spitze der Nanofaser an-
sammeln. (Zentrum fir funktionelle Nanomaterialien/Brookhaven National Laboratory)

Katalysator-Charakterisierung
Um herauszufinden, wie diese Katalysatoren im Detail funktionieren, fiihrten die Wissenschaftler eine Viel-
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zahl von Experimenten durch. Dazu gehorten computergestiitzte Modellierungsstudien, physikalische und
chemische Charakterisierungsstudien an der Nationalen Synchrotronlichtquelle Il (NSLS-11) des Brookhaven
Labs - unter Verwendung der Quick X-ray Absorption and Scattering (QAS)- und Inner-Shell Spectroscopy
(ISS)-Strahlfihrungen - sowie mikroskopische Aufnahmen in der Elektronenmikroskopie-Anlage des Center
for Functional Nanomaterials (CFN) des Labs.

Bei der Modellierung verwendeten die Wissenschaftler Berechnungen der Dichtefunktionaltheorie (DFT),
um die atomaren Anordnungen und andere Eigenschaften der Katalysatoren bei der Wechselwirkung mit
der aktiven chemischen Umgebung zu analysieren.

"Wir untersuchen die Strukturen, um festzustellen, welches die stabilen Phasen des Katalysators unter den
Reaktionsbedingungen sind", erklarte Studienmitautor Ping Liu von der Chemieabteilung in Brookhaven, der
diese Berechnungen leitete. "Wir untersuchen die aktiven Stellen und wie sich diese Stellen mit den Reakti-
onszwischenprodukten verbinden. Indem wir die Barrieren oder Ubergangszustande von einem Schritt zum
anderen bestimmen, erfahren wir genau, wie der Katalysator wahrend der Reaktion funktioniert."

Rontgenbeugungs- und Rontgenabsorptionsexperimente an der NSLS-II verfolgten, wie sich die Katalysato-
ren wahrend der Reaktionen physikalisch und chemisch verandern. Die Synchrotron-Rontgenstrahlen zeig-
ten beispielsweise, wie sich das metallische Palladium im Katalysator durch elektrischen Strom in Palladium-
hydrid umwandelt, ein Metall, das fiir die Produktion von H2 und CO in der ersten Reaktionsstufe entschei-
dend ist.

Fiir die zweite Stufe ,wollten wir wissen, wie die Struktur des Eisen-Kobalt-Systems unter den Reaktionsbe-
dingungen aussieht und wie man den Eisen-Kobalt-Katalysator optimieren kann”, so Xie. Die Rontgenexpe-
rimente bestatigten, dass sowohl eine Legierung aus Eisen und Kobalt als auch zusatzliches metallisches Ko-
balt vorhanden sind und benétigt werden, um CO in Kohlenstoff-Nanofasern umzuwandeln.

,Die beiden arbeiten nacheinander zusammen®, sagte Liu, deren DFT-Berechnungen zur Erklarung des Pro-
zesses beitrugen.

»Unserer Studie zufolge tragen die Kobalt-Eisen-Stellen in der Legierung dazu bei, die C-O-Bindungen des
Kohlenmonoxids zu brechen. Dadurch wird atomarer Kohlenstoff verfligbar, der als Quelle fiir den Aufbau
von Kohlenstoff-Nanofasern dient. Das zusatzliche Kobalt erleichtert dann die Bildung der C-C-Bindungen,

die die Kohlenstoffatome miteinander verbinden", erklarte sie.

Mitglieder des Forschungsteams im Brookhaven Lab: Zhenhua Xie (Brookhaven/Columbia), Ping Liu (Brookhaven), Erwei Huang
(Brookhaven), Sooyeon Hwang (Brookhaven), Jingguang Chen (Brookhaven/Columbia). (Roger Stoutenburgh/Brookhaven National
Laboratory)
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Recyclingfahig, kohlenstoffnegativ

»,Die am CFN durchgefiihrten Analysen mit dem Transmissionselektronenmikroskop (TEM) zeigten die Mor-
phologie, die Kristallstrukturen und die Elementverteilung in den Kohlenstoff-Nanofasern sowohl mit als
auch ohne Katalysator®, sagt Sooyeon Hwang, Wissenschaftlerin am CFN und Mitautorin der Studie.

Die Bilder zeigen, dass der Katalysator beim Wachsen der Kohlenstoff-Nanofasern nach oben und von der
Oberflache weggeschoben wird. Das macht es einfach, das katalytische Metall zu recyceln, so Chen.

»Wir verwenden Sdure, um das Metall auszulaugen, ohne die Kohlenstoff-Nanofaser zu zerstéren, so dass
wir die Metalle konzentrieren und recyceln kénnen, um sie erneut als Katalysator zu verwenden”, fiihrte er
aus.

Diese einfache Wiederverwertung des Katalysators, die kommerzielle Verfligbarkeit der Katalysatoren und
die relativ moderaten Reaktionsbedingungen fiir die zweite Reaktion tragen nach Ansicht der Forscher zu
einer glinstigen Bewertung der mit dem Verfahren verbundenen Energie- und sonstigen Kosten bei.

»Fur praktische Anwendungen ist beides sehr wichtig - die Analyse des CO,-FuRabdrucks und die Wieder-
verwertbarkeit des Katalysators“, so Chen. ,Unsere technischen Ergebnisse und diese anderen Analysen zei-
gen, dass diese Tandemstrategie eine Tir fiir die Dekarbonisierung von CO; in wertvolle feste Kohlenstoff-
produkte bei gleichzeitiger Erzeugung von erneuerbarem H, 6ffnet."

Wenn diese Prozesse durch erneuerbare Energie angetrieben werden, waren die Ergebnisse wirklich kohlen-
stoffnegativ, was neue Moglichkeiten zur CO,-Minderung eroffnet.

Diese Forschung wurde vom DOE Office of Science (BES) unterstiitzt. Die DFT-Berechnungen wurden mit Hilfe
von Rechenressourcen am CFN und am National Energy Research Scientific Computing Center (NERSC) am
Lawrence Berkeley National Laboratory des DOE durchgefiihrt. NSLS-1l, CFN und NERSC sind Nutzereinrich-
tungen des DOE Office of Science.

Das Brookhaven National Laboratory ist eine Mehrzweck-Forschungseinrichtung, die vom US-
Energieministerium finanziert wird. Das auf Long Island, New York, gelegene Brookhaven betreibt Grofianla-
gen fiir Studien in den Bereichen Physik, Chemie, Biologie, Medizin, angewandte Wissenschaft und Hoch-
technologie. Zu den fast 3.000 Wissenschaftlern, Ingenieuren und Hilfskréiften des Labors kommen jedes Jahr
mehr als 5.000 Gastforscher aus der ganzen Welt.

Das Brookhaven National Laboratory wird vom Office of Science des US-Energieministeriums unterstiitzt. Das
Office of Science ist der grofite Einzelférderer der physikalischen Grundlagenforschung in den Vereinigten
Staaten und arbeitet an der LGsung einiger der dringendsten Herausforderungen unserer Zeit.

Quelle: Brookhaven National Laboratory
Ubersetzung: Textination
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