1268

Innovative Reaktionstechnik

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass die Re-
formierung des Methans an der Anode trotz kurzer Verweil-
zeiten praktisch vollstandig in der ersten Halfte stattfindet.
Dies ist vermutlich auf den hohen Nickelanteil an der Elek-
trode zurtickzufiihren.

Wie in der Abbildung zu erkennen, wird fiir ho-
here S/C-Verhdltnisse aufgrund der Wassergas-Shift Reak-
tion eine hohere CO,-Selektivitdt erreicht. Da unter Last
wegen der elektrochemischen Umsetzung an der Anode zu-
satzlich Wasser gebildet wird, steigt die CO,-Selektivitdt
auch mit der Stromdichte an. Ein Einfluss der elektrischen
Last auf die Methanumsetzung konnte nicht festgestellt
werden.

Abbildung.
CO,-Selektivitat in Abhangigkeit der Stromstarke fiir
eine Ni/CGO-Anode bei verschiedenen S/C-Verhaltnissen,
T=950°Cund w, =1,31m/s.
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Es konnte anhand der U/I-Kennlinien gezeigt
werden, dass sich beide Anodenmaterialien elektroche-
misch gleich verhalten. Dagegen konnte, insbesondere bei
T = 800 °C, ein deutlicher Unterschied in der katalytischen
Aktivitdt der beiden Anodenmaterialien festgestellt werden.
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Die stark vorangetriebene Erforschung und Entwicklung

kompakter Reaktoren zur katalytischen Reformierung von

Kohlenwasserstoffen zur Bereitstellung von Wasserstoff ist

vielfach motiviert:

— Durch Reformierung von Diesel produzierter Wasserstoff
kann in Brennstoffzellen (PEM-FC) eingesetzt werden;

- wahrend der Kaltstartphase dem Verbrennungsmotor zu-
gefliihrter Wasserstoff fiihrt zu einer drastischen Verrin-
gerung der Schadstoffbildung;

— die mit Magermischmotoren unvermeidbaren Stickoxid-
emissionen lassen sich mittels Wasserstoff-SCR-Abgas-
katalysatoren reduzieren;

— fiir stationdr betriebene PEM-FC mit Erdgas als Energie-
trdger muss dieses zundchst in Wasserstoff konvertiert
werden.

Kiirzlich konnte gezeigt werden, dass die Partial-
oxidation von Alkanen iiber Edelmetallkatalysatoren bei
Verweilzeiten von wenigen Millisekunden nicht nur zur
Konversion von Erdgas zu Synthesegas bzw. Wasserstoff
sowie zur Oxidhydrierung von Paraffinen zu Olefinen ver-
wendet werden kann, sondern auch zur Reformierung von
Ethanol und Diesel [1]. Zur Wasserstoff-Erzeugung werden
dabei die Kohlenwasserstoff/Sauerstoff(Luft)-Gemische
lUber mit Edelmetall (Pt, Rh) beschichteten Monolithen oder
Pellets sowie liber Pt/Rh-Drahtnetze geleitet. Die Anwesen-
heit von Sauerstoff fiihrt zur Totaloxidation eines geringen
Teils der Kohlenwasserstoffe, was zu einer autothermen Be-
triebsweise bei einer Katalysatortemperatur von ca. 1000 °C
genutzt werden kann. Eine zweite Reaktionsstufe (Rh, Ni)
fithrt zur Erhohung des Wasserstoff/CO-Verhaltnisses. Um-
satze und Selektivitdt bei dieser Hochtemperaturkatalyse
lassen sich nur durch die Wechselwirkungen von Transport-
prozessen mit den heterogenen und homogenen Reaktionen
verstehen; insbesondere bei hoheren Alkanen wird ein be-
trachtlicher Teil der Kohlenwasserstoffe in der Gasphase
umgesetzt [2].

Im Mittelpunkt der Forschung stehen beziiglich
der Wasserstoffbildung aus fliissigen Kohlenwasserstoffen
die Verbesserung des Wasserstoff/CO-Verhiltnisses, die
Unterdriickung der Verkokung der Katalysatoren, Sicher-
heitsaspekte sowie das schnelle An- und Abschalten des
Reaktors und sein Betrieb unter zeitlich variierendem Was-
serstoff-Bedarf.

Das Zusammenspiel von Experiment und nume-
rischer Simulation der Reaktoren unter Verwendung detail-
lierter, auf dem molekularen Geschehen aufbauender Mo-
delle fiihrt zu einem besseren und schlielich quantitativen
Verstandnis der Hochtemperaturkatalyse und zur Verfah-
rensoptimierung [3]. Der aktuelle Forschungsstand wird
vorgestellt und kritisch diskutiert.
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