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Einleitung

Die Niedertemperatur Polymer-Elekirolyt-Membran-Brennstoffzelle (PEM-FC) eignet sich besonders gut zur Stromerzeugung in portablen, mobilen un
Applikationen. Die Membraneinheit dieses Brennstoffzellentyps wird aber durch zu hohe Kohlenmonoxidanteile i m zugefUhrten Wasserstoffgasgemisch deak
dieses Gemisch nicht mehr als 20 ppm CO enthalten darf. Wenn der Wasserstoff aus Dampfreformierung, autothermer Reformierung oder partieller
Kohlenwasserstoffen oder Alkoholen erzeugt wird, entstehen Molekule die Kohlenstoff enthalten, darunter auch CO . Zur Reduzierung des CO-Anteils bis unter
dem Stand der Technik eine Water-Gas-Shift-Stufe (WGS) eingesetzt. FUr die folgendeGasfeinreinigung wird die selektiveOxidation (SelOx) des Kohlenmonoxids
Verfahren angewendet.

Dem Eduktgasgemisch wird Luft zugefuhrt und mittels eines geeigneten Katalysators CO zu CO, oxidiert (R1). Der eingesetzte Katalysator muss eine ho
bezUglich dieser Reaktion haben und die Konkurrenzreaktion (R2) weitgehend verhindern. Zusatzlich kdnnen folgende Nebenreaktionen aufireten: Reverse-V
(RWGS) (R3),Methanisierung von CO (R4) und von CO, (R5).

Rl: CO+%0,® CO, R2: H,+%0,® H,0 R3: H,+CO, ® H,0+CO

R4: 3H, +CO® CH, +H,0 R5: 4H, +CO, ® CH, +2H(
Am Laboratorio de Procesos Cataliticos (Buenos Aires, Argentinien) wurde eine Reihe neuartiger Katalysatoren entwickelt, die aus Kupfer- und Cer-Oxiden |
unterschiedlichen Verhdlinissen bestehen. Die Herstellung dieser Feststoffe erfolgt durch homogene Féllung von Cu(ll)- und Ce(lll)-Salzen mit Hamstoff als p
Experimentelle Untersuchungen haben gezeigt, dass diese Katalysatoren eine hohe Aktivitat, Stabilitdt und Selektivitat hinsichtlich der selektiven Oxidation vonc
AmZentrum fUr BrennstoffzellenTechnik (ZBT) wurde die experimentelle Untersuchung des Katalysatorsmit20%Cu-Anteil durchgefuhrt.

Ermittlung kinetischer Parameter
Versuchsbedingungen: Kinetischer Ansatz Einfluss der CO-Konzentration Einfluss der O,-Konzentration Einfluss der Temperatur
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Versuchsbedingungen: Einfluss der H,-Konzentration Einfluss der CO,-Konzentration Methanisierung des CO (R4) RWGS und Methanis
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v' Es wurde ein Katalysafor fur die SelOx hergestellt, der akiiv, selektiv und stabil ist.
v' Die Experimente im differenziellen Reaktor erodglichen, die Reaktionskinetik des Systems zu beschreiben.
v' Die Anpassung der emittelfen Daten durch das Potenzgesetz ergibt in eingeschrankten Konzentrationsbereichen die beste Naherung, aber die Reakfic
jeder Spezies hangt vom untersuchten Konzentrationsbereich ab: je hdher die Konzentration, desto niedriger der Exponent. Diese Erkenntnis zeigt, dass
vorhandene Reaktionsmechanismus moglicherweise nach dem von Mars-van-Krevelen vorgeschlagenen Schema verlduft. Die Auswertung der Daten

Ansatzes bestatigt diese Erkenntnis.

v’ Weitere Versuche haben gezeigt, dass die Anwesenheit und Konzentrationen von H, und von CH, im Edukigemisch wenig Einfluss auf die Reaktion habe



