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Urspringliche Aufgabenstellung

Zie war die Entwicklung eines Hochleistungskatalysators fir die Ammoniakreformierung aus

Basismetallen, dessen umfassende Untersuchung und die Skalierung der Synthese.

|.  Vormaliger Stand des Wissens

Ru-Katalysatoren sind hochaktiv, aber nicht skalierbar und teuer. Fe, Co, Ni zeigen interessante
Aktivitat, sind aber wenig untersucht. Segregation von (bi-metallischen) Nanopartikeln aus Oxiden ist
eine vielversprechende Syntheseroute, die aber fiir die Ammoniakreformierung noch nicht umfassend
untersucht wurde. Die Nitridierung von Ubergangsmetallkatalysatoren spiel fiir deren Aktivitit und

Stabilitdt in der Ammoniakreformierung eine wichtige Rolle.

. Ablauf des Vorhabens

Syntheseentwicklung wurde durch Co-Fallung von Katalysatorvorstufen sowie deren Umsetzung zu
Spinellen oder Perowskiten mit Fe, Co, Ni-Aktivphasen und MgO- bzw. La,0s-Tragerkomponenten
durchgefiihrt. Die Aktivierung durch Reduktion wurde untersucht und die vergleichende Testung nach
den Handbuch-Bedingungen des Verbunds durchgefiihrt. Alle Syntheseschritte wurden von
Charakterisierungen begleitet. Auf Basis der Charakterisierungs- und Katalysedaten wurde eine
iterative Optimierung der Synthesen durchgefiihrt. Ausgewahlte Syntheserouten wurden in dem ca.

100g-Malstab aufskaliert.

lll.  Wesentliche Ergebnisse

Erfolgreiche Synthese von LaFe;—xCoxOs (LFCO) (x = 0.05-0.5) und LaFe1«NixOs (LFNO, x = 0.05-0.95)
Pra-Katalysatoren des Perowskit-Typs sowie deren Reduktion zu bi-metallischen Katalysatoren wurden
durchgefiihrt. Dabei konnte die Bildung einer FeCo-Legierung aus LCFO und eines komplexen
Phasengemisches aus LFNO beobachtet werden. Fir LFNO ergab die katalytische Testung leichte
Verbesserung der Aktivitdt durch Hinzunahme des anderen Metalls zu LFO und LNO, aber keine
positive Wirkung fiir Mischungen im Bereich 1:1. Es bildeten sich unterschiedliche Nitrid-Spezies

wahrend der Katalyse.
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Eine erfolgreiche Synthese von MgFeCoO,4-Spinell (MFCO) Pra-Katalysatoren aus Layered double
hydroxide-Vorstufen wurde entwickelt und veroffentlicht sowie die Reduktion der Spinelle zu bi-
metallischen Katalysatoren untersucht. Die Variation des Metallverhaltnisses ergab maximale Aktivitat
bei Fe:Co = 1:1, was mit der Modulierung der Metall-Stickstoffbindungsenergie erklart werden konnte.
Es konnten hochaktive Katalysatoren mit hohen Metallbeladungen des Typs FeCo/MgO synthetisiert

werden. Die Reproduzierbarkeit der Synthese wurde untersucht und festgestellt.

Fiir reine Fe-Katalysatoren wurde die Bildung von Nitridphasen wahrend der Katalyse beobachtet. Die
Legierungsbildung mit Co verhindert dies erfolgreich aufgrund der erleichterten Desportion von

Stickstoff im Vergleich mit der Migration ins Volumen des Metalls.

Eine Untersuchung von Kalium-impragnierten Katalysatoren (K-MFCO) ergab eine weitere Steigerung
der Aktivitat um 50% durch Promotion mit ca. 0.2% Kalium. Die promotierende Wirkung wurde mittels

temperaturprogrammierter Oberflachenreaktion tiefergehend untersucht.

In Kooperation mit dem Projektpartner Firma Clariant wurde eine Aufskalierung der MFCO-Synthese
untersucht und keine Abweichung der katalytischen Aktivitdt zwischen kleinen (g) und groRen (100g)

Skalen festgestellt.
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