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1 . GUnor ] _ 5.17
x = « ﬂﬂzo LI [ )

Damit folgt aus Gl. (5.18)

.
(- 1,0 " *xw

- alith; a-x )y 15.78)
Bei den Untersuchungen mit den K-promotierten Fo-Katalycato-
ren wurde in hohem MaBe Wachsbildung becobachter, d.h. die
Reaktionsprodukte verblicben zum groBen Teil im Reaktor (s.
Bilanz zur Ermittlung des stdchiametrischen Paktors n). Des-
halb kann hier geset:st werden: XKH = 0. Der Wassermolenbruch
wurde experimentell nicht ermittelt, sondern unter Berick-
sichtiguny der Stdchiometrie berechnet. Darauf wird noch ge-
nauer eibngegangen. Da die Katalysatoren auf der Basis Fe/K
eine hohe Wassergaskonvertierungsaktivitlit aufweisen, ist der
Wassermolenbruch sahr klein und streut fUr eine Reihe von
Messungen um O, 50 da@ vielfach auch x& o 3 Q@ gesetzt werden

kann, jedenfaslls bei der Berechnung vonzxﬂz, xéo und xéoz.

5.3 Bilanzierung und globale Produk:tverteilung

Es wurden keine Einzelkcmponentenbilanzen durchgeffihrt.
Stattdessen wurde die umgesetzte Synthesegasoenge mit den
gebildeten Kohlenwasserstoffen verglichen, wobei die ver-
schicdenen Kohlenwasserstofffraktionen durch mittlere C-
Zahlen uné eine mittlere Zusammensetiung Cnn charakteri-
siert wurden. Beide XKenngr3Ben, die mittlere C-Zahl und das
H/C-Atomverhditnis (n) in den Produktkohlenwassecstoffen,
wurden durch gaschromatographische Analyse der einzelnen
Fraktiohen heschrieben. Die Details der GC~Auftrennung fin-
den sich bei Nettelhoff /35/. In Tabelle 5.1 sind die ent-
sprechenden Daten 2usammengestellt.
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Tabelle 5.1: Mittlere Zusammensetzune der einzelnen

Produktfraktionen
KW-Praktisn {4) in T, °C Mittlere 2u- H/C-Atomver-
sarmensetzung* | hdlenis, n
Gasphase (GP) o} C4H, 2,33
Kaltabacheider (KA} [+] <‘.‘mH2.I 2.10
Warmabscheider (WA) 70 C15H33 2,08
HeiBabscheider (HA) 140 - 150 c25H51 2,04
Reaktor (R) 220 - 260 e LrT) 2.03

" Es wird angenommen, daB das Paraffin/Clefin~Verhdltnis im
Produkt im Mittel 1 ist.

Besonders bei den Messungen mit den Fe/K-Katalysatoren stand
wegen der Wachsbildung im Reaktor nur eine begrenzte Reak-
tionszeit flr die MeBserien zur Verfiigung. Da i.a. spitestens
nach 1 Stunde Stationaritit erreicht war, konnten die Lauf-
zerten der einzelnen Versuche kur:z gchalten werden. Die Er-
fassung der gebildeten Kohlenwasserstoffe fir einen Betriebhs-
zustand ist unter solchen Bedingungen jedoch nicht miglich.
Deshalb und um auch die im Reaktor verbleibende Produktmenge
mit zu érmitteln wurde iiber eine gesamte Mefiserie {je nach
Katalvsator bzw. Wachsbildungsrate bestehend aus 16 (Fe/X)
bis 75 (Fe/Mn) Einzelnmessungenl! bilanziert.

Der Bilanzicrung wird auBerdem als vereinfachte Annahme zu-
grunde gelegt, daB die mittlere Zusammensetzung der einzelnan
Fraktionen unabhingig ven den Betriebshedirqungen ist, was
$treng genommen natiirlich nicht zutrifft. Fir die in der
Messung j erbaltene Masse der Fraktion i gilt

mxj = mij!Rj (5.1%)

bzw. fiir die innerhalb der Versuchsserie insgesamt erhaltene
Masse der Fraktion i

m, = gmij' (5.20)
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pie gesamte Produktmenge {nur KW ohne Wasser und darin even-
tuell geldste OZ-Verbindungen, deren Anteil vernachléssigbar
ist) ist somit

= Xm, = LIm,. {5.21)
mct:xp. i i 13 i3

Mit den in Tabelle 5.1 angegebenen Werten fir das H/C-Pro-

duktverhiltnis der einzelnen Fraktionenm (nil und dam m; folgt

dann als Mittelwert

Im.n, /012 + n.)
it i
n = im; 12 + n {5.22)

i)
Die experimentell ermittelte Gesamtmaszse an Produkt-KWw mub
der aus dem verbrauchten Synth gas entstand 1 KW-Menge
¢leich sein, wobei die mittlere Zusammensetzung der KW als
CH, angesetzt wird. Es gilt somit

1 . -
= 5 ¥9, x. ] . .2
mcnex_-. o 5 G35 Xcosn,. tRj {5.23)

wobei das mittlere Molekulargewicht (12 + n) ist.

In Tabelle 5.2 sind fir ausgewihlte MeBserien die in den ein-
zelnen Fraktionen erhaltenen KW-Mengen zusammengestellt. EsS
versteht sich, dab die beiden Chargen des Fe/K-Kontaktes sehr
ahnliche Produktverteilungen ergeban, wihrend sich f£ir den
Fe/Mn-Kentakt eine drastisch unterschiedliche Produktvertei-
lung ergibt. Auffallend ist besonders dexr extrem hohe Wachs-
anteil bei den Fe/K-Katalysatorem (> Copt und der Anfall
niederer gasfdrmiger KW beim Fe/Mn-Katalvsator.

pas fir die einzelnen MeSserien mit unterschiedlichen bzw.
gleichen Katalysatoren erhaltene mittlere n (B/C-Atamver-
AZltnis in Produkt-EW) ist fiir die LEufe, bhei denen bilan-
ziert werden konnte, in Tatelle 5.3 wiedergegeben. Dort sind
anch die in Gl. [5.21) und 45.73) erhaltenen Produkipengen
zusaopengestellt. Die experimentell ermittelte Fw-Menge ist
stets kleiner als die aus dex Synthesegasumsatz berechnete



Menge, was auf experimentclle Fehler
Differenzen sind relativ gering. Die
liegt nur zwischen 1,5 und 6,3%, was
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zurtickzuf{hren ist.
mittlere Abweichung
fir das hier vorliegen-

Die

de ervperimentell recht aufwendige Reaktionssystem als gut
bezeichnet werden kann.

Tabelle S5.2: Erhaltenc Mengen an Kohlenwasserstoffen aus

MeBserien mit unterschiedlichen Katalysatoren

Katalvsatar Fe/K {I}) Fe/K (II} Fe/Mn

Nr. der Liufe 304 - 323 470 - 490 540 - 615
L [GP), g/Gew.% 222,6/27.1 20%,6/20.5 1322,7/88.5
Ty, (KAl. g/Gew.d 91,7/11,2 142,6/13,9 130,8/ 8.8
My, (WA, g/Gew.t —_— 15,3/ 1,5 7.8/ 0.5
Lo (HA) , g/Gew.3 217,.5/26,6 350.9/34,2 33,3/ 4.2
L (R} , g/Cew.i 288,035 305,£/29,.8 —_—

Tabelle 5.3: Mitrleres H/C-Atomverhiiltnis in KW=Produkt so-
wie experimentelle und perechnete Gesamt-XwW-
Mengen fir ausgewdhlte MeBserien

Katalvsator H/C-Verh. mG.exp- ¥g,ber. |Abweichung
z g N 3
Fe/K (I} 2,122 819.7 823.,6 .7
Fe/K (II) 2,107 1024, 1 1049,6 ]
Fe/K (ILX} . 2,120 1797,2 1840,4 .3
Fe/K [V} 2,122 850.5 8e1.6 4,6
Fe/K (VL) 2,122 882 ,4 895.8 1,5
Fe/K (VII) 2,144 175,95 823.2 s,8
Fe/k (VIII} 2,138 260,8 1029.,9 1,7
Fe/Mn 2,303 14%4.,6 1594,3 6.3
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5.4 E.O0-¥Meclenbruch am Ausqang

—_—
Mit Kenntnis von © kann nun auch der Wassermolenbruch am Aus-
gang x; o berechnet werden. Dabei wird ndherungsweise die
folgend% stdchiometrie fir die FTS und éie nachgeschaltete
Konvertierung von Produktwasser zugrunde gelegt:

€O+ {1+ ] Hy = CH + HYO 15.24)

2C0 » z HZO = zCOZ* sz 15 .25)

Die Summation ergibt die grundlegende stichiometrische Be—
ziehung fir den Synthesegasumsatz

(1+ 2)CO+ [‘I*g—zl“z =Can(T-le20* zcoz (5.26}
z stellt den Bruchteil des Produyktwassers dar, der konwer-—

tiert wird. Aus Gl. {5.26) folgt fGr das Verbrauchsverhfltnis

(- ; -z

U - el {5.27}

Daraus erhiilt man

1+ 5-0
3

—2— (5.2)

Rus Gl. {5.26} fol~t auch
1 0] _ 1l o
—= vﬂzo =z vcoz, (5.23)

da vgoq = 0. Aus Gl. (5.28) und (5.29) ergibt sich

1 .l 20 - n/z
vhzo °é02 T- 0+ n7s (5.200
bzw.

1 2oLl 20 - nf2
*myo0 " *co, T- U + 0/ (5-31)
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xéoz stellt den am Unor abgelesenen und korrigicrten Wert dar.
ts fub darauf hingewiesen werden, daf bei kleinen Werten wven
U x& o SuBerst sensitit auf Anderungen von U reagqiert. D.h.,
dad in diesen Fillen xuzo mit einem relativ grofen Fehler be-
haftet sein kann.

5.5 Messungen mit Zudgsierung von H,0 im Eingangsgas

Im Fall der Zudosiorung wven N,C in den Eingangsstrom wird der
Rusgangsmolenbruch ar H,Q. wie im folcgenden abgeleitet, be-
rechnet.

Auf Basis der Stiéchiometrie der Svnthese und der Konvertie-
rung (Gl. (5.24) ané [5.25)) lassen sich €ie folgenden Mol-
strombilanzen formulieren:

Svnthese:
1 . _ .
hco(S} ; & nHZISl— Bag ﬁH ols? (5.32}
+3 a] 2

Konvertiertes Synthesewasser:

ﬁco(SK) - ﬁHZOISK) = ﬁcozlSK) - bH2(SK) (5.33}

Konvertiertes Feedwasser:

(FK} - ﬁF {FK}. (5.34)

., (FK) = % (FK) = &
L] 1,0 )

coy

Fiir den COZ-Holst:am am RFusgang gilt auBerdem:

1 . .
) o B.. [SK} ~ B_. (FK) €5-35
co, €0, co,
e ﬁﬂztsx: + “HZ{”’ {5.36)
= g (SK)  + Do (FR) (5.37)

fi {SK) «+ (FX) . 15.35)
f1,0 A0
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Der CO-umsatr ist definiert nach

0 _ .1 . . .
x . hCO A . nco(S) - nco(SK) * ncotFK) ) (5.38}
el ] . Q 0 .

"eo fico

Mit Gi. (5.37) folgt daraus filir §as in der Synthese umge-
setzte CO

. - L0 _ .1
heglS) = X B, hcoz‘ (5.401
Die Wasserbilanz lautet
D o 0 Ay ol8) = B) (ISK) + B, ((FK)+ By o(SKb.  (5.41)
2 2 2 2 ?

Wegen Gl.(5.38) und mit Berlcksichtigung ven Gl. (5.40) sowie
des Zusammenhangs

nH2°[S) - nCO(SI . {5.42)

ergibt sich aus Gl. {5.41] £ir den B 0=Molstrom am Reaktor-
ausgang:

20 .0 21
.o * ¥cofoo = 2Meo. - {5.43)

-1
n
Hy0 2 2

Die LHS-Grdben vor Gl. {5.43) werden wie folat berechnet.

Der Hzo—nolenbruch am Eingang nach den Sdttigern ergibt sich
aus dem Wasserpartialdruck der in 1. Niherung nur eine Funk-
tion der Temperatur des Sittigers ist:

(o] —
o pHzo (T} VHZO o
= = g {5.4
KHZO Pees ?g - \'J'El o

2

Damit folgt £ir Vg , (bei STP)
2

xo oo
QD Hzo G .
=

B0 5 (5.45)

2 'l—xazo
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und fir den Hzo-E;ngAngsmolserom

O _ 40 . 6
i"I-lzcl = vuzo"“'u (5.46)

mit VM = 24,0586 l/mol (bei STP). Der CO-Umsatz wird wie ib-
lich nach Gl. (5.72) berechnet. Der CO-Melstrom am Einocang
errechnet sich nach

=0

Tl 5.47)
ficg VoIV, {

_ L0

= *co V&'m

Der ccz-nolstram am Ausgang iSt entsprechend zu berechnen
nach

=1 1

ol
2 5.48}
ncoz xcoz VGIV {

xéo ergibt sich aus dem am Unor abgelesenen Meflwertz unter
Beracksichtigung der Trocknung zu

1 3 1
x =X (1 - ). 15.49!
Coz Loz,Unor Hzo

Ner Volumenstrom am Ausgang foldt aus der Nz-Bilanz

o1 - 20,0 1
Ve = VGINZIINZ (5.50)
Mit
o] =] o
xﬁz - 1N2/1Ges (5.37)
and
1 1 1 1 1
* = (1. /1l 1 (1 -~ x -x } (5.52)
Nz N, =t ) H20 coz
Tolgt
1O 2T
N, “Ges,J
o = P 2 1 {5.53)
¢ 6,9 : 1 - X XD
Ges Ly, 1,0~ ¥eo,
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und damit erarbt sich fir den Coz-nolstrom

1
) 9 8¥zo_ ,unor
- _ _G 2
f B g {5.54
7 Vuo-x
coz.Unor
mit
10 1
N, Ges.J
B = (5.55)
19 1!
Ges N2
Fiir den Hzo—aolstram am Reaktorausgang ergibt sich dann aus
Gl. (5.43]) unter Berltcksichtigung ven Gl. (5.461, (5.47) uné
{5.54)
s} 1
W0 [ *u0 ¥co,. unor
.1 .G 2 <) 2
A, z = + X X.. =28 - 15.56}
n,0 I co "o PR
b H,Q <O, Unor
2 2
Die mit hochgestelltem O gekennzeichneten Gréfaen VG, lges'l: P
%0 stellen die GrdSen vor der Hzo-nosierung dar. Mit Kennt—z
nis wvon h; o ergibt sich der Molenbruch aus
*2
(5.57)

1 .1 a1
x = n v/ V. -
820 HZD MG
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In Tabelle 5.4 sird fiir éie mit H,0 im Feedgas durchgefihrten
Liufe die Rechcngr&fien sowie die Ausgangsmolenbriche an H,0
zusammengestellt. Filr dic MeBscrie mit Fe/K (V) {Liufe €50 =
§77) werden 30 bis 93% des insgesamt vorhandenen Wassers
(Feed plus Erzeugung durch Synthese) konvertiert. In der
Peihe mit Fe/X (VI {Liufe 660~ 7051 wurde dic Eingangswasser-
menge drastisch erhtht, wobei immerhin noch 63 bis 75% des
Gesantwassers konvertiert werden. {(Bei den Liufen 706 und

708 handelt es sich um AusreiBer die nicht weiter berlck-
sichtige wezrden). Der voerwendete Fe/K-Katalysator weist eine
hohe Shiftaktivitdt auf, ncben dem durch Synthese gebildeten
Wasser wird auch ein ercheblicher Teil des Feedwassers konver-—
ciert, jedenfalls fiir die bei den beiden Versuchsserien vor-
liegenden Betricbsbedingungen, d.h. bei hohen CO=Gehalt im
Einganesgas, I = 0,7 - 0,E.

§.6 Berechnuag der Celistoaskonzentration

Fir dic kinhetische Analvse der MeBdaten ist die Kennenis der
Konzentration der kinetisch relevanten, geliisten gasfdrmigen
Komponenten erforderlich. Es wird dabei angenommen, daB diese
Konzentrationen auch an der Katalvsatoroberfliche verliegen,
also keine signifikanten Stofftransporthemmungen (Diffusion
durch den das Katalysatorkorn umgebenden Grenzfilm und
Porendiffusion) vorliegen.

pie Konzentrationen der in dex KW-Phase geclisten Gase er—
rechnen sich nach dem Menry'schen Gesecz

e; = py/HBe; = Px, /He, . {5.558)

Die Henry-Konstantan lassen sich aus den von Peter und Weinert
/44/in Paraffingatsch vermessenen Lislichkeiten von H,, co,
co, und Ho0 barechnen. Untaer Benutzung der fir Vestowax

SH 105 vermessenen Dichtefunktion /45/

-2

By = 0,8407 - 0.6186 x 10 T~ 271 (5.59)

erhilt man durch Regressionsrechnung die in Tabelle 5.5 ange-
gebenen Gleichungen fiir die Temperaturabhingigkeit der Henry-



Konstante /45/. Die von Peter und Weinert angeqgebencn L¥s-
lichkeiten wurden von Ledakcwicz et al. /467 punktuecll dber-
prift und fir zuverldssig hinsichlich des verwendeten
wachses befunden.

Tabelle 5.5: Menry Konstanten flir Vestowax SFE 105

Xomponente He in kPa cm3/m01
H, 6,958 x 10° exp (5%5,1/T)
co 9.132 x 106 exp (248/T)
co, 2,464 x 107 exp (-624,7/T)
8,0 5,543 x 107 exp (~1297,9/T)

5.7 Berechruna der Reaktionseeschwindickeiten

Bei der FTS handelt @5 sich um ein HuBerst komplexes Reak-
tionssystem, das zu einem weiten Produktspektrum flhre
{5chuylz-Flory=Verteilung). Daneben liuft als kenkurrierende
Folgereaktion die Konvertierung ab. Fiir ein seolches Reak-
tionssystem ist die eindeutige Definition von Reaktionsge—
schwindigheiten i.a. schwierig. Im vorliegenden SysStem ge-—
lingt dies jedoch in einfacher Weise. wie die folgende
Analvse zeigt /35/-

Fiir die Synthesereaktior mit der Reaktionsgeschwindigkeit r,
gelre éie vereinfachte Stdchiometrie

T
- n 1
co + {3 2)!-12 —_— CHn v H0 15.60)
und fiir die reversible Konvertierung mit den Reaktionsge—
schwindigkeiten r, und L gile

X’z

Co o+ Hzo._._ C02 + Hz. {5.61)
r
3

Somit lassen sich die Geschwindigkeiten des Hy- und CO~Ver-
bragchs wie folgt angeben

= n -
- er = (1«3} ry =T, v Ty {5.62)



- = (5.63)

Fiir die Geschwindigkeit des Verbrauchs an Synthesegas (CO = HZ)
ergibz sich daher

- K

coet, T F

n
K. ~ Teo = (2 « 5’ T,- {5.64)

2
Diese Beziehung zeigt, dal die Verbrauvchsrate an CO «+ Hy mit
der Geschwindigkeit cer FT5 bis auf den Faktor 2 + % iberein~
stimmt. Gl. (5.64) ist irnsbesonderc unabhlingig davon, bis zu
welchen Ausmal die Konvertierungsreaktion, Gl. (5.61), abliuft.
Da die FTS an kenvertiellen {nicht formselektiven) Katalysa~
toren zu einer Produktverteilung fithrt, die sich hinsichtlich
der C=Zahl durch eine Schulz-Flory-verteilung oder in speziel—
len Fillen durch Uberlagerung von zwei Schulz-Flory-Vertei-
iungen /37/beschreiben lHBt, ist mit Kenntnis der Synthese-
gasverbrauchsgeschwindigkeit ETmmay ) auch die RAiladungsge-
schwindigkelit der Kohlenwasserstoffe einer bestimmten C-2Zahl
erhdltlich. Es ist dazu zusitzlich nur die Kestenwachstums-
wahrscheinlichkeit der Schulz-Flory-Verteilung erforderlich.

Aus den experimentellen Daten ercibt sick die Synthesegasver-
brauchsgeschwindigkeit in mol/s und bezogen auf die RKataly-
satormasse zu

o]
& *coeu, ‘
- rCO‘-Hz = W in mol/gs. {5_%5)
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6. rhincmenclogische Darstellung tvpischer MefSergebnisse

6.1 Kk-promotierter Eisenfillungskatalysator

Der Einfluf des Gasdurchsatzes bzw. der Raumgeschwindigkeic
auf die Synthesegasverbrauchsgeschwindigkeit geht aus Abb.
&.% hervor. Fiir I = 0,8 werden MefSergebnisse mit 5 Rataly—
satorchargen bei 4 verschicdenen . mperaturen gezaigt. Die
dazugehérigen Gesamtsynthesegasumsitze zeigt Abb. 6.2. Wie
zu erwarten ist, steigt die Reaktionsgeschwindigkeit mit
steigendett Gasdurchsatz wihrend die Umsitze abfallen. Bei
geringem Durchsatz begbachtet man hohe Umsitze, aber die
Differenzen in den Reaktionsgeschwindigkeiten werden rela-
tiv klein. Dieser Bereich ist deshalb weniger cut geeignet
um zwischen den kinetischen Modellansdtzen 7y differen-
zigren. Wie aus Abb. 6.1 und 6.2 2u erkennen, ist die Re-
produzierbarkeit der Geschwindigkeits- bzw. Umsatzdaten
fiir verschiedene Chargen als gut zu bezeichnen. Nur die
Daten fiir Charge II und V differieren leicht bel 523K,
worauf spiter noch eingegangen wird.

Temperaturabhingig gomessene Umsitze fir zwel Katalysator-
chargen zeigt Abb. 6.3. Bis zu 523 Kist ein fast linearer
Anstieg feststellbar. Erst obkerhalb dieser T ist ein Ab-~
Lriclen von der Linearitdt zu becobachten. Auch fir die in
Abb. 6.3 gezeigten zwei MefSreihen ist die Reproduzierbar-
keit brauchbar. Am Ende einiger Mefserien wurde der Druck
gegeniiber dem sonst dblichen Druck von t MPa erhthi. Abb.
5.4 zeigt entsprechende MeBergebnisse £iixr T = 522 K. Reak-
tionsgeschwindigkeit und Umsatz durchlaufen in Abhingickeit
von P ein deutliches Maximum. Dieses lieg:t bei ca. 3 MPa.
wird der Druck nach Beendigung des Laufs bei 4 MPa wieder
auf 1 MPz redutiert, so werden deutlich ernjedrigte Werte
gefuncen. Das deutet daraufhin, daB der Katalysator nicht
durckstabil ist wund durch die Druckerhdhung wahrscheinlich
eine irreversible Schidigung erfinrt. Abhmliche Exrgebnisse
wurden mit dem promotierten Fillungskatalysator auch im
Blasensiulen-Reaktor becbachtet /4%/.
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Abb. 6.2: Umsatz in AbhSncickeit vom Gasdurchsatz
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Abb, 6.4: Reaktionsgeschwindigkeit und Umsatz in Rbhingig-
keit vor Druck f£ir den Fe/K-Fillungskatalysator

Aus den folgenden Abbildungen wird der EinfluB der Eingangs-
gaszusammensetzung iI) des Svnthesegases deutlich. Genersll
wurde bei diesem Katalysator becbachtet, daB die Reaktions—
geschwindigkeit mit zunehmenden (HZICOZO abfillt, wie Abb.
6.5 fOr ein Beispicl zeigt. Der Abfall der Synthesegasver—
brauchsrate ist gekoppelt mit der Abnahme des Gesamtsynthese—
gasumsatzes. Der Abfall des Gesartumsatzes ist besonders auf
die starke Abnahme des H,-Umsatzes zuriickzufthren, wihrend
der CO-Umsat:z noch leichkt ansteigt {(Abb. 6.6) bzw. ein leich-
tes Maximum (Abb. 6.7) durchliuft. Hinzopweisen ist, daB bei
I = 0,5 die Umsdtze beider Komponenteén nahezu identisch sind.
Hier ist also eine "artgereckte” Umsetzung mdglich. Das bei

1 =240,5% Xco ] x‘ » bedeutet, daf praktisch die doppelte Menge
an €O umgesetzt Wird. Qffensichtlieh weist der Ratalysator
eine hohe Aktivitit f0r die Wassergasverschiebungsreaktion
{(WGS) auf, so éaB das Produktwasser aus der eigentlichen
Synthesereakticn praktisch vollstincdig konvertiert wird.
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2bb. 6.5: Svnthesegasverbrauch in Abhingigkeit vom Eingangs-
verhiilenis (8,/C0)
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2bb. 6.6: Dmsatz in Abhincickeit vom Eingangsverhiltnis
(H,/CO} Fe/K{VIIT}
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Abb. 6.7: Umsatz in Abhdingigkeit vor. Eincangsverhiltnis
lef'COIOFe/K(VII]

Mit zunehmendem H,-Gehalt im Exngangsgas wird dic WGSR zunch-
mend zuriickgedringt. Das kann entweder thermodynamisch be-
dingt sein oder auch auf ¢ine Hemmung der Geschwindigkeit
duzrch P:oéuktwasser zurickzufihren sein. Darauf wird spiter
noch eingegangen. isbb. 6.8 zeigt den Coz-Holenbruch im Aus-
gangysgas in Abhdngickeit vom Hzico—zingangsverhaltnis. Der
Abfall ist drastisch, Dagegen zeigt Abb. 6.3, dafBl der coz-
Gehalt im Abgas mit zunehmender Temperatur deutlich ansteigt.
Eingetragen ist dort auch das Verhdltnis ven (Hzlc0)1ltnzlc0)°
in Abhlingigkeit vom 7. Dieses Verhiiltnis steigt dewtlich a=n,
es koomt somit zu einer Anreicherunc von H, im Reaktor, was,
wie auch der Coz-!lolenbtuch anzeigt, auvi hohe Shiftaktivitit
zurfickzufithren ist. Die Tatsache, daB xéoz mit T ansteigt,
zeigt an, daB noch keine thermodynamische Bemmung vorllegt.
Fir die exotherwe WGSR sinkt die Gleichgewichtskonstante
zwar mit steigender Temperatur, der CO,-Anstieg sewie Uber-
schlagsrechnungen zeigen jedoch, daf die Versuchsbedingunges
weit weg vem Gleichgewicht sind. Die Rickreaktion spielt des—
halb noch keine Rolle. Dexr in Abb. 6.8 gezeigte Abfall von
%02 mit T karn somit nicht thermodypamisch bedingt sein.
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Abb. 6.8: €Oy Molenburch am Ausqang in Abhdngigkeit vom
Eingangsverhiltnis
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Abb. $.9: Molenbruch vor £0, und Casverhiltnis (22.'C0)1f(?2/co)°
in 2bhdngigkeit von cder Temperatur



