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Contexte

Production de gaz de synthese :
CH, + CO, - 2H, + 2CO AH °,ge¢ = +27 kl.mol?

réaction effectuée a haute temperature (800-1000°C) en présence d’un catalyseur

(métal noble: Rh, Ru, Pd, Ir, Pt; métal non noble: Fe, Co, Ni, Cu ) > dépot de carbone

\ 4

Intérét d’une approche non-conventionnelle

\ ¢

Utilisation d’un plasma non-thermique pour activer les réactifs
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Plasma pour la conversion de CH, et CO,
Chimie dans un mélange CH,/CO, sous plasma: “cocktail d’espéces réactives”
Apercu des especes*

molecules CH. T H, CH, R, Oy Gl Gl CI L H,, O, 05,
CO,, CO, H,0, H,0,, CH,0, CH,0H, C,H.OH, CH,CHO,
CH,CO, CH,00H, C,H,00H
ions CH.Y CH,'. CH.Y, €1 CHY, € CHY, CHH CGH, : e e
CHY G, CHY, Ct Hy, He HY, O, 0,5 0% 0., ‘ Faible sélectivité en syngas
O, 0 0, €0, CO0 L O, 0, O, H, O
radica].ﬁ CH}. CHEJ. CH} CJ C'ZHSI C:]_Hy Cij. C_;H-':,rj C-;HS.’ Hj. 0, OHJ
HO,, CHO, CH,0H, CH,0, C,H,0, C,HO, CH,CO,
CH,CHO, CH,;0,, C,H.0,

*DeBie C, Dijk JV, Bogaerts A, J. Phys. Chem. 119, 2015, 22331-22350
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Plasma pour la conversion de CH, et CO,

Chimie dans un mélange CH,/CO, sous plasma: “cocktail d’espéces réactives”

I Couplage du plasma et de la catalyse pour augmenter la sélectivité

Combiner la réactivité du plasma avec la sélectivité du catalyseur

!

Complexité du systeme plasma-catalyse
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Plasma non-thermique

Phase gaz
A =
Vv Espéces d faible
AB durée de vie
? / v \
AB* + e~ AB*+ 2e A° + B* + 2e°

|

|
\4
—

Espéces stables ou métastable ) p° A-A

Electrons trés énergétiques>10eV

1

Couplage plasma-catalyse
Activation directe des espéces actives ?

Contexte

Catalyse hétérogene
Intéraction Gaz-solide
Etapes en catalyse hétérogéne

pore 1,7 diffusion externe

prod‘UIt7 2, 6 diffusion interne
1 3 adsorption des réactifs
O 4 réaction
réactif 5 désorption des produits

métal

Sans catalyseur

Avec catalyseur

Avancement de la
réaction
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Plasma non-thermique

Phase gaz

A =
Vv Espéces a faible
durée de vie

g /A‘l'B\

|

|

\ 7 v
Especes stables ou métastable Jp° s A-A

AB* + e AB*' + 2e- A° + Bt + 2e-

Contexte

Catalyse hétérogene
Intéraction Gaz-solide
Etapes en catalyse hétérogéne

pore 1,7 diffusion externe

prod‘UIt7 2, 6 diffusion interne
1 3 adsorption des réactifs
O 4 réaction
réactif 5 désorption des produits

En catalyse thermique classique: recherche d’une surface

catalytique maximale
— Porosité des catalyseurs et forme des pores sont des

parametres critiques
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Mécanismes réactionnels pour la conversion de CH, et CO, a la surface du catalyseur (T>700°C)*

a) chimie-sorption et dissociation de CO, et CH,
b) Désorption rapide de H, et CO

c) Formation d’espéeces hydroxyle a la surface par
saut d’oxygene et hydrogene (spillover)

d) oxydation des especes CHx pour générer CO et H,

*Aramouni NAK, Touma JG, Tarboush BA, Zeaiter J, Renew Sustain Energy Rev, 2018, 82, 2570-2585
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése

IOP Publishing Journal of Physics D: Applied Physics

J. Phys. D: Appl. Phys. 49 (2016) 243001 (24pp) doi:10.1088/0022-3727/49/24/243001

Topical Review

Plasma—catalysis: the known knowns,
the known unknowns and the unknown
unknowns

J Christopher Whitehead
School of Chemistry, The University of Manchester, Oxford Road, Manchester M13 9PL, UK

E-mail: j.c.whitehead @manchester.ac.uk
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése

Journal of Energy Chemistry 85 (2023) 501-533

Contents lists available at ScienceDirect

Journal of Energy Chemistry JEC

JOURMAL OF EHERTY DSEWSTRY
——

Fip v eaarnale alenwviar comi
joumal-of-erargy-chamistrg

ELSEVIER journal homepage: www.elsevier.com/locate/jechem

Review

Is a catalyst always beneficial in plasma catalysis? Insights from the
many physical and chemical interactions

Bjorn Loenders *, Roel Michiels, Annemie Bogaerts

Research group PLASMANT, Department of Chemistry, University of Antwerp, Unmiversiteitsplein 1, B-2610 Wilrijk-Amtwerp, Belgium
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

Entry CH, conv. (%) CO, conv. (%) EE (mmal/kT) The yields of products (%)

Hz co CeHy Tdquid Coke
Catalyst only 1 0 0 NAA 0 0 0 L] 0
Plasma only 2 254 14.7 023 40.8 229 19.4 0.0 Y )
CZSMS 3 24.2 15.3 (.24 8.0 18.4 123 34.4 34.9
v-Al 4 19.4 10.7 017 50.3 21.1 21.2 258 3.9
510, 5 17.0 10,9 014 40.4 b5 245 0.0 49.0
Ag/CTSMG 6 187 136 019 44.4 105 136 a3 337
PLACESMS 7 215 126 0.21 327 18.2 11.8 60.7 0.3
PdACESMS 8 20.4 14.9 019 41.3 277 160 39.9 16.3
Re/CZSMS g 231 160 0.21 435 27 15.2 318 30.3
Ir/CTEME 10 21.2 12.8 019 13.6 232 14.6 5.0 372
UESMS 11 23.0 13.7 021 8.4 19.1 14.5 51.2 15.2
PLAUZSMS 12 221 16.2 0.23 378 20.2 15.7 50.0 5.1

Conditions expérimentales: DBD, signal AC, 17kHz, 9.25 kV , Ar comme diluant

*Wang A, Harrhy J, Meng S, He P, Liu L, Song H En. Conv. Management 191, 2019, 93-101
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

Basé sur (conversion CH, et CO,)/P

Formaldéhyde
Méthanol
Ethanol

/ acétone

—L

Entry CH, conv. (%) COy conv. (%) EE (mmal/kT) The yields of products (%)

Hz co CyHy Liquid Cokoer
Catalyst only 1 g i N/A 0 0 0 0 ;
e oz ws  mo 194 | oo
CZSMS 3 - ; (.24 8.0 18.4 123 34.4 A0
v-Al 4 19.4 10.7 017 50.3 21.1 21.2 258 3.9
510, 5 17.0 10,9 014 40.4 b5 245 0.0 49.0
Ag/CIEME 6 187 136 019 a4.4 105 136 a3 337
PLACESMS 7 215 126 0.21 327 18.2 11.8 60.7 0.3
PdACESMS 8 20.4 14.9 019 41.3 277 160 39.9 16.3
Re/CZSMS g 231 160 0.21 435 27 15.2 318 30.3
Ir/ACTEME 10 21.2 12.8 019 3.6 M2 14.6 5.0 372
UESMS 11 23.0 13.7 021 8.4 19.1 14.5 51.2 15.2
PLAUZSMS 12 221 16.2 0.23 378 20.2 15.7 50.0 5.1

Conditions expérimentales: DBD, signal AC, 17kHz, 9.25 kV , Ar comme diluant

*Wang A, Harrhy J, Meng S, He P, Liu L, Song H En. Conv. Management 191, 2019, 93-101

= ol

Rendement en produits liquides: 100% - (Rdt., + Rdt,,, ) -

coke (determiné par ATG)

.

Non: analyse de I'ensemble des produits en phase gazeuse?
présence de dépot sur I'électrode, parois du réacteur?
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

Entry CH, conv. (%) CO, conv. (%) EE (mmal/kT) The yields of products (%)

Hz co CeHy Tdquid Coke
1 NAA 0 0 0 L]
2 023 40.8 229 19.4 0.0
3 (.24 8.0 18.4 123 34.4
4 017 50.3 211 21.2 258
5 014 40.4 b5 245 0.0
6 019 44.4 195 136 a3
7 0.21 327 18.2 11.8 60.7
8 019 41.3 277 160 39.9
g 0.21 435 27 15.2 318
10 019 13.6 2.2 14.6 5.0
11 021 8.4 19.1 14.5 51.2
12 0.23 378 20.2 15.7 50.0

Conditions expérimentales: DB%gnalﬁ, 17kHz, 9.25 kV , Ar comme diluant

Support seul plus actif que Me/support

*Wang A, Harrhy J, Meng S, He P, Liu L, Song H En. Conv. Management 191, 2019, 93-101
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

i P
[ =]
i

Conversion (%)
&

mmm) Faible effet positif par ajout de Pt ou Cu a Al,0,
compareé au support seul

o o
il q®
Conditions expérimentales: réacteur DBD, signal AC, 3kHz, P=45W, pas de diluant

*Andersen JA, Christensen JM, Ostberg M, Bogaerts A Jensen AD, Chem Eng J, 397, 2020, 125519



Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résulﬂtats* © T

—h
—h

(b) ] e i Ethanol

P
- O
ol

T
Selectivity (%)

(5]
N

H./CO molar ratio
L= o (=]

Selectivity (%)

=

=
1

Uk mLﬂ il hllLd

0.0 T T T T T bl I
Fesmeotly M0s  AOMLD:  BUNGG..  CUALD, Plasma-on ly  ALO;  Ag/ALO;  PUALO;  CulAlO,

g/ALD,  PYALO,  CulAlLO,

Conditions expérimentales: réacteur DBD, signal AC, 3kHz, P=45W, pas de diluant
—) Cu favorise la production de méthanol

*Andersen JA, Christensen JM, Ostberg M, Bogaerts A Jensen AD, Chem Eng J, 397, 2020, 125519
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

40

CH,
= co,

30}

5 20} ?W § mmm) Faible effet du catalyseur sur la conversion de CH, et CO,
N N A § L,
. 1o} \ é% %\ § Role des sites acides pour I'activation du CO,
N AN N N
&{’a‘:} .\\"1-'? x‘\.-,ﬁ \\ 4 o 2
o & &S

Conditions expérimentales: réacteur DBD, signal AC, 10kHz, P=30W , pas de diluant

*Zeng YX, Wang L, Wu CF, Wang JQ, Shen BX, Tu X, Appl. Catal. B: Env, 224, 2018 , 469-478
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: quelques résultats*

50 24

[ H,
ast cO

2
ba

£

L
L
T~

T
=

Selectivity (%)
HEICU maolar ratio

Lt
=
—r—T——rr

25 ZAN
: T

+ ¥ A +° ¥ ¥

Conditions expérimentales: réacteur DBD, signal AC, 10kHz, P=30W , pas de diluant

*Zeng YX, Wang L, Wu CF, Wang JQ, Shen BX, Tu X, Appl. Catal. B: Env, 224, 2018 , 469-478
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RN

En raison de la
diminution de la
conversion du CO,
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: complexité*

i

PlﬂSﬂlﬂ Vibratonal Radicals @ @&
excit: tion @ . »

Interaction chimique

S ' réaction
. L]

recombinaison

*Loenders B, Michiels R, Bogaerts A, J. EN. Chem. 85, 2023, 501-533
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthése: complexité*

Interaction chimique — Interaction physique

I

4 )
- Adsorption des réactifs
- Réactivité des especes radicalaires

- Comportement de la décharge en
présence d’un solide

- Mise en forme: billes, extrudés
\- J - Constante diélectrique

g
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InsSivt de

25

Conversion (%)
[y B N
o )] o

(6]
I

Cco, CH,

Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet de la taille des grains*

Taille des grains(pum)

= 255-350 A\ .
350-650 espace entre grains
surface externe des particules de catalyseur
m 650-800

nombre de points de contact
=800-1000 | /

Conditions expérimentales: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.mint, P=8W, T amb., CaO calcine a 800°C

*Yap D, Fourré E, Tatibouét JM, Batiot-Dupeyrat C, Catal. Today, 299, 2018, 263-271
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet de la taille des grains*

Taille des grains (um)

100 - 14 -
m 255-350
80 . 350-650 121
- #650-800 _. 10 -
5 60 - g
~ 8001000 — g -
40 - 61
4 .
20 -
2 .
0 - 0
CO sel. CB H, yield C,Hg sel.

Conditions expérimentales: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), débit total : 40mL.mint, P=8W, T amb., CaO calciné a 800°C

Formation d’éthane en phase gaz par couplage de CH;’
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet de la taille des grains*

2 -
1.8 -
~ 167 Taille des grains (um)
S 14
> 124 m 255-350
2 11 350-650
O _
9 0.8 = 650-800
o 067 u 800-1000
0.4 -
0.2 -
O m

MeOH EtOH CHO Acetone

Conditions expérimentales: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), débit total : 40mL.mint, P=8W, T amb., CaO calciné a 800°C

Faible quantité de composés oxygénés
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w
o

NN
o o

[EY
ol

(BN
o

CH, Conversion (%)

o o

10
Permittivity €,

Série d’'oxydes commerciaux de différente permittivité : de 4.1 a 2903

Oy-Al203

XMgO

ALa203

+Si02

X CeO2

& CaOo
OBaO
®/n0O

A 0-Al203

mTiO2

N
o

[EEN
a1

[EEN
o

CO, Conversion (%)

ol

10

Permittivity €,

* Bouchoul N, Fourré E, Duarte A, Tanchoux N, Louste C, Batiot-Dupeyrat C, Catal. Today, 369, 2021, 62-68

Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet des propriétés diélectriques*

Oy-Al203
X MgO

A La203
+ Si02

X Ce02

< Cao
OBaO
®Zn0

A a-Al203
ETiO2

Conditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.mint, P=8W, T amb. Taille de grains: 350-650um
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A
O T T TTTTT T T TTTTT T T TTTTT
1 10 100 1000
Permittivity €,

nditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.mint, P= 8W, T amb. Taille de grains:

10000

Oy-Al203
XMgO
ALa203
+Si02

X Ce02

& Cao
OBaO
®2Zn0O

A -Al203
mTiO2

CO, Conversion (%)

2

N
o

[EEN
a1

[EEN
o

5

ol

Série d’'oxydes commerciaux de différente permittivité : de 4.1 a 2903

10

100 1000
Permittivity €,

10000

Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet des propriétés diélectriques™

Oy-Al203
X MgO

A La203
+ Si02

X Ce02

< Cao
OBaO
®Zn0
a-Al203
TiO2

50-650pm

Performances optimales obtenues pour les oxydes a faible constante diélectrique
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet des propriétés diélectriques™

Série d’'oxydes commerciaux de différente permittivité : de 4.1 a 2903

100
Oy-Al203 100 T
A Oy-Al203
=804 ¢ XMgO X A
S N X -8 4 H XMgO
o O A ALa203 S O oy |
X u @ ALa203
e, ©® X CeO2 8
e 5 60 X CeO2
2 ©Ca0 s
Z 40 - OBaO c ©Ca0
o
% ? 'c% 40 1 OBaO
@ ®Zn0O o
20 eZnO
Aa-Al203 20 -
A0-Al203
0 A mTiO2 _
T LILBLILLLLU] T T T TTTTm 0 1 I I I N .T|02
1 100 10000
1 100 10000

Permittivity ¢, Permittivity €
r

Conditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.min"t, P= 8W, T amb. Taille de grains: 350-650um

La sélectivité en CO dépend légerement des valeurs des constantes diélectriques
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Décharge localisée aux points de contact entre les
billes: plus faible volume de décharge
=> Plus faible activité

Faible constante diélectrique bénéfique pour l'excitation
vibrationnelle = décharge de surface le long des billes
favorisée

Dielectric constant

V4 ~ ’ . ege
. (m*) QT L Intérét de I'alumine, silice... comme support de
104 10 10 102 102 catalyseur...

Caméra ICCD rapide, emission de lumiére visible sans décharge (a gauche) avec décharge (au centre) densité électronique calculée
par simulation (droite)

*W. Wang, H.-H. Kim, K. Van Laer, A. Bogaerts, Chem. Eng. J. 334 (2018) 2467-2479
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Couplage plasma-catalyse pour la production de gaz synthese: effet des propriétés diélectriques*

E[Y_per_mietar]

2. 00001007
1. 1I4Te+207
5. 3IWGe 020

3. S5EGe 205
2. DNe 085
1. 124 Te+086
E. 374Ge 4005
3. SEEGe003
1. D200 +005
1.1ZWTe2@5
B 324G 004

High voltage side High voltage side

Pt: matériau conducteur conduisant a un champ électrique
plus faible d’ou une diminution de la conversion du méthane

Importance d’utiliser un
Ground side Ground side catalyseur non-conducteur
(a) without Pt (b) with Pt

*J. Sungkwon, T. Kim, L. Dae Hoon, K. Woo Seok, S. Young-Hoon, Plasma Chem. Plasma Process 34 (2014) 175-186
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse préparée au laboratoire
(CTMABTr: cetyltrimethylammonium bromide)*

Alumine ( T calcination) | S BET (m2.g?) Volume poreux (cm3.g?) | Taille des pores (A)

y-AlL,O;

Al,O, (400) 313 0.6 61
Al,O, (600) 301 0.7 72
Al,0, (800) 261 0.3 42

*Z.Y. Yuan, Chem. Mater. 16,2004, 5096-5106
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w
o1

P = DN DN W
o1 O o1 O

(@)

CH, Conversion (%)

o O

S BET (m?/q)
Conditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.mint, P= 8W, T amb., taille des grains: 350-650um

Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse

Oy-Al203

X Al203 800
© Al203 600
® AI203 400

N
(6]

N
o

[ BN
a1

=
o

CO, Conversion (%)

o o

S BET (m?/q)

Oy-Al203
X Al203 800
© AI203 600

® Al203 400

mmm) Conversion maximale pour Al,O, commerciale, de plus faible surface spécifique

* Bouchoul N, Touati H, Fourré E, Clacens JM, Batonneau-Gener |, Batiot-Dupeyrat C, Appl. Catal. B:Env, 295, 2021, 120262
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w
o1

P = DN DN W
o1 O o1 O

(@)

CH, Conversion (%)

o O

S BET (m?/q)
Conditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.mint, P= 8W, T amb., taille des grains: 350-650um

Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse

Oy-Al203

X Al203 800
© Al203 600
® AI203 400

N
(6]

N
o

[ BN
a1

=
o

CO, Conversion (%)

o o

S BET (m?/q)

Oy-Al203
X Al203 800
© AI203 600

® Al203 400

mmm) Conversion maximale pour Al,O; commerciale, de plus faible surface spécifique

Contrairement a la catalyse classique
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: AIZOi(a ~ 4)

Réle de la porosité?

: : TEFI L el Plasma
-, ° ?a‘ Plasma E’.’Ejﬁ“d E -E £ &, -il . Eﬂgﬂgﬂd
E o0y
E g E&' (] Small molecules Products ||_|I | .| .-I'
i E A I'.' .r'l-"-,‘ ..
i ﬁ: / Aucune preuve experlmentale

%‘ l:E‘::II-I CH:-qr N!r Hiua '--] &
] : , :

de décharge dans les pores

i

Micropores?
Mésopores?
Macropores?

Neyts, Bogaerts, J. Phys. D: Appl. Phys. 47 (2014) 224010 Bogaerts, J. Phys. D: Appl. Phys. 53 (2020) 443001
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse

35 20
Oy- Oy-

30 y-Al203 ,-\ y-Al203
EJ\‘125 i X Al203 800 E’\i X Al203 800
520 A © Al203 600 15 © Al203 600
£15 - &
o ® AI203 400 o ® Al203 400
c 10 . c
S S
< S 1 o~
I O
O 0 +— . — O — —

0 5 10 0 5 10

Acid sites (umol.m-2) Acid sites (umol.m-2)

Acidité mesurée par Désorption en Température Programmeée d'ammoniac (NH;-TPD)
mmm) Conversion maximale pour Al,O;, commerciale, possédant le plus grand nombre de sites acide

* Bouchoul N, Touati H, Fourré E, Clacens JM, Batonneau-Gener |, Batiot-Dupeyrat C, Appl. Catal. B:Env, 295, 2021, 120262
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P P DN DN W
g O o1 O

o

o o

CH, Conversion (%)

5
Basic sites (umol.m2)

Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse

Oy-Al203

X AI203 800
©Al203 600
® AI203 400

Basicité mesurée par adsorption de CO,

Conversion maximale pour Al,O; commerciale, possédant le plus grand nombre de sites basiques

NN
o o1

[EEN
a1

e

[EEN
o

CO, Conversion (%)

o o

Basic sites (umol.m-2)

Oy-Al203

X Al203 800
© Al203 600
® Al203 400

* Bouchoul N, Touati H, Fourré E, Clacens JM, Batonneau-Gener |, Batiot-Dupeyrat C, Appl. Catal. B:Env, 295, 2021, 120262
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Al,O, (¢ ~ 4)

Série de Al,O;: commerciale y-Al,O;, alumine meso-macroporeuse

Selectivité (%) * OXY. = OXygénés
Oxyde Rdt H, (% BC (%
y 2 ( °) co C2H6 Oxy.* ( 0)

y-Al,0, 12.0 70 8.8 23 83
Al,0,400 7.8 71 6.7 0.0 78
Al,0, 600 8.4 69 8.8 0.0 77
Al,O, 800 7.8 65 6.4 0.0 72
Conditions opératoires: DBD, CO,/CH,= 2/1 He (75%), debit total : 40mL.min!, P= 8W, T amb., taille des grains: 350-650um
mmm) Rendement en H, et bilan carbone maximum avec I'alumine commerciale
* Bouchoul N, Touati H, Fourré E, Clacens JM, Batonneau-Gener |, Batiot-Dupeyrat C, Appl. Catal. B:Env, 295, 2021, 120262
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: chemin réactionnel proposé

CH, + 0— CO + xH
Phase gaz CO,— CO+0 Yo

CH, — CHx

N\

l

Réactions de HO CH,»CH, H HO cH, C0,—CO O oy

surface / || | | |
Y'A|203

Dissociation des réactifs en phase gaz sous décharge plasma

Rupture de la liaison C-H bond pour produire CH, et dissocier CO,

* Bouchoul N, Touati H, Fourré E, Clacens JM, Batonneau-Gener |, Batiot-Dupeyrat C, Appl. Catal. B:Env, 295, 2021, 120262
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Quel catalyseur?

1) Parametre physique

Surface spécifique et taille des pores: S élevée pas nécessaire, taille des pores optimale sous plasma
inconnue (macropores)?

Constante diélectrique des matériaux doit étre faible

2) Parametres chimiques

Basicité : effet positif pour la conversion de CH, et CO,*

Acidité: effet positif pour la conversion de CH, et CO,
*|. Michielsen, Y. Uytdenhouwen, A. Bogaerts, V. Meynen, Catalysts. 9, 2019, 51
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Quel catalyseur?

1) Parametre physique

Surface spécifique et taille des pores: S élevée pas nécessaire, taille des pores optimale sous plasma
inconnue (macropores)?

Constante diélectrique des matériaux doit étre faible

2) Parametres chimiques

Métaux de transition : modélisation du couplage plasma-surface*, effet négatif de Rh, Cu, et Ag pour le DRM
sous DBD la ou la chimie des espeéces radicalaires domine.
Sur Ag recombinaison de CO et O a la surface, sur Cu recombinaison de CH; et H

*Loenders B, Michiels R, Bogaerts A, J. EN. Chem. 85, 2023, 501-533
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2) Parametres chimiques

avec les especes excitées vibrationnelles
- Utilisation de catalyseurs : oxydes, nitrures...

60= 60=
50 50= —
< 40- < 40+ -
g 30_ % 30_ 4
(<] —’I
2 20__CH: 2 50
8 ------ — 8 C02
1 Qe s \.Qoz L —
0 0
25°C 300°C 25°C 300°C

Without catalyst with 10%La,0,/Al,0,

Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Quel catalyseur?

Combinaison de faibles températures avec un catalyseur sous plasma pour augmenter la surface de réaction

mmm) Nouvelles études nécessaires
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Couplage plasma-catalyse pour la production de syngas: Quel catalyseur?

Optimiser l'intéraction gaz-solide: matériaux mis en forme?

Monolithe? Mousses céramiques?
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