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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU C:Hs
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Pt(1%)/Al;03 séchage sous He a 500°C | NO(0,5%)-Hz2(0,5%)/He
charge = (0,7g) 6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Hgure I- réaction NO-Hz sur Pt/Al;Os séché
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC HZ2) , et des sélectivités
en produits de réaction en fonction de la température



ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N0 PAR Hz, CO OU CsHs
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Pt(1%)/Al203 séchage sous He a 500°C | NO(0,5%)~H2(0,5%)/He
charge = (0,7%) 6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 2- réaction NO-H: sur Pt/Al:Os séché
Evolution des taux de conversion de NO en Nz (TC N2), en NHs (TC NH3) ef en NzO
(TC N2O) en fonction du taux de conversion global de NO
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Figure 3- réaction NO-H: sur Pt/Al;Os réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC H2) , et des sélectivités
en produits de réaction en fonction de la température
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Débit total = 20 L/h
Figure 4- réaction NO-Hz-O; sur Pt/Al;Os réduit
Evolution du faux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC HZc), et de la sélectivité
en NzO (Sel N20O) en fonction de Ia température
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Figure 5- réaction NO-H;z sur WC réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC H2) , et des sélectivifés
en produlits de réaction en fonction de la température
A)sans oxygene Blavec oxygéene
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Débit total = 20 L/h

Figure 6- réaction NO-Hy sur Cu/Zéolithe(y) réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de H; (TC HZ2) , et de la sélectivité
en NzO (Sel N2O) en fonction de la ftempérature
A)sans oxygéne  Blavec oxygene
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V205/A1:03 calcination sous air a NO(0,5%)~H2(0,5%)
charge = (0,7g) 500°C 02(0-2%) balance He
6 L/h -5h~1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 7- réaction NO-H; sur V:05/Al:Os calciné
Evolution du faux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC H2) , et de la sélectivité
en NzO (Sel N20) en fonction de Ia température
A)sans oxygéne Bavec oxygéne
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:O PAR H:, CO OU CsHs
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charge = (0,7g) 6 L/h -5h-1°C/mn 02(0-2%) balance He
Débit total = 20 L/h

Figure 8- réaction NO-CsHsz sur Pt/AlzOs réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHs (TC C3HS8) , et de Ia
sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
A)sans oxygéne Blavec oxygene
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Débit total = 20 L/h

Figure 9- réaction NO-CsHz sur WC réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHz (TC C3HS8)
en fonction de la température
A)sans oxygéne B)avec oxygéne
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU CsHjs
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charge = (0,7g) 6 L/h ~-5h~1°C/mn 02(0-2%) balance He
Débit total = 20 L/h

Fgure 10- réaction NO-CsHg sur Cu/zéolithe(y) réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHs (TC C3HS) , ef de Ia
sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
A)sans oxygéne B)avec oxygéne
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU C:Hs
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charge = (0,79) 500°C balance He
6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 11- réaction NO-CsHz-Oz sur V20s5/AlzOs calciné
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHz (TC C3HS8) , et de la
sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:O PAR Hz, CO OU CsHs
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Fgure 12 : V205/Alz03 Réduction de NO par différents réducteurs en absence doxygéene
A)NO-CO; BINO-NHz; C)NO-~H;
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N2O PAR Hz, CO OU CsHs
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Figure 13 : V20s/Alz03 Réduction de NO par différents réducteurs en présence doxygéne
A)NO-CO-Oz B)JNO-NHs-Oz C)NO-Hz-Oz D)NO-CsHs-Oz
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Fgure 14 : Cu/Zéolithe(Y) Réduction de NO par différents réducteurs en absence doxygéne
A)NO-CO; B)JNO-NHs; C)NO-Hz; D)NO-CsHs
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Fgure 15 : Cu/Zéolithe(Y) Réduction de NO par différents réducteurs en présence doxygene
A)NO-CO-Oz B)NO-NH3-Oz CONO-Hz-Oz D)NO-CsHz-O:
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N2O PAR Hz, CO OU CsHs

R TC NO ~—TC CO —o— Sel N20 g ——TC NO —o— Sel N20

100% 100% | 100%
80% + - 80% 80%
60% + - 60% 60%
40% + - 40% 40%
20% | - 20% 20%
0% % —8%—— 0%

0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400 500

TEMPERATURE(°C) TEMPERATURE(°C)
© ——TCNO ——TCHZ P TC NO ——TC C3H8 —o—Sel N2O
—o- Sel N2O —»— Sel NH3

100%
80%
60%
40%
20%

0%

200
TEMPERATURE(°C)

100%
80%
60%
40%
20%

0%

l

0

100

200 300
TEMPERATURE(°C)

100%

- 80%
- 60%
- 40%

Figure 16 : Pt/Al:03 Réduction de NO par différents réducteurs en absence doxygéne
A)NO-CO; BINO-NHs; C)JNO-Hz; D)NO-CsHs
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N20 PAR Hz, CO OU CsHs
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Fgure 17 : Pt/Al:0s Réduction de NO par différents réducteurs en présence doxygéne
A)NO-CO-0Oz BINO-NHs-Oz C)NO-Hz-Oz D)NO-CsHs-Oz
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Figure 18 : WC Réduction de NO par différents réducteurs en absence doxygéne
A)NO-CO; BINO-NHs; C)NO-Hz; D)NO-CsHs
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Figure 19 : WC Réduction de NO par différents réducteurs en présence doxygéne
B)NO-NH3~Oz; CQ)JNO-Hz~-Oz D)NO-CsHs-O:
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:20 PAR Hz, CO OU CsHs
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charge = (0,79) 500°C Débit total = 20 L/h

A ZR 3

Figure 20- réaction NO-Hzsur Rh/Al:Os réduit
A) Evolution des taux de conversion de NO (TC NO) de HZ (TC HZ2), de Ia sélectivité
en NzO (Sel N20) en fonction de la température
B) Evolution du taux de conversion de NO en Nz (TC N2) et en Nz0 (TC N2O) en
fonction du taux de conversion de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:z0 PAR Hz, CO OU C3Hs
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Figure 20 bis- réaction NO-CO sur Rh/Al:Os réduit
A) Evolution des taux de conversion de NO (TC NO) de CO(TC CO), de Ia sélectivité
en NzO (Sel N2O) en fonction de la fempérature
B) Evolution du taux de conversion de NO en Nz (TC N2) ef en NzO (TC N2O) en
fonction du taux de conversion de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU CsHs
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Figure 21- réaction NO-H; sur Pt-Rh/AlzOs réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Hz (apparent TC HZ, global TC
HZc) , et des sélectivités en produits de réaction en fonction de la température
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:20 PAR Hz, CO OU CsHs
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Pt(1%)-Rh(0,2%)/Al203 réduction sous Hza NO(0,5%)-H2(0,5%)/He
charge = (0,79) 500°C Débit total = 20 L/h
6 L/h -5h-1°C/mn
Figure 22- réaction NO-Hy sur Pt-Rh/Al:Os réduit
Evolution des faux de conversion de Nz (TC N2), NHs (TC NH3) et N:O (TC N2O) en
fonction du taux de conversion de NzO

~23-



ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:zO PAR Hz, CO OU CsHs
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charge = (0,7¢) 500°C 02(2%) balance = He
6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 23 - réaction NO-Hz-O; sur Pt-Rh/Al203 réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Hz (TC HZ et TC HZc) , et de Ia
sélectivité en NzO (Sel N:0) en fonction de la température

~24-



ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET Nz0 PAR Hz, CO OU CsHs
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charge = (0,7g) 6 L/h -5h~1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 24- réaction NO-CsHz sur Pt/Al-Os réduit
4) Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHs (TC C3HS8) , et de Ia
sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
B) Evolution des faux de conversion de Nz (TC N2) et NzO (TC N2O) en fonction du
taux de conversion de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N2O PAR Hz, CO OU CsHs

A)
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charge = (0,7%) 6 L/h ~-5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 25- réaction NO-~CsHg sur Rh/Al:0s réduit
A) Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de Cs:Hs (TC C3H8) , et de la
sélectivité en N2O (Sel N2O) en fonction de la fempérature
B) Evolution des taux de conversion de NzO (TC N20O) et N2 (TCNZ)en fonction du

faux de conversion de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU CsHs
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charge = (0,7g) 6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 26- réaction NO-CsHg sur Pt-Rh/Al2Os réduit
A) Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHs (TC C3HS8) , et de Ia
sélectivité en N:O (Sel N20O) en fonction de la température
B) Evolution des taux de conversion de NzO et Nz en fonction du taux de conversion
de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N:O PAR Hz, CO OU C3Hs
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Figure 27- réaction NO-CsHz -O; sur Rh/Alz0s réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHs (TC CsHg), de O:
(TC Oy) et de Ia sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
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Rh(1%)/A1203 | réduction sous Hz a 500°C [NO(0,5%)~C3sHs(0,5%)~02(2%)
charge = (0,7g) 6 L/h -5h-1°C/mn balance = He
' Débit total = 20 L/h

figure 27 Bis- réaction NO-CsHs -Oz sur Rh/Al:Os réduit
Evolution du taux de conversion de NO en N2O (TC NzO), et en Nz (TC Nz) en
fonction du taux de conversion de NO
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU C3Hs
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6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 28- réaction NO-CsHsz -Oz sur Pt-Rh/Al:Os réduit
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO), de CsHz (TC CsHg), de O:
(TC O2) et de la sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la température
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET Nz0O PAR Hz, CO OU C3Hs

—a—TC N2 —o—TC N20

100% 100%
- 80% 1 - 80%
60% } + 60%
40% + + 40%
20% + - 20%

0% f f + 1 - 0%
0% 20% 40% 60% 80% 100%
TC NO

x [CO] +[CH4] x[COZ2]

800 a 14000
700 } x x XXXXXEA 000
X

< %% ¥ 10000
£ 500 X a
o) o ¥ 8000 3
S 400 ¢ <
2, ¥ 6000 QO
X 300 } x £
QO 1
S| ] § L 4000

100 1 . +j’ZOOO

" T +
R e O O O o o o S 0
0 100 200 300 400 500
Température (°C)
CATALYSEUR PRETRAITEMENT REACTION
Pt(1%)~-Rh(0,2%)/Al;03f réduction sous Hz [[NO(0,5%)-C3Hs(0,5%)~02(2%)
charge = (0,7¢) a 500°C balance = He
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Figure 29- réaction NO-CsHs ~-Oz sur Pt-Rh/Al20s réduit
A) Evolution du taux de conversion de NO en N2O (TC N:zO), et en Nz (TC Nz) en
fonction du taux de conversion de NO
B) Evolution des concentrations en CO, CHy et CO; avec la température
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Fgure 30- Pt/Al:0s évolution des taux de conversion de NO en N2 et N2O en fonction du taux de conversion de NO

A)CO-NO B) NO-CsHs C) NO-H;
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Fgure 31- Rh/AlzOs évolution des taux de conversion de NO en N2 et N20O en fonction du taux de conversion de NO

A)CO-NO B) NO-CsHs C) NO-H:
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Figure 32- Ft-Rh/Al>Os évolution des taux de conversion de NO en N2 et N2O en fonction du taux de conversion de NO

A)CO-NO b) NO-CsHs ¢) NO-H?
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Fgure 33- évolution des taux de conversion de NO en N2 et N2O en fonction du taux de conversion de NO

dans la réaction NO-CsHs~O2 A)Pt/ A[203 B) Rh/ A]203 C) Pf ~R]I/ A] ZQ?
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Figure 34- Oxydation de CsHgpar Oz sur Pt/Al;Os

A) Evolution du taux de conversion de Oz (TC O2), de CsHg (TC CsHz), de la

sélectivité en COz (Sel COZ2) en fonction du la fempérafure

B) Evolution des concentrations en CO, CHy et COz avec la température
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ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET N2O PAR Hz, CO OU C3Hs
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Figure 35- Comparaison de l'activité en décomposition N:O pour différents catalyseurs
A) décomposition de NzO: évolution du taux de conversion de NzO en fonction de la fempérature
B) décomposition de NzO: en présence doxygéne évolution du taux de conversion de NzO en fonction de la
fempérature
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/Alz:03 6 L/h -5h-1°C/mn balance = He
charge = (0,72) Débit total = 20 L/h

Figure 36- décomposition de N:O en présence doxygéne sur Pt-Rh/Al20s réduift
Evolution du taux de conversion de N;O (TC N2O) en fonction de la fempérature
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CATALYSEUR PRETRAITEMENT REACTION
Pt(1%)-~-Rh(0,2%) réduction sous Hz a 500°C | N20(0,5%)~O2(0%-2%)
/Ce02-Al203 6 L/h ~-5h-~1°C/mn balance = He
charge = (0,72) Débit total = 20 L/h
Figure 37- décomposition de N;O en présence doxygene sur Pt-Rh/CeO2-Alz0s3
réduit

Evolution du taux de conversion de NzO (TC N20) en fonction de la température
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CATALYSEUR PRETRAITEMENT REACTION
Rh(0,2%)/Al1203 réduction sous Hza  |N20(0,5%)-02(0%-0,5%)
charge = (0,7%) 500°C balance = He

6 L/h -5h-1°C/mn Débit total = 20 L/h

Figure 38- décomposition de NzO en présence doxygene sur Rh/Al:Os réduit
Evolution du taux de conversion de NzO (TC N2O) en fonction de la température
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-o— Pt/A1203 ——Rh/A1203
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CATALYSEUR PRETRAITEMENT REACTIONS
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dilution Al2O3 a 500°C Débit total = 10 L/h
0,82) 3 L/h ~5h-1°C/mn

Fgure 39- Comparaison de [activité en réduction de N:O pour différents catalyseurs
Réaction N2O-CO évolution du taux de conversion de NzO en fonction de Ila
fempérature
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Figure 40- Pt/AI203 comparaison de lactivité en réduction de N:O sous différentes
atmosphéres

Evolution du taux de conversion de NzO (TC N2O) en fonction de la température
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Figure 41- Rh/AI203 comparaison de [ activité en réduction de N;O sous différentes
atmosphcres

Evolution du taux de conversion de NzO (TC N2O) en fonction de la température
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Figure 42- Pf-Rh/AI203 comparaison de lactivité en réduction de NzO sous

différentes atmospheres

Evolution du taux de conversion de NzO (TC N2O) en fonction de la température
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Figure 43~ Pt-Rh/CeO2z-A[203 comparaison de lactivité en réduction de N:O sous
différentes atmosphéres
Evolution du taux de conversion de N:O (TC N20O) en fonction de la température
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——TC NO —a—TC N20 ——Sel N20O
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FEgure 44- Pt/AI203 comparaison de [ activité en réduction de NzO et de NO par CO
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO) et de la sélectivité en NzO (Sel NzO) en fouction de Ia
température dans la réaction CO-NO, comparaison avec [a réaction CO-NzO
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Figure 45- Rh/AI203 comparaison de lactivité en réduction de NzO et de NO par CO
Evolution du taux de conversion de NO (TC NO) et de la sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de la
température dans la réaction CO-NO, comparaison avec la réaction CO-NzO
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——TC NO ——TC N20 —o—SEL N20
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Figure 45 bis- Pf-Rh/AI203 comparaison de lactivité en réduction de NzO et de NO par

CO. Evolution du taux de conversion de NO (TC NO) et de la sélectivité en NzO (Sel N2O) en fonction de Ia
fempérature dans la réaction CO-NO, comparaison avec la réaction CO-NzO
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Figure 46 . Effet de la température sur le taux de conversion de CO sur Pt/Al:Os
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Figure 47-Variation de Ln(Vco) en fonction de 1/T sur Pt/AlzOs
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Figure 48- Variation de Lu(Vco) en fonction de 1/T sur Pt-Rh/AlzOs
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Figure 49 : Effet de FPco sur le taux de conversion de CO 4 Pn,o = 6.10°% atm et 4 300°C sur Rh/AlzOs
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Figure 50-Ordre partiel en CO 4 300°C sur Pt/AlzOs3
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Figure 51- Ordre partiel en Nz2O a 300°C sur Pt/Al:O3
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Fgure 52-Ordre partiel en CO 4 300°C sur Rh/Alz0s
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Fgure 53- Ordre partiel en N2O 4 300°C sur Rh/Al;Os
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Figure 54-Ordre partiel en CO 4 300°C sur Pf-Rh/AlzOs
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Figure 55~ Ordre partiel en N;O d 300°C sur Pt-Rh/Al203
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Figure 56 : Mécanisme 1 sur Pt/AIZO3
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Figure 57 : Mécanisme 2 sur Pt/AI203
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Figure 58 : Mécanisme 3 sur Pt/AI203
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Figure 59 : Mécanisme 1 sur Rh/AIZ03
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Figure 60 : Mécanisme 2 sur Rh/AI1203
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Figure 61 : Mécanisme 3 sur Rh/AI2Z03
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Figure 62 : Mécanisme I sur P{-Rh/AI203
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Figure 63 : Mécanisme 2 sur Pt~-Rh/A12Z03
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Figure 64 : Mécanisme 3 sur P{-Rh/AI203

-56-




ANNEXE~ REDUCTION CATALYTIQUE DE NO ET NzO PAR Hz, CO OU CsHs

2,5E-03

2,0E-03

1,5E-03

1,0E-03

5,0E-04

0,0E+00 4 ; - — —
0,0E+00 5,0E-04 1,0E-03 1,5E-03 2,0E-03 2,5E-03

Vitesse calculée (mol CO/h.g de cata)

Vitesse expérimentale (mol CO/h,g de cata)

Figure 65- comparaison vitesses expérimentales - vitesses calculées
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