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INTRODUCTION

La transformation du méthane CH, (qui constitue environ 90% du gaz naturel) en un mélange H, + CO(syngas)
est une facon de produire de I'hydrogéne. La réaction de conversion est réalisée dans des conditions de haute
température et pression, sous air, dans des réacteurs catalytiques membranaires. La membrane, constituée

d’une céramique, est exposée sur une face a un flux d’air, sur I’autre face a un flux de méthane. Elle doit avoir
une conductivité mixte, ionique et électronique, afin de permettre le transport d'ions oxygéne et des électrons qui
participeront a la réduction de l'oxygene de I'air. Les matériaux utilisés pour les membranes doivent étre stables
chimiguement, thermiquement et mécaniquement et avoir une certaine capacité catalytique sélective vis a vis des
gaz naturels concernés.

Des tungstates de strontium [SrWO,] et cérium [Ce,(WOQO,)s] sont étudiés pour determiner leurs propriétés
catalytiques sur I’oxydation partielle du méthane pour produire du gaz de synthése (H,/CO).La taille des grains
est un parametre important pour réaliser des membranes céramiques de qualité. Des essais de synthése d'oxydes
ternaire de tungstates a base de strontium et de cérium ont été réalisés; le but est d'obtenir un oxyde dont les
propriétés de conduction seraient augmentées par rapport aux oxydes binaires. Des oxydes ternaires de tungstates
de strontium et cérium correspondraient a de nouvelles phases d'oxydes lacunaires.

RESULTATS

Conditions expérimentales

Les synthéses de poudres ont été réalisées en utilisant la méthode de complexation EDTA-Citrate pour
laquelle des précurseurs a base de nitrate de strontium et de cérium ont été utilisés comme source de cations [1].
Au début de la réaction de complexation, le pH a été corrigé a une valeur égale a 9. Le traitement thermique a été
réalisé avec le matériau résultant de la synthese qui consiste en une pré-calcination a 230°C pendant 3h, puis une
calcination a 600°C ou 1000°C pendant 5h.La caractérisation microstructurale et morphologique des poudres
obtenues est réalisée par différentes techniques: la diffraction des rayons X (DRX), les microscopies
électroniques a balayage et & transmission.

Caractérisation structurale et morphologique

L'analyse de DRX a montré que les tungstates binaires obtenus ont la structure souhaitée, présente une bonne
cristallisation, sans formation de phases secondaires, et ce dés 600°C. Les images de MEB (Erreur ! Source

du renvoi introuvable.) montrent des agglomérats de particules allant de 2 & 4 microns en raison des
températures élevées de calcination. L'analyse en MET (Fig2) de la taille des grains donne un taille moyenne de
350 nm pour les deux matériaux étudiés, mais la distribution en taille est différente pour les deux échantillons,
avec une plus grande dispersion pour Ce,(WO,)s. Des tests catalytiques préliminaires montrent une bonne
activité catalytique de ces matériaux pour la conversion partielle du méthane (Figure 3).
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Figure 1:images MEB des poudres (a) STWO4 et (b) Ce,(WO,)s.
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Figure 2: images TEM de (a) STWO4 et (b) Ce,(WO,)savec la distribution en taille
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Figure 3: Activité catalytique de (a) STWO4 et (b) Ce,(WO,); - Oxydation partielle et totale du méthane.
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