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CAA AR
RESUME DE THESE :

L’intérét pour la synthése de Fischer-Tropsch (FTS) est d’actualité. Elle permet la conversion
de matiére premiére (biomasse) en combustible liquide. Comparés aux catalyseurs a base de
cobalt, ceux & base de fer présentent une désactivation rapide, une activité et une sélectivité
faibles en produisant une quantité non désirable de CO,. Apres plusieurs décennies d'¢tudes,
I'origine de ces défauts reste méconnue. Les catalyseurs classiques sont généralement fortement
chargés en fer (>70 wt.%) et composés de nombreuses phases empéchant I'établissement d’une

relation structure-activité. Il est nécessaire de développer des catalyseurs contenant du fer plus
actifs, plus sélectifs et plus stables par une approche rationnelle.

La synthése de nanoparticules de taille contrdlée (3.5 nm) encapsulées dans les murs d’une
silicalite-1 creuse (Fe@hollow-silicalite-1) est présentée. L’encapsulation empéche le frittage
pendant la synthése de Fischer-Tropsch, permettant de garder une bonne dispersion du fer.
Contrairement aux autres catalyseurs, le catalyseur Fe@hollow-silicalite-1actif ne produit pas
de CO,. L’hydrophobicité de la silicalite-1 est trés certainement a I’origine de la non-production
de CO, par inhibition de la réaction directe du gaz a I’eau. On démontre que le catalyseur
Fe@hollow-silicalite-1convertit le CO, en CO par réaction du gaz a I’eau inversée (R-WGS).
Afin d’établir une relation structure-activité, des catalyseurs a base de fer de taille bien contrdlée
sont synthétisés et caractérisés (MET, in-situ XANES, in-situ Mdssbauer). Deux catégories de
TOF suivant la taille des particules, ~10% s pour les plus larges (>20 nm) et ~10° s* pour les
plus petites, sont observées.



