

	[image: ]	
[image: ]




博碩士論文 90324019 詳細資訊








  
  	以作者查詢圖書館館藏	、以作者查詢臺灣博碩士	、以作者查詢全國書目	、勘誤回報	、線上人數：14	、訪客IP：100.26.144.98


  	姓名	
      	  陳彥廷(Yang-Ting Chen)  
		      查詢紙本館藏  	畢業系所	化學工程與材料工程學系
	論文名稱	
      	  CH4/CO2於CeO2氧化物與CexZr1-xO2共氧化物負載式Pt觸媒之重組反應研究
      	   
	相關論文		★ Ag/Mg2AlO-hydrotalcite觸媒於α,β-不飽和醛選擇性氫化反應之研究	★ 貴金屬對CuO/ZnO/Al2O3觸媒於甲醇部分氧化/蒸汽重組複合式反應的影響
	★ Au觸媒於硝基苯氫化反應及硝基苯乙烯選擇性氫化反應之研究	★ 苯於CuO/Ce0.9-xZr0.1MnxO2觸媒
之全氧化反應研究
	★ 化學還原法製備Ag/Mg2AlO觸媒之研究-α,β-不飽和醛選擇性氫化反應	★ 苯於Ag/Ce0.9-xZr0.1MnxO2觸媒之全氧化反應研究
	★ 甲醇蒸汽重組產氫觸媒之設計	★ CH4+CO2於ZrO2/SiO2與La2O3/Al2O3負載式鉑觸媒之重組反應研究
	★ 以化學還原/共沉澱法製備Cu/ZrO2/metal oxide觸煤應用於CO2+H2合成甲醇反應之研究	★ CuB超細合金觸媒之製備與催化性質探討
	★ 負載式CoB非晶態合金觸媒製備與催化性質探討	★ CuB系列觸媒於甲酸甲酯氫解及一段式甲醇合成法之研究
	★ Ni/Mg-Al-O觸媒於CH4/CO2重組反應之研究	★ 負載式CuB合金觸媒製備與催化性質探討
	★ 奈米NiB、CoB非晶態合金觸媒於檸檬醛選擇氫化反應之研究	★ 高分子穩定化奈米NiB觸媒之製備與催化性質研究



	檔案	
		   		[image: ][Endnote RIS 格式]   
		      [image: ][Bibtex 格式]     	
      [image: ][相關文章]   [image: ][文章引用]   [image: ][完整記錄]   [image: ][館藏目錄]   [image: ][檢視]  [image: ][下載]	本電子論文使用權限為同意立即開放。
	已達開放權限電子全文僅授權使用者為學術研究之目的，進行個人非營利性質之檢索、閱讀、列印。
	請遵守中華民國著作權法之相關規定，切勿任意重製、散佈、改作、轉貼、播送，以免觸法。

  
      

	摘要(中)	本研究利用具釋氧/儲氧redox特性的CeO2氧化物與CexZr1-xO2共氧化物擔體，製備Pt/CeO2(or CexZr1-xO2)觸媒，另以臨溼含浸法將CeO2氧化物與CexZr1-xO2共氧化物負載在大表面基材的SiO2及Al2O3上做為擔體，製備Pt/[CeO2/SiO2(or Al2O3)]及Pt/[CexZr1-xO2/SiO2(or Al2O3)]觸媒，並進行CH4/CO2重組反應研究。


CeO2的Ce3+/Ce4+ redox特性，能促使Pt/CeO2觸媒維持相當的活性與穩定性。ZrO2引入CeO2中，可固溶形成CexZr1-xO2，CexZr1-xO2共氧化物擔體，比CeO2氧化物更易釋出晶格氧，具較高redox特性。600℃模式反應條件下進行CH4/CO2重組反應的結果，Pt/CexZr1-xO2比Pt/CeO2具較高TOF值，隨ZrO2含量增加，TOF值亦明顯上升，0.5%Pt/Ce0.5Zr0.5O2具最高TOF值，約為0.5%Pt/CeO2觸媒的三倍。CexZr1-xO2共氧化物比CeO2氧化物擔體更能有效的抑制積碳，並強化觸媒活性。


x%CeO2/SiO2(or Al2O3)擔體隨著CeO2負載量(5~30%)的增加，孔徑分佈範圍並未明顯改變，但孔洞體積隨負載量增加而減少，CeO2可均勻分佈在SiO2與Al2O3擔體上。0.5%Pt/[x%CeO2/SiO2]觸媒及0.5%Pt/[x%CeO2/Al2O3]觸媒，在600℃模式反應條件下進行重組反應，隨CeO2負載量增加，觸媒穩定度增加，CH4及CO2轉化率亦上升。0.5%Pt/[15%CeO2/SiO2]之CH4轉化率約為0.5%Pt/SiO2七倍，0.5%Pt/[15%CeO2/Al2O3]觸媒CH4轉化率約為0.5%Pt/Al2O3觸媒四倍。CeO2鋪覆至SiO2與Al2O3可增加CeO2與Pt的分散性及反應活性，並維持CeO2 redox特性。


CexZr1-xO2共氧化物負載至SiO2與Al2O3擔體表面，CeO2與ZrO2有個別聚集的相分離現象，無法獲得CexZr1-xO2共溶特質的表面相氧化物。0.5%Pt/[15%CexZr1-zO2/SiO2]與0.5%Pt/[15%CexZr1-zO2/Al2O3]觸媒於CH4/CO2重組反應中無法顯現CexZr1-xO2較佳的redox特性，雖CexZr1-xO2 redox特性無法顯示，但CeO2 redox特性仍可抑制觸媒失活。


0.5%Pt/CeO2、0.5%Pt/Ce0.8Zr0.2O2及0.5%Pt/[15%CeO2/Al2O3]觸媒隨著反應溫度上升，轉化率皆上升，且能維持良好的穩定性，CO/H2比值接近1，因蒸氣重組反應於高溫下亦同時發生，使CO/H2比值趨近理論值1。0.5%Pt/[15%CeO2/SiO2]觸媒，隨反應溫度上升，轉化率亦上升，但熱穩定性較差，這是負載在SiO2上的CeO2燒結所致，部分Pt無法有效分散在CeO2上。0.5%Pt/[15%CeO2/Al2O3]觸媒，在高溫下，可維持長時間的熱穩定性，歸因於CeO2與Al2O3存在較強作用力，高溫環境下，負載在Al2O3上的CeO2不易燒結，與Pt觸媒仍可維持良好的分散接觸，從而維持觸媒良好的穩定性。


CH4及CO2脈衝反應顯示，CeO2與CexZr1-xO2共氧化物擔體具高度redox能力，能釋出晶格氧與Pt碳物種反應，並能分解吸附CO2將晶格氧回填。此外CeO2負載至大表面積的SiO2與Al2O3擔體仍可保持redox特性。
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