
D evelopm en t o f Zeolite M em brane for E thanol Separation

Neeranut Kuanchertchoo

A Dissertation Submitted in Partial Fulfilment o f the Requirements 
for the Degree o f Doctor o f Philosophy 

The Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom University 
in Academic Partnership with 

The University o f Michigan, The University o f Oklahoma, 
and Case Western Reserve University 

2008

5 1 2 0 2 5



T hesis Title:
By:
Program :
T hesis A dvisors:

Development o f Zeolite Membrane for Ethanol Separation 
Neeranut Kuanchertchoo 
Polymer Science
Assoc. Prof. Sujitra Wongkasemjit 
Dr. Santi Kulprathipanja 
Assoc. Prof. Thirasak Rirksomboon

Accepted by the Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom 
University, in partial fulfilment o f the requirements for the Degree o f  Doctor o f 
Philosophy.

(Assoc. Prof. Nantaya Yanumet)
College Director

T hesis C om m ittee:

(Assoc. Prof. Nantaya Yanumet)

J2j^ i ..^ !)}
(Dr. Santi Kulprathipanja)

ร โ T?.
(Assoc. Prof. Thirasak Rirksomboon)

(Asst. Prof. Apanee Luengnareumitchai) (Dr. Pavadee Aungkavattana)



Ill

A B S T R A C T

4692001063 ะ Polymer Science Program
Ms. Neeranut Kuanchertchoo: Development of Zeolite Membrane 
for Ethanol Separation.
Thesis Advisors: Assoc. Prof. Sujitra Wongkasemjit, Dr. Santi 
Kulprathipanja, and Assoc. Prof. Thirasak Rirksomboon 106 pp. 

Keywords: NaA zeolite, Sol-gel process, Zeolite membrane, Pervaporation

Zeolites are microporous aluminosilicate materials which may occur 
naturally or be synthesized in laboratory condition. In this research work, zeolites are 
synthesized hydro-thermally and the effect of synthesis parameters, such as, 
hydroxide ion concentration, seed amount as well as heating time and temperature, 
were studied to obtain uniformed and small size NaA zeolite via sol-gel process and 
microwave technique. With the composition of SiO2:Al2C>3:xNa2O:410:H2O; 3<x<6, 
the results show that hydroxide ion concentration affects the crystal size and heating 
time whereas higher amount of seed provides smaller crystal size. NaA zeolte can be 
synthesized with higher temperature for shorter time or lower temperature for longer 
time. Recently, the deposition of NaA zeolite on porous supports for membrane 
application has been extensively studied in the ethanol-water separation process for 
further use in gasohol production. This work focuses on NaA zeolite membrane 
synthesized on an A I 2O 3 support via microwave, autoclave and electrophoretic 
technique and on secondary growth method because it is an effective technique for 
the promotion of nucléation of crystal on support surface. Synthesis parameter such 
as synthesis temperature and time, type of substrate, seed amount and the seeding time 
on the layer growth of membrane are considered. The formation of as-synthesized 
membranes is discussed according to the observation of SEM and XRD. In addition, 
a preliminary study of performance of the synthesized NaA zeolite membrane was 
conducted using pervaporation technique.
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transfer and heat distribution, and short reaction time. Based on this concept, the 
gliding arc microreactor was first designed to investigate the reforming reaction of 
natural gas instead of using the conventional gliding arc reactor. For this 
preliminarily study, methane, a major constituent of natural gas, was used instead of 
the simulated natural gas in order to reduce the complexity of feed composition. The 
reforming of methane was conducted under the gliding arc microreactor, with and 
without catalyst. In the sole plasma system, all operational parameters affected both 
methane conversion and product selectivities. In the plasma and catalytic system, the 
temperature distribution within the plasma microreactor has a significant role in 
improving the reaction performance.
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ซีโอไลต์ คือ วัสดุอลูมิโนซิลิเกตที่มีรูพรุนขนาดเล็กสามารถเกิดขึนเองตามธรรมชาติ 
หรือถูกสัง- เคราะห์ข้ึนในห้องปฏิบัติการ งานวิจัยนี้ซีโอไลต์ชนิดโซเดียมเอถูกสังเคราะห์ขึ้นโดย 
วิธีการไฮโดรเทอร์มัล เพื่อศึกษาผลกระทบของตัวแปรต่อการสังเคราะห์ เช่น ความเข้มข้นของ 
ไฮดรอกไซต์อิออน, ปริมาณของผลึกเหน่ียวนำตลอดจนอุณหภูมิและเวลาท่ีใช้ในการให้ความร้อน 
ที่มีต่อการเกิดซีโอไลต์ท่ีมีขนาดเล็กและสมํ่าเสมอโดยกระบวนการโซล-เจลและเทคนิคไมโครเวฟ 
องศ์ประกอบที่ใช้ในการทดลอง คือ SiO2:Al2O3:xNa2O:410:H2O; 3<x<6 จากผลการทดลอง 
แสดงให้เห็นว่า ความเข้มข้นของไฮดรอกไซต์อิออนส่งผลกระทบต่อขนาดและเวลาที่ใช้ในการให้ 
ความร้อน ในขณะที่ปริมาณของผลึกเหนี่ยวนำมากขึ้นทำให้ขนาดของผลึกเล็กลง ซีโอไลต์ชนิด 
โซเดียมเอสามารถสังเคราะห์ขืนโดยใช้อุณหภูมิสูงเป็นเวลาสันหรืออุณหภูมิตํ่าเป็นเวลานาน เม่ือไม่ 
นานมานี้ โซเดียมเอซีโอไลต์บนตัวรองรับที่มีความพรุนตัวถูกนำมาศึกษาเพื่อใช้แยกนี้าออกจาก 
เอทานอล เพื่อนำเอทานอลไปใช้ในกระบวนการผลิตแกสโซฮอล์ งานวิจัยนี้จะเน้นการสังเคราะห์ 
โซเดียมเอซีโอไลต์เมมเบรนบนตัวรองรับอลูมินาโดยใช้เทคนิคไมโครเวฟ, ออโตเครปและอิเลคโตรโฟเรซีส 
รวมทังใช้กระบวนการเติบโตของผลึกแบบทุติยภูมิซึ่งเป็นเทคนิคที่มีประสิทธิภาพสูงในการทำให้ 
เกิดนิวคลีเอชันของผลึกโซเดียมเอบนตัวรองรับ ตัวแปรสำหรับการสังเคราะห์ เช่น อุณหภูมิและ 
เวลาท่ีใช้ในการสังเคราะห์, ชนิดของตัวรองรับ, ปริมาณของผลึกล่อและเวลาท่ีใช้ในการสะสมของผลึกล่อ 
บนตัวรองรับต่อการเติบโตของชันซีโอไลต์เมมเบรนถูกนำมาพิจารณา กระบวนการเกิดของเมมเบรนท่ี 
สังเคราะห์ถูกนำมาอภิปรายโดยอาศัยผลจาก SEM และ XRD ทำการทดสอบประสิทธิภาพเบืองต้น 
โดยใช้กระบวนการเพอร์เวพเพอเรชัน
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