
H Y D R O G E N  P R O D U C T IO N  F R O M  O X ID A T IV E  S T E A M  R E F O R M IN G  
O F  M E T H A N O L  O V E R  A u /C e 0 2- F e 20 3 C A T A L Y S T S

Umpawan Satitthai

A Thesis Submitted in Partial Fulfilment of the Requirements 
for the Degree of Master of Science 

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

The University of Michigan, The University of Oklahoma,
Case Western Reserve University, and Institut Français du Pétrole

2012

5 5 1 7 5 5



Thesis Title: Hydrogen Production from Oxidative Steam Reforming of 
Methanol over Au/Ce02-Fe203 Catalysts 
Umpawan Satitthai 
Petrochemical Technology

Thesis Advisors: Assoc. Prof. Apanee Luengnaruemitchai
Prof. Erdogan Gulari

Accepted by the Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkorn 
University, in partial fulfilment of the requirements for the Degree of Master of 
Science.

(Asst. Prof. Pomthong Malakul)

Thesis Committee:

, ^ 0 0 ^  ..LrrT.
(Assoc. Prof. Apanee Luengnaruemitchai)

(Prof. Erdogan Gulari)

(Assoc. Prof. Pramoch Rangsunvigit)

(Assoc. Prof. Vissanu Meeyoo)



Ill

ABSTRACT

5371033063: Petrochemical Technology
Umpawan Satitthai: Hydrogen Production from Oxidative Steam 
Reforming of Methanol over Au/Ce02-Fe203 Catalysts 
Thesis Advisors: Assoc. Prof. Apanee Luengnaruemitchai,
And Prof. Erdogan Gulari

Keywords: Oxidative Steam Reforming/ Methanol/ Gold Catalyst/ Hydrogen 
Production/ Ce02-Fe203

Oxidative steam reforming of methanol (OSRM) over a Au/Ce02-Fe203 
catalyst prepared by a deposition-precipitation (DP) method was investigated to 
produce hydrogen for proton exchange membrane fuel cell (PEMFC) applications. 
The supports (CeÛ2, Fe2Û3, and Ce02-Fe203) were prepared by precipitation and co
precipitation methods. The 3%Au/CF(0.25) exhibited the highest activity under 
optimum conditions of temperatures from 200 °c to 400 °c. The reduction of AuxOy 
species and the reduction of Fe2C>3 to Fe3Û4 of 3%Au/CF(0.25) shifted to a lower 
temperature, resulting in strong metal-metal and metal-support interactions on the 
prepared catalysts. In addition, the O2/H2O/CH3OH molar ratio of 0.6/2/1 gave the 
highest catalytic performance.
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บ ท ค ัด ย ่อ

อำพวรรณ สถิตไทย ะ กระบวนการผลิตก๊าซไฮโดรเจนจากปฏิกิริยาเปล่ียนรูปเมทานอล
ด้วยไอน้ําและก๊าชออกซิเจนโดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาทองบนซีเรียออกไซด์และไอรอนออกไซด์ 
(Hydrogen Production from Oxidative Steam Reforming of Methanol over 
Au/Ce02-Fe20 3 Catalysts) อ. ท่ีปรึกษา ะ รศ. ดร. อาภาณี เหลืองนฤมิตชัย และ ศ. ดร. เออโด
แกน กูลาร่ี

งานวิจัยน้ีศึกษากระบวนการผลิตก๊าซไฮโดรเจนด้วยกระบวนการเปล่ียนรูปเมทานอล 
ด้วยไอน้ีาและก๊าชออกซิเจน โดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาทองบนตัวรองรับชนิดซีเรียออกไซด์และ 
ไอรอนออกไซด์ ท่ีเตรียมด้วยวิธีการยึดเกาะควบกู่กับการตกผลึก (Deposition-precipitation) 
เทือนำไปประยุกต์ใช้ใน proton exchange membrane fuel cell (PEMFC) โดยตัวรับรอง 
(Ce02, Fe20 3, and Ce02-Fe20 3) เตรียมด้วยวิธีการตกผลึก ตัวแปรท่ีศึกษาท่ีมีอิทธิผลต่อค่า 
การเปล่ียนแปลงของเมทานอล (methanol conversion) เช่น อัตราส่วนโดยโมลของตัวรองรับ 
อุณหภูมิท่ีใช้ในการเตรียมตัวเร่งปฏิกิริยา (calcination temperature) ปริมาณของทองท่ีใช้ใน 
การเตรียมตัวเร่งปฏิกิริยา และช่วงของอุณหภูมิท่ีใช้ในการเกิดปฏิกิริยาในเตาปฏิกรณ์ขนาดเล็ก 
ผลการศึกษาพบว่าตัวเร่งปฏิกิริยา 3 wt% Au/Ce02-Fe20 3 เตรียมท่ีอุณหภูมิ 300 °c ให้ผลใน 
การเกิดปฏิกิริยาสูงท่ีสุด ตลอดทุกช่วงอุณหภูมิท่ีทดสอบ (200°c ถึง 400 ๐C) เน่ืองจากท่ีสภาวะ 
น้ีมีการยึดเกาะท่ีแข็งแรงของโลหะกับโลหะ และโลหะกับตัวรองรับ ย่ิงไปกว่าน่ันอัตราส่วนโดย 
โมลของ 0 2/H20/CH30H ท่ี 0.6/2/1 เป็นสภาวะท่ีเหมาะสมท่ีสุดต่อการเกิดปฏิกิริยาตังกล่าว
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