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ABSTRACT
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Thitiporn Suttikul: Ethylene Epoxidation in Low-Temperature 
Alternating Current Plasma 

Thesis Advisors: Prof. Sumaeth Chavadej and 
Prof. Hidetoshi Sekiguchi 175 pp.
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catalytic reaction / Alumina/ Silica/ Silver/ Feed position/ Corona 
Discharge/ Atmospheric plasma jet

In this research, ethylene epoxidation reaction was investigated in low- 
temperature plasma systems: parallel plate dielectric barrier discharge (DBD), 
cylindrical DBD, corona discharge, and DBD jet. The combined catalytic and plasma 
process was initially investigated in the parallel plate DBD system, cooperating with 
silver catalysts loaded on two different supports (silica and alumina particles) for 
ethylene oxide production. From the results, the presence of silver catalysts improved 
the ethylene oxide production performance. The silica support interestingly provided 
a higher ethylene oxide selectivity than the alumina support. The optimum Ag 
loading on the silica support was found to be 2 0  wt.%, exhibiting the highest 
ethylene oxide selectivity of 30.6%. Next, the separate C 2 H 4 / O 2  feed was investigated 
in the cylindrical DBD system in order to improve the epoxidation performance. The 
C 2 H 4  feed position of 0.25 was considered to be an optimum position and other 
operating conditions, including O 2 / C 2 H 4  feed molar ratio, applied voltage, input 
frequency, and total feed flow rate, were subsequently investigated to find out the 
best conditions. In comparisons with the mixed feed, the separate feed of C 2 H 4  and 
O 2  could provide a superior ethylene epoxidation performance, resulting in higher 
EO selectivity and yield, and lower power consumption. These results can be 
explained by the fact that the C 2 H 4  separate feed can reduce all undesired reactions of 
C 2 H 4  cracking, dehydrogenation, and oxidation reactions; therefore, the separate 
C 2 H 4 / O 2  feed was used to further study in corona discharge and DBD jet. The effects
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of C2H4 feed position, O2/C2H4 feed molar ratio, applied voltage, input frequency, 
total feed flow rate, and electrode gap distance on ethylene epoxidation were 
investigated in the corona discharge reactor. The optimum operating conditions; a 
distance between plate electrode and C2H4 feed position of 0.2 cm, an O2/C2H4 feed 
molar ratio of 1:2, an applied voltage of 18 kv, an input frequency of 500 Hz, a total 
feed flow rate of 1 0 0  cm3/min, and an electrode gap distance of 1 0  mm; provided the 
highest EO yield of 1.8%. The DBD jet, modified from the corona discharge and 
cylindrical DBD was employed for the ethylene epoxidation. The highest EO 
selectivity of 55.2% and yield of 27.6%, as well as the lowest power consumption 
were obtained at a total feed flow rate of 1,625 cm3/min, an O2/C2H4 feed molar ratio 
of 0.25:1, an applied voltage of 9 kv, an input frequency of 300 Hz, and an inner 
electrode position of 0.3 mm.
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ในงานว ิจ ัยน ี ปฏ ิก ิร ิยาอ ีพ อกซ ิเดช ั่นได ้ถ ูกสำรวจการภายใต ้ระบบพ ลาสมาอ ุณ หภ ูม ิต ํ่า  
แนบกระแสสลับหลายระบบ ได ้แก ่ ระบบพลาสมาชน ิดไดอ ิเล ็ดทร ิคแบร ิเออร ์ด ิสชาร ์จ(ด ีบ ีด ี)แบบ  
ทรงส ี่เห ล ี่ยมด ้าน ขน าน และแบ บ ทรงกระบ อก ระบ บ พ ลาส ม าช น ิด โคโรน า และระบบ พ ลาสมา  
ชน ิดไดอ ิเล ็คทร ิคแบร ิเออร ์ด ิสชาร ์จแบบไอพ ่น  กระบวนการร ่วมพลาสมาและการเร ่งปฏ ิก ิร ิยาถ ูก  
ศึกษาเร ิ่มแรกโดยใช ้พลาสมาชนิดดีบ ีด ีแบบแผ่นคู่ขนานบนตัวเร ่งปฏ ิก ิร ิยาเง ินบนฐานรองรับซ ิล ิกา 
ก ับ อ ล ูม ิน าส ำห ร ับ ป ฏ ิก ิร ิย าอ ีพ อ ก ซ ิเด ช ั่น  จ าก ผ ล ก าร ท ด ล อ งพ บ ว ่า  ต ัว เร ่งป ฏ ิก ิร ิย าเง ิน เพ ิ่ม  
สมรรถนะของการผลิตเอธ ีล ีนออกไซด ์ ฐานรองร ับซ ิล ิกาให ้ค ่าการเล ือกเก ิดผล ิตภ ัณ ฑ ์เอธ ีล ีนออก  
ไซ ด ์ส ูงกว ่าฐาน รองร ับ อล ูม ิน า ป ร ิม าณ โลห ะเง ิน ท ี่เห ม าะส ม บ น ฐาน รองร ับ ซ ิล ิกาพ บ ว ่าเป ็น  20 
เปอร ์เซนด ์โดยนำหน ัก ซ ึ่งให ้ค ่าการเล ือกเก ิดเอธ ีล ีนออกไซด ์ส ูงส ุดเป ็น  30.6% จากน ันการป ้อน  
แยกของก ๊าซ เอธ ีล ีนก ับออกซ ิเจนถ ูกใช ้ในการทดลองภายใต ้ระบบพ ลาสมาชน ิดไดอ ิเล ็ดทร ิคแบร ิ 
เออร ์ด ิสชาร ์จแบบทรงกระบอกเพ ื่อ เพ ิ่มประส ิทธ ิภาพของปฏ ิก ิร ิยาอ ีพอก1ซิเดชั่น ตำแหน ่งในการ  
ป้อนเอธ ีล ีน  0.25 ถ ูกพ ิจารณาว ่าเป ็นตำแหน ่งท ี่เหมาะสม และได ้ท ำการศ ึกษาต ัวแป รต ่างๆเช ่น  
อ ัตราส ่วนโดยโมลของออกซ ิเจนต ่อเอธ ีล ีน  ความต่างศ ักย์ไฟฟ ้า ความลี่ไพ ่ฟ ้า และอ ัตราการไหล  
ของสารตั้งด ้นเพ ื่อค ้นหาสภาวะที่ด ีท ี่ส ุด ในการเปร ียบเท ียบก ับระบบการป ้อนรวม ระบบการป้อน  
แยกของเอธ ีล ีนก ับออกซ ิเจนสามารถให ้สมรรถนะปฏ ิก ิร ิยาอ ีพอกซ ิเดช ั่นท ี่ส ูงกว ่า ซ ึ่งส ่งผลให ้ค ่า 
การเล ือกเก ิด เอธ ีล ีน ออกไซ ด ์และผลได ้ของเอธ ีล ีน ออกไซ ด ์ส ูงข ึน ใน ข ณ ะท ี่พ ล ังงาน ท ี่ใช ้ใน การ  
ผล ิตเอธ ีล ีนออกไซด ์ต ํ่าลง ผลการทดลองน ีสามารถอธิบายได ้ว ่า การป ้อนแยกของเอธ ีล ีนสามารถ  
ลดปฏิก ิร ิยาท ี่ไม ่ต ้องการท ั้งหมดของปฏิก ิร ิยาการแตกตัวของเอธ ีล ีน ปฏ ิก ิร ิยาการด ึงไฮโดรเจนออก  
จ าก โม เล ก ุล  และป ฏ ิก ิร ิยาออกซ ิเด ช ั่น  ด ังน ั้น ก ารป ้อ น แย ก ระห ว ่าง เอ ธ ีล ีน ก ับ อ อ ก ซ ิเจ น จ ึงถ ูก  
น ำไป ใช ้ศ ึกษ าต ่อ ใน ระบ บ พ ลาส ม าช น ิดโคโรน า และไดอ ิเล ็คทร ิคแบ'ร ิเออร ์ด ิสชาร ์จแบบไอพ ่น  
ผลของระยะห ่างระหว ่างข ัวไฟฟ ้าแบบแผ ่นและตำแหน ่งป ้อนก ๊าซเอธ ีล ีน  อ ัตราส ่วนโดยโมลของ  
ออกซิเจนต่อเอธีล ีน ความต่างศักย์ไฟฟ้า ความลี่ไฟฟ ้า อ ัตราการไหลของสารต ังต ้น  และระยะห ่าง 
ระหว ่างฃ ัวไพ ่ฟ ้า ต ่อป ฏ ิก ิร ิยาเอธ ีล ีน อ ีพ อกซ ิเดช ั่น ถ ูกท ดลองใน พ ลาสม าชน ิดโคโรน า จากการ 
ทดลองพบว่าสภาวะท ี่เหมาะสมดังต ่อไปนี ระยะห ่างระหว ่างข ัวไฟฟ ้าแบบแผ ่นและตำแหน ่งป ้อน
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ก๊าซเอธีลีน 0.2 เซนติเมตร อ ัตราส ่วนโดยโมลของออกซ ิเจนต ่อเอธ ีล ีน  0.25:1 ความต่างศักย์ไฟฟ้า 
18 ก ิโล โว ล ต ์ ความถี่ไฟฟ ้า 500 เฮิรต์ซ อ ัตราการไหลของสารต ั้งต ้น  100 ล ูกบาศก์เซนติเมตรต่อ 
นาที และระยะห ่างระห ว ่างข ัวไฟ ฟ ้า 1 เซนติเมตร ให ้ผ ล ไต ้ข อ งเอ ธ ีล ีน ส ูงส ุด  พลาสมาชน ิดได  
อ ิเล ็คทริคแบร ิเออร ์ด ิสแบบไอพ ่นซ ึ่งถ ูกปร ับ เปล ี่ยนมาจากพลาสมาชน ิดโคโรนาและไดอ ิเล ็คทร ิค  
แบริเออร์ด ิสชาร์จ ถ ูกใช ้สำหรับปฎ ิร ิยาอ ีพอกซ ิเดช ั่นพบว่า ค ่าการเล ือกสรรในการเก ิด เอธ ีล ีนออก  
ไซด ์และผลได ้ของเอธ ีล ีนออกไซด์ส ูงส ุด ตลอดจนพลังงานท ี่ใช ้ในการผล ิตเอธ ีล ีนออกไซด ์ต ํ่าส ุด  
ได ้ร ับ จาก ส ภ าวะด ังต ่อ ไป น ี้ อ ัตราการไห ลของส ารต ั้งต ้น  1,625 ล ูกบาศก ์เซ น ต ิเมตรต ่อนาท  ี
อัตราส ่วนโดยโมลของออกซ ิเจนต ่อเอธ ีล ีน  0.25:1 ความต่างศักย์ไฟฟ้า 9 ก ิโลโวลด ์ความ ถ ี่ไฟ ฟ ้า  
300 เฮิรต์ซ ตำแหน ่งอ ิเล ็กโทรดต ัวใน 0.3 มิลลิเมตร
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