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ABSTRACT

4971027063: Petrochemical Technology Program
Wanwanat Noisra: Hydrogen Production from the Steam Reforming 
of Methane over Ni Supported on ZSM-5 Zeolite Catalysts 
Thesis Advisors: Asst. Prof. Apanee Luengnaruemitchai and 
Asst. Prof. Sirirat Jitkarnka, 113 pp.

Keywords: Methane Reforming/ Nickel/ ZSM-5 Zeolite/ Ceria

The catalytic reforming of methane with steam is the most widely used 
process for syngas production. Nevertheless, development of the reforming catalyst is 
required to reduce the risks of catalytic deactivation caused by carbon deposition 
and/or sintering of the metal crystallites. In this research, the catalytic performance of 
Ni/ZSM-5 zeolite catalysts prepared by impregnation was investigated at 700°c under 
atmospheric pressure with various steam/carbôn ratios of 0.8, 1, and 2. The effects of 
metal loading and Ce02 addition were studied in terms of catalytic activity, selectivity, 
and carbon deposition. Both fresh and spent catalysts were characterized by using 
ICP, XRD, TGA, TEM, and TPO techniques, which revealed that the 
1 l%Ni/5%Ce/ZSM-5 catalyst at a steam/carbon ratio of 0.8 showed the highest 
catalytic activity and carbon resistance with an initial methane conversion of 99.45%, 
and a hydrogen selectivity of 52.93%. It was found that the addition of a Ce02 

promoter decreased the deactivation rate of the catalyst; however, at a high loading of 
Ce02, high coke formation was clearly observed by XRD, TGA, TEM, and TPO. The 
1 l%Ni/5%Ce/ZSM-5 catalyst exhibited high catalytic stability for 12 hours time-on­
stream.
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บทคัดย ่อ

วรรฌวนัช น้อยสระ ะ การผลิตก๊าชไฮโดรเจนด้วยปฏิกิริยาการเปล่ียนรูปก๊าชมี!ทน
ด้วยไอนำโดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาโลหะนิกเกิลบนชีเอสเอ็ม-ไฟต์ชีโอไลต์ (Hydrogen Production 
from the Steam Reforming of Methane over Ni Supported on ZSM-5 Zeolite 
Catalysts) อ.ท่ีปรึกษา : ผศ.ดร.อาภาณีเหลืองนฤมิตชัยและผศ.ดร.สิริรัตน์จิตการค้า 113

หน้า

การผลิตก๊าซไฮโดรเจนด้วยวิธีการเปล่ียนรูปก๊าชมีเทนด้วยไอน้ํา เป็นวิธีการหน่ึงท่ีใช้ 
กันอย่างแพร่หลาย อย่างไรก็ตามการเส่ือมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยาอันเน่ืองมาจากการเกาะตัวของ 
คาร์บอน!เละการรวมตัวของโลหะนิกเกิลบนตัวเร่งปฏิกิริยายังคงเป็นป็ญหาหลักสำหรับตัวเร่ง 
ปฏิกิริยาชนิดน้ี ตังน้ันการพัฒนาตัว่เร่งปฏิกิริยาท่ีลดปริมาณการเกิดคาร์บอนและมีการกระจายตัว 
ของโลหะนิกเกิลท่ีดีจึงถือเป็นส่ิงท่ีจำเป็นสำหรับการนำมาใช้ในระดับอุตสาหกรรม งานวิจัยนีจึง 
ได้ทำการศึกษาประสิทธิภาพในการเร่งปฏิกิริยาของตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีเป็นโลหะนิกเกิลบนตัวรอง 
รับคือชีเอสเอ็ม-ไฟต์ ชีโอไลต์ (ZSM-5 Zeolite) ในสภาวะท่ีมีอัตราส่วนระหว่างก๊าชมีเทนและ 
ไอน้ําช่ึงใช้เป็นสารต้ังด้นเท่ากับ 0.8, 1 และ 2 ตามลำดับ ร่วมด้วยการศึกษาถึงผลกระทบของ 
ปริมาณโลหะนิกเกิลท่ีเติมลงไปและการนำซีเรีย (Ce02) มาใช้เป็นตัวปรับปรุงคุณภาพของตัวเร่ง 
ปฏิกิริยานิเกิลบนชีเอสเอ็ม-ไฟต์ ชีโอไลต์ ท้ังน้ีตัวเร่งปฏิกิริยาท้ังก่อนและหลังการทำปฏิกิริยาจะ 
ถูกนำมาวิเคราะห์ด้วยวิธีการต่าง  ๆ เช่น ไอชีพี (ICP), เอ่็กซ์อาร์ดี (XRD), ทีอีเอ็ม (TEM), ทีจีเอ 
(TGA) และ ทีพีโอ (TPO) ซ่ึงจากผลการทดลองสามารถสรุปได้ว่า ตัวเร่งปฏิกิริยาโลหะนิกเกิล 
บนชี!อสเอ็ม-ไฟ่ต์ ชีโอไลต์ ท่ีประกอบด้วยปริมาณโลหะนิกเกิล 11% โดยน้ีาหนัก และปริมาณ 
ซีเรีย 5% โดยน้ีาหนัก ซ่ึงทำปฏิกิริยา ณ สภาวะท่ีมีอัตราส่วนของสารต้ังด้นระหว่างก๊าชมีเทน 
และไอน้ีาเท่ากับ 0.8 ถือเป็นตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีให้ประสิทธิภาพในการเร่งปฏิกิริยาและการด้านการ 
เกิดคาร์บอนมากท่ีสุด โดยให้อัตราการเปล่ียนแปลงของสารต้ังด้นไปเป็นผลิตภัณฑ์ในช่วงเร่ิมด้น 
สูงถึง 99.45%และค่าความสามารถในการเลือกผลิตไฮโดร!จนประมาณ 52.93% ถึงแม้จะพบว่า 
การเติมซีเรียลงไปสามารถช่วยลดอัตราการการเส่ือมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยาได้ แต่หากปริมาณ 
ของชี!รียท่ีสูงเกินไปจะทำให้มีปริมาณการเกิดคาร์บอนสูงข้ึนอย่างชัดเจนตังท่ีปรากฐจากผลการ 
วิเคราะห์ด้วยวิธี เอ็กชีอาร์ดี, ทีอีเอ็ม, ทีจีเอ และ ทีพีโอ นอกจากน้ีตัวเร่งปฏิกิริยาตังกล่าวยัง 
สามารถนำมาใช้ทำปฏิกิริยาต่อเน่ืองได้ยาวนานถึงประมาณ 12 ช่ัวโมงโดยปราศจากการ
เส่ือมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยา
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