
HYDROGEN PRODUCTION FROM STEAM REFORMING OF METHANE 
USING NI-SUPPORTED KL ZEOLITE CATALYSTS

Mr. Natthapong Senathipbordee

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

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

2004
ISBN 974-9651-09-x

X 2 n 1 $ S f e 6



Thesis Title:

By:
Program:
Thesis Advisors:

Hydrogen Production from Steam Reforming of Methane
Using Ni-Supported KL Zeolite Catalysts
Mr. Natthapong Senathipbordee
Petroleum Technology
Dr. Apanee Luengnaruemitchai
Dr. Sirirat Jitkarnka

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

£> ^ M y\yc\ Az ,
......................................................  College Director

(Assoc. Prof. Kunchana Bunyakiat)

Thesis Committee:

(Assoc. Prof. Thirasak Rirksomboon) (Asst. Prof. Pramoch Rangsunvigit)



Ill

ABSTRACT
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Catalysts
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Keywords: Hydrogen Production/ Steam Reforming/ KL zeolite

In addition to its use for industrial feed, hydrogen has received a great deal 
of attention in fuel cell applications with the goal of reducing negative impacts on the 
environment. Steam reforming of methane using supported Ni catalysts is a major 
process in hydrogen production. In this work, the steam reforming of methane using 
Ni supported on KL zeolite catalysts was studied. The catalysts were prepared by 
the incipient wetness impregnation method (IWI) and characterized using BET, 
XRD, TPR and TPO techniques. The main purpose of this work was to study the 
effects of Ni loading, ceria promoter and the H2O/CH4 ratio over Ni supported on KL 
zeolites. A comparison study between Ni/KL zeolite and Ni/a-alumina catalysts was 
also studied for the effect of the H2O/CH4 ratio. Among the catalysts examined, 
7%Ni-3%Ce/KL zeolite exhibited the best catalytic activity and stability. The 
addition of a ceria promoter enhanced Ni dispersion and reduced carbon deposition 
on the catalyst. At a H2O/CH4 ratio of 1, methane conversion of KL zeolite catalyst 
slightly decreased with time on stream while at H2O/CH4 ratios of 2 and 3, methane 
conversion remained constant. KL zeolite catalyst was comparable to commercial 
catalysts in terms of catalytic activity and stability.
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บทค ัดย ่อ

ณัฐพงศ์เสนาธิบดี: การผลิตก๊าซไฮโดรเจนด้วยปฏิกิริยาการรีฟอร์มก๊าซมีเทนด้วยไอนำ 
โดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยานิกเกิลบนเคแอลซีโอไลท์ (Hydrogen Production from Steam 
Reforming of Methane Using Ni-Supported on KL Zeolite Catalysts) อ. ทีปรึกษา: ดร. 
อาภาณี เหลืองนฤมิตชัย และ ดร. สิริรัตน์จิตการค้า 53 หน้า ISBN 974-9651-09-X

นอกจากการใช้เปีนสารต้ังด้นในกระบวนการผลิตสารเคมีแล้ว ก๊าซไฮโดรเจนยังได้รับ 
ความสนใจในการใช้เป็นเช้ือเพลิงในเทคโนโลยีฟูเอลเซลล์ (Fuel cell) ปฏิกิริยาการรีฟอร์มก๊าซ 
มีเทนด้วยไอน้ําโดยเป็นปฏิกิริยาหลักในการผลิตก๊าซไฮโดรเจน ในงานวิจัยนี ได้ทำการศึกษา 
ปฏิกิริยาการรีฟอร์มก๊าซมีเทนด้วยไอนำโดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยานิกเกิลบนเคแอลซีโอไลท์ (KL 
zeolite) ซ่ึงเตรียมโดยวิธีอิมเพรกเนชัน (Impregnation method) และได้ทำการทดสอบ 
คุณสมบัติของตัวเร่งปฏิกิริยาโดยใช้ BET, XRD, TPR และ TPO วัตถุประสงค์หลักในงานวิจัย 
น้ีเพ่ือศึกษาผลกระทบของปริมาณนิกเกิลท่ีใช้ สารปรับปรุงคุณภาพของตัวเร่งปฏิกิริยา อัตราส่วน 
ของปริมาณน้ีาต่อก๊าซมีเทน และยังได้ทำการศึกษาเปรียบเทียบคุณสมบัติระหว่างตัวเร่งปฏิกิริยา 
นิกเกิลบนเคแอลซีโอไลท์ และตัวเร่งปฏิกิริยานิกเกิลบนแอลฟาอลูมินา จากการทดลองพบว่า 
ปริมาณนิกเกิลบนเคแอลซีโอไลท์ท่ีเหมาะสมคือ 7% โดยน้ีาหนัก ในการเติมสารปรับปรุงคุณภาพ 
คือ ซีเรีย พบว่า สามารถช่วยในการเพ่ิมการกระจายตัวของนิกเกิล และลดการสะสมตัวของ 
คาร์บอนบนตัวเร่งปฏิกิริยา แต่ไม่สามารถปรับปรุงด้านการเกิดปฏิกิริยาของตัวเร่งปฏิกิริยา ใน 
การศึกษาผลกระทบของอัตราส่วนของปริมาณน้ีาต่อก๊าซมีเทนพบว่า ท่ีอัตราส่วนของน้ีาต่อก๊าซ 
มีเทนเท่ากับ 1 ตัวเร่งปฏิกิริยามีการเส่ือมสภาพเม่ือเวลาในการทำปฏิกิริยาเพ่ิมช้ืน แต่ท่ีอัตราส่วน 
ของน้ีาต่อก๊าซมีเทนเท่ากับ 2 และ 3 พนว่าไม,เกิดการเส่ือมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยา ในการศึกษา 
เปรียบเทียบคุณสมบัติในการเร่งปฏิกิริยา พบว่าตัวเร่งปฏิกิริยานิกเกิลบนเคแอลซีโอไลท์ มี 
คุณสมบัติในการเร่งปฏิกิริยา และอายุการใช้งานท่ีดีเม่ือเปรียบเทียบกับตัวเร่งปฏิกิริยาทางการค้า
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