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บทคัดย่อ
ปัญหามลพิษทางอากาศและสภาวะโลกร้อนได้ส่งผลต่อการด�ารงชีวิตของมนุษย์ รวมทั้งก่อให้เกิด 

โรคร้ายแรงตามมามากมาย งานวิจัยนี้จึงมีเป้าหมายในการลดปริมาณก๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์  

ซึ่งเป็นหนึ่งในก๊าซที่ท�าให้เกิดฝนกรดและสภาวะเรือนกระจก โดยท�าการเปลี่ยนก๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์ 

ให้เป็นก๊าซไนโตรเจนและน�้าผ่านการเกิดปฏิกิริยารีดักชันโดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาซีเรียมและทองแดง 

เคลือบบนตัวรองรับคอมพอสิตซิลิกาเมโซพอร์-อะลูมิโนซิลิเคตชนิดคอร์เชลล์ท่ีผ่านการเคลือบไซเลน 

ชนิดคลอโรไดเมทิลไซเลน ได้ศึกษาผลของไซเลนในการชะลอการเสื่อมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยา 

อันเนื่องมาจากน�้า ตัวเร่งปฏิกิริยาที่สังเคราะห์ได้ถูกทดสอบสมบัติเชิงกายภาพและเคมีด้วยเทคนิค 

การเลี้ยวเบนของรังสีเอ็กซ์ การส่องกราดด้วยกล้องจุลทรรศน์อิเล็กตรอน การส่องผ่านด้วยกล้องจุลทรรศน์

อิเล็กตรอน และการรีดักชันด้วยไฮโดรเจนภายใต้โปรแกรมการให้ความร้อน จากผลการทดลอง 

พบว่าการเกิดปฏิกิริยารีดักชันของไนโตรเจนมอนอกไซด์ในสภาวะท่ีไม่มีน�้าเมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยา 

ที่เคลือบด้วยไซเลน ได้ร้อยละการแปลงผันเฉลี่ยของไนโตรเจนมอนอกไซด์ลดลงตามปริมาณความเข้ม

ข้นของไซเลนที่เพิ่มขึ้น การใช้ตัวเร่ง 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ท่ีไม่ผ่านการเคลือบไซเลน 

ให้ค่าร้อยละการแปลงผันเฉลี่ยสูงสุดเท่ากับ 53 ในขณะที่ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบไซเลน 

ด้วยความเข้มข้น 0.1, 0.25, 0.5 และ 0.75 มิลลิโมลให้ค่าร้อยละการแปลงผันเฉลี่ยเท่ากับ 52, 48,  

45 และ 44 ตามล�าดับ แต่เมื่อท�าปฏิกิริยาในสภาวะที่มีน�้า พบว่าตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบ 

ด้วยไซเลน 0.5 มิลลิโมลให้ค่าร้อยละการแปลงผันเฉลี่ยสูงสุดเท่ากับ 53% ซึ่งมีค่ามากกว่าการใช้ 

ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ไม่ผ่านการเคลือบไซเลนที่ให้ค่าการแปลงผันเฉลี่ยเท่ากับ 30% ทั้งนี้เนื่องจากไซเลน 

ได้ช่วยป้องกันน�้าไม่ให้มาเกาะที่ตัวเร่งปฏิกิริยา จึงลดการเสื่อมสภาพของตัวเร่งปฏิกิริยาได้

ค�ำส�ำคัญ: ไซเลน เมโซพอร์ซิลิกา อะลูมิโนซิลิเคต ปฏิกิริยารีดักชัน ไนโตรเจนมอนอกไซด์
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Abstract
Air pollution and global warming have affected to human living and created many fatal diseases.  

This work, thus, aims to decrease nitrogen monoxide, which is one of greenhouse gases 

and can cause acid rain, by converting it to N
2
 and H

2
O through a reduction pathway. 

In order to prolong the activity of the catalyst used, silane (i.e., chlorodimethylsilane, 

CDMS) was used to modify the surface of the catalyst—Ce and Cu loaded on a core-shell  

mesoporous si l ica-aluminosi l icate composi te (1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41).  

The physico-chemical properties of the synthesized catalysts were characterized by using an 

X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscope (SEM), transmitting electron microscope 

(TEM), and H
2
 temperature-programmed reduction (H

2
-TPR). It was found that when higher 

concentration of silane was used to modify the catalysts, the lower NO conversion was obtained 

from the NO reduction conducted under dry condition using catalysts modified with different 

silane concentration. The pristine 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 catalyst gave the average NO 

conversion of 53%, while the 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 coated with 0.1, 0.25, 0.5, and 

0.75 mmol of silane gave average NO conversions of 52, 48, 45, and 44%, respectively. 

However, under wet condition using the 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 modified with 0.5 mmol 

silane yielded the highest NO conversion of 53%, which is much higher than that of pristine 

1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 catalyst. It can be concluded that the hydrophobicity of silane 

helps the catalyst to prolong its activity under wet condition by retarding the deactivation of 

catalyst caused by water. 

Keywords: Silane, Mesoporous Silica, Alumino-Silicate, Reduction, Nitrogen Monoxide

บทน�า
ปัจจุบันปัญหามลพิษทางอากาศที่เกิดจาก

การเผาไหม้เชื้อเพลิงที่อุณหภูมิสูง ส่งผลกระทบ

ต่อสิ่งแวดล้อมอย่างรุนแรงโดยหนึ่งในต้นเหตุของ

มลพิษทางอากาศคือ ก๊าซไนโตรเจนออกไซด์ 

(NOx) โดยเกิดจากการท�าปฏิกิริยาระหว ่าง

ไนโตรเจนและออกซิเจนในอากาศที่ป ้อนเข้าสู ่

กระบวนเผาไหม้  ก๊าซไนโตรเจนออกไซด์เหล่านี้

ถ้ามีในปริมาณมากพอจะมีสมบัติในการออกซิไดซ์

รุนแรงและจัดเป็นก๊าซพิษหลักที่ก่อให้เกิดมลพิษ

ทางอากาศ เนื่องจาก NOx สามารถท�าปฏิกิริยา

กับแอมโมเนียและละอองน�้าในอากาศกลายเป็น

อนุภาคเล็กๆ อนุภาคเหล่านี้สามารถแทรกซึม 

ลึกเข ้าไปในปอดและท�าให ้ เกิดโรคเกี่ยวกับ 

ระบบทางเดินหายใจและโรคหัวใจ ร้ายแรงที่สุด 

อาจถึงขั้นเสียชีวิตได้ [1–3] นอกจากนี้ NOx  

ยังเป ็นก ๊าซเรือนกระจกชนิดหนึ่ง ดังนั้นการ

ปลดปล่อย NOx สู ่บรรยากาศจึงส่งผลกระทบ

โดยตรงต่อการเกิดสภาวะโลกร้อน NOx ที่ลอยขึ้น 

สู่บรรยากาศชั้นสตราโตสเฟียร์สามารถท�าปฏิกิริยา

กับก๊าซโอโซน ส่งผลให้ปริมาณโอโซนซึ่งท�าหน้าที่

เป็นเกราะป้องกันรังสีอัลตราไวโอเล็ตของโลก 

ลดน้อยลงไปด้วย [4]  

งานวิจัยนี้จึงมีเป้าหมายท่ีจะลดปริมาณ NOx  

โดยเปลี่ยนเป็นก๊าซไนโตรเจนและน�้า ผ่านกลไก 

การท�าปฏิกิริยารีดักชันด้วยก๊าซมีเทน (CH
4
) 

[5–7] ใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาประเภทโลหะที่ว่องไว  

ไ ด ้ แ ก ่  ท อ ง แ ด ง  ( C u )  [ 8 – 1 0 ]  
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และซีเรียม (Ce) [11–12] ซึ่งมีกระบวนการ 

เตรียมโดย 3 วิธีต่อเนื่องกัน ได้แก่ Substitution,  

Ion-Exchange และ Impregnation บนตัวรองรับ

เดียวกัน ตัวรองรับตัวเร่งปฏิกิริยาที่ใช้ เป็นวัสดุ

รูพรุนประเภท Mesoporous Molecular Sieve 

ชนิด Al-MCM-41 ที่มีโครงสร้างเป็น Core-Shell  

ซึ่งมีโครงสร้างหลัก (Core) เป็นซิลิกอนออกไซด์  

และมีการเติมโลหะอลู มิ เนียมในรูปอลู มิ เนต 

([AlO
4
]5–) ยึดกับหมู่ซิลิเคต ([SiO

4
]4–) เป็นสาร

ประกอบอลูมิโนซิลิเคตอยู่ในส่วนที่เป็นเปลือกหุ้ม 

(Shell) เพื่อเพิ่มความเป็นกรดของตัวรองรับตัวเร่ง

ปฏิกิริยา [13-15]

แม้ว่าจะมีการน�าตัวเร่งปฏิกิริยาหลากหลาย

รูปแบบมาประยุกต ์ใช ้ในกระบวนการกักเก็บ 

และลดปริมาณ NOx (NOx Storage/Reduction 

Catalyst, NSR Catalyst) แต่ก็มีข้อจ�ากัดของ

ตัวเร่งปฏิกิริยาแต่ละชนิดเช่นกัน โดยเฉพาะกลุ่ม

ตัวเร่งปฏิกิริยาที่เป็นโลหะ เม่ือเกิดภาวะเป็นพิษ  

(Poisoning) จะท�าให้ตัวเร่งปฏิกิริยาเสื่อมสภาพ

และลดความสามารถในการเร่งปฏิกิริยาได้ ดังนั้น 

งานวิจัยนี้จึงมุ่งเน้นไปที่การชะลอการเสื่อมสภาพ  

(Deactivation) ของตัวเร่งปฏิกิริยา โดยการ 

ป้องกันตัวเร่งปฏิกิริยาจากน�้าที่ปนมากับกระแส 

ก ๊ าซที่ เ กิ ดจากการ เผาไหม ้  (F l ue Gas)  

และทีเ่กดิจากปฏกิริยิารดีกัชนั NOx เช่นกนั เนือ่งจาก 

น�้าเป็นสารมีขั้วและเมื่อจับกับตัวเร่งโลหะจะเกิด

การเสื่อมสภาพของต�าแหน่งที่ว ่องไว (Active 

Sites) บนผิวหน้าของตัวเร่งปฏิกิริยา ในงานวิจัย

จงึเลอืกใช้ไซเลน (Silane) ซึง่เป็นสารทีไ่ม่ชอบน�า้  

(Hydrophobicity) มาเคลือบบนพื้นผิวของตัว 

เร่งปฏิกิริยาเพื่อป้องกันไม่ให้น�้า “เปียก (Wet)”  

ผิวหน้าของตัวเร่งปฏิกิริยา ช่วยชะลอการเสื่อม

สภาพของตัวเร่งปฏิกิริยา [16] โดยท�าการศึกษา

ผลของการเคลือบไซเลนบนตัวเร่งปฏิกิริยาด้วย

ความเข้มข้นต่างๆ เปรียบเทียบกับตัวเร่งปฏิกิริยา

ที่ไม ่มี เคลือบไซเลนเมื่อน�าไปใช ้เร ่งปฏิกิริยา

รีดักชันไนโตรเจนมอนอกไซด์ภายใต้สภาวะที่มีน�้า

ในกระแสป้อน

วัตถุประสงค์ของการวิจัย 
เพื่อศึกษาผลของการเคลือบไซเลนและความ

เข้มข้นของไซเลนท่ีใช้เคลือบบนตัวเร่งปฏิกิริยา 

เปรียบเทียบกับตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีปราศจากไซเลน

ต่อการเร่งปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจนมอนอกไซด์

ภายใต้สภาวะที่มีน�้าในกระแสป้อน

วิธีด�าเนินการวิจัย
กำรเตรียมตัวรองรับ Al-MCM-41 ที่มี

โครงสร้ำงแบบ core-shell

การสังเคราะห์ตัวรองรับเป็นไปตามงานวิจัย 

ก่อนหน้า [14] เร่ิมจากชั่ง Cetyl trimethyl 

Ammonium Bromide (CTAB: 98%, APS Ajax 

Finechem) ปริมาณ 4.8 กรัม ละลายในน�้ากลั่น

ปริมาตร 40 ลูกบาศก์เซนติเมตร กวนผสมให้

เป็นเนื้อเดียวกันที่อุณหภูมิ 40 องศาเซลเซียส 

จากนั้นชั่งอะลูมิเนียมไนเตรต (Al(NO
3
)
3
.9H

2
O: 

98%, QREC) ปริมาณ 1.24 กรัม ละลาย 

ในน�้ากลั่นปริมาตร 60 ลูกบาศก์เซนติเมตร 

และเตรียม Tetraethyl Orthosilicate (TEOS: 

98%, Sigma-Aldrich) ปริมาตร 14 ลูกบาศก์

เซนติเมตร หยดสารละลายอะลูมิเนียมไนเตรต 

และ TEOS ลงในสารละลาย CTAB อย่างช้าๆ 

ภายใต้การกวนอย่างต่อเนื่อง กวนทิ้งไว้เป็นเวลา 

1 ชั่วโมงที่อุณหภูมิ 40 องศาเซลเซียส โดยใน

ขั้นตอนนี้ได้ปรับค่า pH ของสารละลายให้มีค่า

ประมาณ 2.2 จากนั้นปรับค่า pH ของสารละลาย

เป็น 6.5 โดยใช้สารละลายโซเดียมไฮดรอกไซด์  

เข ้มข ้น 1 โมลาร ์ และกวนทิ้งไว ้ เป ็นเวลา  

5 ชั่วโมง น�าเจลท่ีได้มาใส่ในเครื่องปฏิกรณ์

ความดัน (Autoclave) โดยให้ความร้อนภายใต้

สภาวะไอน�้าอิ่มตัว (Hydrothermal Treatment) 

ท่ีอุณหภูมิ 100 องศาเซลเซียสเป็นเวลา 24 

ชั่วโมง กรองแยกผลิตภัณฑ์ของแข็งที่ได้ ล้างด้วย

น�้ากลั่นจนมีค่า pH เป็นกลาง อบแห้งท่ีอุณหภูมิ 

100 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 24 ชั่วโมง  

และเผาผนึก (Calcination) ที่อุณหภูมิ 600 องศา

เซลเซียส เป็นเวลา 5 ชั่วโมง โดยใช้อัตราการให้
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ความร้อนเท่ากับ 5 องศาเซลเซียสต่อนาที จะได้

ตัวรองรับ Core-shell Al-MCM-41

กำรเพิ่มทองแดงและซีเรียมบนตัวรองรับ

ทองแดงถูกเพิ่มลงบนตัวรองรับ Core-shell 

Al-MCM-41 ด้วยเทคนิค Substitution (Su), 

Ion-exchange (Ex) และ Impregnation (Im) 

ตามล�าดับตามวิธีของ Intana และคณะ [16]   

โดยเริ่มจากเทคนิค Substitution ชั่งคอปเปอร์

ไนเตรต (Cu(NO
3
)
2
∙2.5H

2
O: 99.5%, LOBA 

Chemie) ปริมาณ 0.10203 กรัม (1% Cu 

โดยมวล) น� าไปละลายในน�้ ากลั่ นปริมาตร  

30 ลูกบาศก์เซนติเมตรแล้วผสมกับสารละลาย

อะลูมิเนียมไนเตรตปริมาณ 1.24 กรัม ส่วนที่เหลือ 

ท�าซ�้าเหมือนขั้นตอนการสังเคราะห์ Core-shell 

Al-MCM-41 จากนั้นน�าตัวเร ่งปฏิกิริยาท่ีได้

มาเพิ่มทองแดงต่อด้วยเทคนิค Ion-Exchange  

โดยน�าตัวเร ่ งปฏิกิริยามากวนกับสารละลาย

คอปเปอร์ไนเตรตความเข้มข้น 0.05 โมลาร์  

ที่อุณหภูมิห้อง เป็นเวลา 12 ชั่วโมง น�าไป

กรองแล้วล้างด้วยน�้า DI อบที่อุณหภูมิ 110  

อ ง ศ า เ ซ ล เ ซี ย ส  เ ป ็ น เ ว ล า  12  ชั่ ว โ ม ง  

และสดุท้ายน�าไปเผาทีอ่ณุหภมู ิ400 องศาเซลเซยีส  

เป็นเวลา 6 ชั่วโมง จากนั้นน�าตัวเร่งปฏิกิริยาที่ได้

มาเพ่ิมทองแดงด้วยเทคนิคสุดท้าย คือ Incipient 

Wetness Impregnation โดยน�าสารละลาย

คอปเปอร์ไนเตรต ความเข้มข้น 1.5% โดยมวล  

หยดลงบนตัวเร ่ งปฏิกิริยาโดยให ้ เป ียกพอดี 

และกวนให้เข้ากันเป็นเวลา 1 ชั่วโมง จากนั้น

น�าไปอบแห้งที่อุณหภูมิ 100 องศาเซลเซียส  

และต่อด้วยการเผาที่อุณหภูมิ 400 องศาเซลเซียส 

เป ็นเวลา 6 ชั่วโมง จากการวิจัยก ่อนหน้า  

[14-16] พบว่าการเพิ่มทองแดงด้วย 3 วิธ ี

ต ่อเนื่ องกันส ่ งผลให ้ทองแดงมีความว ่องไว 

ในการท�าปฏิกิริยาสูงสุด

หลั ง จ ากท� าการ เพิ่ มทองแดงลงบนตั ว

รองรับ Core-shell Al-MCM-41 แล้ว ท�าการ

เตรียมสารละลายแอมโมเนียมซีเรียมไนเตรต 

(Ce(NO
3
)
6
(NH

4
)
2
: 99%, Sigma-Aldrich) 

ความเข้มข้น 1.5% โดยมวล ไปหยดลงบนตัวเร่ง 

ปฏิกิริยาโดยให้เป ียกพอดีและกวนให้เข ้ากัน  

น�าไปอบที่อุณหภูมิ 100 องศาเซลเซียส แล้วน�าไป 

เผาที่อุณหภูมิ 500 องศาเซลเซียส เป็นเวลา 2 

ชั่วโมง จะได้ตัวเร่งปฏิกิริยา Ce-Cu/core-shell 

Al-MCM-41

กำรเคลือบไซเลนลงบนตัวเร่งปฏิกิริยำ 

Ce-Cu/core-shell Al-MCM-41

น�าตัวเร ่งปฏิกิริยา Ce-Cu/core-shel l  

Al-MCM-41 1 กรัม มากระจายตัวในโทลูอีน  

20 ลกูบาศก์เซนตเิมตร ด้วยเครือ่งสัน่อลัตร้าโซนกิ  

(Ultrasonicator) เป็นเวลา 10 นาที แล้วน�าไป 

ผสมกั บส า รล ะล ายคลอ โ ร ได เมทิ ล ไซ เ ลน 

(C
2
H

7
ClSi: 98%, Sigma-Aldrich) 0.5 มิลลิโมล 

ท่ีละลายในโทลูอีน 50 ลูกบาศก์เซนติเมตร 

น�าสารละลายที่ ได ้ไปกวนด ้วยความเร็วรอบ 

500 รอบต่อนาทีเป็นเวลา 24 ชั่วโมง น�าไป

กรองแยกและล้างของแข็งที่ได ้ด ้วยเอทานอล  

ขั้นตอนสุดท้ายน�าผงของแข็งไปอบท่ีอุณหภูมิ 

100 องศาเซลเซียสเป็นเวลา 12 ชั่วโมง

กำรวเิครำะห์คณุสมบตัขิองตวัเรง่ปฏกิิริยำ

การจัดเรียงตัวของรูพรุนหกเหลี่ยมของ  

Al-MCM-41 ถูกยืนยันโดยเทคนิค Small Angle 

X-ray Diffraction (XRD, Phillips X-Pert)  

ด้วยรังสี K
α
 ในช่วงมุม 2q 0.5–10 � ด้วยอัตรา

การสแกนเท่ากับ 0.02 � ส่วนการเกิดโครงสร้าง

แบบ Core-Shell ของ Al-MCM-41 ถูกตรวจ 

สอบด ้ วยกล ้ อ งจุ ลทรรศน ์ อิ เ ล็ กตรอนแบบ 

ส่องผ่าน (Transmission Electron Microscope 

(TEM, JEM-2100F, JEOL) ตัวอย่างถูกน�า

ไปอบภายใต้สุญญากาศเป็นเวลา 24 ชั่วโมง 

เพื่อก�าจัดสารอินทรีย์ที่ตกค้าง จากนั้นล้างตัวอย่าง

ด้วยเอทานอลและท�าการกระจายอนุภาคด้วย 

การสั่น (Sonication) เป็นเวลา 30 นาที ก่อนน�า

ไปใส่ใน TEM Grid
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ความสามารถในการถูกรีดิวซ ์ของตัวเร ่ง

โลหะถูกทดสอบด้วยเทคนิค Temperature-

Programmed Reduction ด้วยก๊าซไฮโดรเจน 

(H
2
-TPR) น�าตัวเร่งปฏิกิริยา 0.2 กรัมบรรจุ

ในท่อปฏิกรณ์ (Inconel-600, O.D. 3/8 น้ิว)  

จากนั้นปล ่อยก ๊ าซผสม 9.6% ไฮโดรเจน 

ในอาร์กอน ให้ความร้อนจากอุณหภูมิห้องไปจนถึง 

800 องศาเซลเซียส ด้วยอัตราการให้ความร้อน 

5 องศาเซลเซียสต่อนาที ปริมาณไฮโดรเจนท่ีใช้

ในการรีดิวซ์ถูกวัดด้วยเครื่องก๊าซโครมาโตกราฟ  

(GC: Shimadzu, GC-2014) ด้วยดีเทคเตอร์

ชนิด Thermal Conductivity Detector (TCD) 

กำรทดสอบกำรท� ำปฏิกิ ริ ยำรีดั ก ชัน

ไนโตรเจนมอนอกไซด์

น�าตัวเร ่งปฏิกิริยา Ce-Cu/core-shel l  

Al-MCM-41 ที่เตรียมได้มาบรรจุลงในท่อปฏิกรณ์ 

สแตน เลส ( เส ้ นผ ่ านศู นย ์ กลางภายนอก  

3/8 นิ้ว) ปิดหัวท้ายด้วยใยควอร์ตซ์ (Quartz 

Wool) จากนั้นรีดิวซ์ตัวเร ่งปฏิกิริยาด้วยก๊าซ

ไฮโดรเจนท่ีอุณหภูมิ 350 องศาเซลเซียสเป็น

เวลา 2 ชั่วโมง ป้อนก๊าซสารตั้งต้นประกอบด้วย 

มีเทน (CH
4
) 1200 ppm ไนโตรเจนมอนอกไซด์  

(NO) 500 ppm, ออกซิ เจน (O
2
) 2%  

และดุลด้วยก๊าซฮีเลียม (He) อัตราการไหลทั้งหมด

เท่ากับ 30 มิลลิลิตรต่อนาที เทียบเท่า Gas Hour 

Space Velocity (GHSV) เท่ากับ 720 ต่อชั่วโมง  

ท�าปฏิกิริยาที่อุณหภูมิ 500 องศาเซลเซียส 

ในสภาวะแบบแห้ง (ไม่มีน�้าปนในกระแสป้อน) 

ก๊าซขาออกถูกวิเคราะห์องค์ประกอบและปริมาณ

ด้วยเคร่ืองก ๊าซโครมาโตกราฟ (GC-14A, 

Shimadzu) ใช้คอลัมน์ Unibeads C ที่อุณหภูมิ 

30 องศาเซลเซียส ต่อแบบ Online กับชุด 

เครื่องปฏิกรณ์ ส่วนการท�าปฏิกิริยาในสภาวะ 

แบบเป ียกจะป ้อนน�้าร ่วมในกระแสป ้อนด ้วย

ปริมาณ 3% ผลการวิเคราะห์ด้วยเทคนิคก๊าซ 

โครมาโตกราฟ น�าไปค�านวณร้อยละการแปลงผัน

ของไนโตรเจนมอนอกไซด์ (X
NO
) ตามสมการที่ 1

                           (1)

 
 

 
 

การทดสอบการท าปฏิกิริยารีดกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซด ์
น ำตวัเร่งปฏกิริยิำ Ce-Cu/core-shell Al-MCM-41 ทีเ่ตรยีมไดม้ำบรรจุลงในท่อปฏกิรณ์สแตนเลส (เสน้ผ่ำน

ศูนย์กลำงภำยนอก 3/8 นิ้ว) ปิดหวัท้ำยด้วยใยควอร์ตซ์ (Quartz Wool) จำกนัน้รดีวิซ์ตวัเร่งปฏกิริยิำด้วยก๊ำซ
ไฮโดรเจนทีอุ่ณหภูม ิ350 องศำเซลเซยีสเป็นเวลำ 2 ชัว่โมง ป้อนก๊ำซสำรตัง้ตน้ประกอบดว้ย มเีทน (CH4) 1200 ppm 
ไนโตรเจนมอนอกไซด ์(NO) 500 ppm, ออกซเิจน (O2) 2% และดุลดว้ยก๊ำซฮเีลยีม (He) อตัรำกำรไหลทัง้หมดเท่ำกบั 
30 มลิลลิติรต่อนำท ีเทยีบเท่ำ Gas Hour Space Velocity (GHSV) เท่ำกบั 720 ต่อชัว่โมง ท ำปฏกิริยิำทีอุ่ณหภูม ิ500 
องศำเซลเซยีสในสภำวะแบบแหง้ (ไม่มนี ้ำปนในกระแสป้อน) ก๊ำซขำออกถูกวเิครำะห์องคป์ระกอบและปรมิำณดว้ย
เครื่องก๊ำซโครมำโตกรำฟ (GC-14A, Shimadzu) ใชค้อลมัน์ Unibeads C ทีอุ่ณหภูม ิ 30 องศำเซลเซยีส ต่อแบบ 
Online กบัชุดเครื่องปฏกิรณ์  ส่วนกำรท ำปฏกิริยิำในสภำวะแบบเปียกจะป้อนน ้ำร่วมในกระแสป้อนดว้ยปรมิำณ 3%  
ผลกำรวเิครำะหด์้วยเทคนิคก๊ำซโครมำโตกรำฟ น ำไปค ำนวณรอ้ยละกำรแปลงผนัของไนโตรเจนมอนอกไซด ์(XNO) 
ตำมสมกำรที ่1 

 

              100
][

][][(%). 



inlet

outletinlet
NO NO

NONOX              (1) 

 
ผลการวิจยั 

ผลการวิเคราะหโ์ครงสรา้งรพูรนุของ Core-shell Al-MCM-41 ด้วย XRD 
 ควำมเป็นระเบยีบในกำรจดัเรยีงรูพรุนแบบหกเหลีย่ม (Hexagonal Pore Structure) ของ Core-shell Al-
MCM-41 ถูกยนืยนัดว้ยเครื่อง Small Angle X-ray Diffraction Spectroscopy (SXAS) ผลทีไ่ดแ้สดงตำมภำพที ่1  
จะเหน็ว่ำเกิดกำรเลี้ยวเบนปรำกฏเป็นพคีที่ระนำบ (100), (110) และ (200) ที่ต ำแหน่ง 2 ที่ 2.4, 4.2 และ 4.8 
ตำมล ำดบั ซึ่งรูปแบบดงักล่ำวบ่งบอกถึงกำรจดัเรยีงตวัทีเ่ป็นระเบยีบของรูพรุนหกเหลีย่มภำยในโครงสร้ำง ซึ่งเป็น
ลกัษณะเฉพำะของ MCM-41 [14] เมื่อโลหะทองแดงถูกเตมิเขำ้ไปในโครงสร้ำงด้วยเทคนิค Substitution (ภำพที ่1 
กรำฟเสน้บน) ยงัคงปรำกฏพคีทัง้ 3 พคีทีต่ ำแหน่งเดมิ แสดงว่ำกำรเตมิทองแดงเขำ้ไปในโครงสรำ้งของ Al-MCM-41 
ไม่ไดท้ ำลำยควำมเป็นระเบยีบของจดัเรยีงรพูรุนแบบหกเหลีย่ม  

ส ำหรบัลกัษณะโครงสรำ้งแบบ Core-shell ของตวัรองรบั Core-shell Al-MCM-41 ถูกยนืยนัโดยภำพถ่ำย 
TEM (ภำพที ่2) ซึง่ตวัรองรบัจะถูกน ำมำถ่ำยเป็นภำพตดัขวำงและเมื่อพจิำรณำจะเหน็ไดว้่ำตวัรบัรอง Al-MCM-41  
จะถูกแบ่งออกเป็น 2 ชัน้คอืในบรเิวณสว่นทีเ่ป็นเปลอืก (Shell) ซึง่มคีวำมหนำของ shell เกดิขึน้เหน็เป็นขอบไดอ้ย่ำง
ชดัเจนทีบ่รเิวณพืน้ผวิภำยนอกของตวัรองรบั และอกีชัน้นึงคอืส่วนทีเ่ป็นแก่น (Core) จำกงำนวจิยัก่อนหน้ำ [14–16] 
เมื่อใชเ้ทคนิค EDS (Energy Dispersive Spectroscopy) วเิครำะหช์นิดของธำตุทีต่ ำแหน่งต่ำงในรูปทีป่รำกฏ ยนืยนั
ไดว้่ำสว่นของ Core คอืสว่นทีเ่ป็น Silicate Structure (MCM-41) และในสว่นของ Shell ประกอบดว้ย Aluminosilicate 
(Al-MCM-41) 

 
 

ผลการวิจัย
ผลกำรวิเครำะห ์โครงสร ้ำงรูพรุนของ  

Core-shell Al-MCM-41 ด้วย XRD

ความเป ็นระเบียบในการจัดเรียงรูพรุน

แบบหกเหล่ียม (Hexagonal Pore Structure) 

ของ Core-shel l Al-MCM-41 ถูกยืนยัน

ด้วยเครื่อง Small Angle X-ray Diffraction 

Spectroscopy (SXAS) ผลที่ได้แสดงตามภาพที่ 1  

จะเห็นว่าเกิดการเลี้ยวเบนปรากฏเป็นพีคที่ระนาบ 

(100), (110) และ (200) ที่ต�าแหน่ง 2q  
ที่ 2.4, 4.2 และ 4.8 ตามล�าดับ ซึ่งรูปแบบ 

ดังกล่าวบ่งบอกถึงการจัดเรียงตัวที่เป็นระเบียบ

ของรูพรุนหกเหลี่ยมภายในโครงสร้าง ซึ่งเป็น

ลักษณะเฉพาะของ MCM-41 [14] เมื่อโลหะ

ทองแดงถูกเติมเข้าไปในโครงสร้างด้วยเทคนิค 

Substitution (ภาพที่ 1 กราฟเส้นบน) ยังคง

ปรากฏพีคทั้ง 3 พีคที่ต�าแหน่งเดิม แสดงว่า 

การ เติ มทองแดง เข ้ า ไป ใน โคร งสร ้ า งของ  

Al-MCM-41 ไม่ได้ท�าลายความเป็นระเบียบ 

ของจัดเรียงรูพรุนแบบหกเหลี่ยม 

ส�าหรับลักษณะโครงสร้างแบบ Core-shell  

ของตัวรองรับ Core-she l l A l-MCM-41  

ถูกยืนยันโดยภาพถ ่าย TEM (ภาพที่  2)  

ซึ่งตัวรองรับจะถูกน�ามาถ่ายเป็นภาพตัดขวาง 

แ ล ะ เ มื่ อ พิ จ า รณา จ ะ เ ห็ น ไ ด ้ ว ่ า ตั ว รั บ ร อ ง  

Al-MCM-41 จะถูกแบ่งออกเป็น 2 ชั้น คือใน
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บริเวณส่วนที่เป็นเปลือก (Shell) ซึ่งมีความหนา

ของ shell เกิดขึ้นเห็นเป็นขอบได้อย่างชัดเจน 

ที่บริเวณพ้ืนผิวภายนอกของตัวรองรับ และอีกชั้น 

คือส่วนท่ีเป็นแก่น (Core) จากงานวิจัยก่อนหน้า  

[14–16] เ ม่ือ ใช ้ เทคนิค EDS (Ene rgy  

Dispersive Spectroscopy) วิเคราะห์ชนิดของ

ธาตุที่ต�าแหน่งต่างในรูปที่ปรากฏ ยืนยันได้ว่า

ส่วนของ Core คือส่วนท่ีเป็น Silicate Structure 

(MCM-41) และในส่วนของ Shell ประกอบด้วย 

Aluminosilicate (Al-MCM-41)

ภำพที่ 1 รูปแบบการเลี้ยวเบนของ Small Angle X-ray diffraction ของ core-shell Al-MCM-41 

(เส้นล่าง) และ 1%-Su-Cu/Al-MCM-41 (เส้นบน)

 

 
 

 
 

 
ภาพท่ี 1 รปูแบบกำรเลีย้วเบนของ Small Angle X-ray diffraction ของ core-shell Al-MCM-41 (เสน้ล่ำง) 

และ 1%-Su-Cu/Al-MCM-41 (เสน้บน) 
  

 
ภาพท่ี 2 ภำพถ่ำย TEM ของ Core-shell Al-MCM-41 

 
ผลการวิเคราะหล์กัษณะของตวัเรง่ปฏิกิริยาด้วย TEM และ SEM 

 หลังจำกท ำกำรเพิ่มโลหะด้วยเทคนิคต่ำงๆ พบว่ำ ตัวอย่ำงทัง้หมดยังคงมีโครงสร้ำงแบบ Core-Shell  
ซึ่งสำมำรถยืนยนัด้วยภำพ TEM (ภำพที่ 3) แสดงว่ำกำรเพิ่มทองแดงและซีเรยีมบนตวัรองรบัไม่มีผลกระทบต่อ

 
 

 
 

 
ภาพท่ี 1 รปูแบบกำรเลีย้วเบนของ Small Angle X-ray diffraction ของ core-shell Al-MCM-41 (เสน้ล่ำง) 

และ 1%-Su-Cu/Al-MCM-41 (เสน้บน) 
  

 
ภาพท่ี 2 ภำพถ่ำย TEM ของ Core-shell Al-MCM-41 

 
ผลการวิเคราะหล์กัษณะของตวัเรง่ปฏิกิริยาด้วย TEM และ SEM 

 หลังจำกท ำกำรเพิ่มโลหะด้วยเทคนิคต่ำงๆ พบว่ำ ตัวอย่ำงทัง้หมดยังคงมีโครงสร้ำงแบบ Core-Shell  
ซึ่งสำมำรถยืนยนัด้วยภำพ TEM (ภำพที่ 3) แสดงว่ำกำรเพิ่มทองแดงและซีเรยีมบนตวัรองรบัไม่มีผลกระทบต่อ

ภำพที่ 2 ภาพถ่าย TEM ของ Core-shell Al-MCM-41
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ผลกำรวิ เครำะห ์ลักษณะของตัว เร ่ ง

ปฏิกิริยำด้วย TEM และ SEM

หลังจากท�าการเพิ่มโลหะด้วยเทคนิคต่างๆ  

พบว่า ตัวอย่างทั้งหมดยังคงมีโครงสร้างแบบ  

Core-Shell ซึ่งสามารถยืนยันด้วยภาพ TEM 

(ภาพที่ 3) แสดงว่าการเพิ่มทองแดงและซีเรียม

บนตัวรองรับไม่มีผลกระทบต่อโครงสร้างเดิมของ

ตัวรองรับ Core-shell Al-MCM-41 จึงยืนยัน

ได้ว่าตัวเร่งปฏิกิริยาทั้งหมดที่ใช้ในการท�าปฏิกิริยา 

ยังคงมีโครงสร้างแบบ Core-Shell และมีการ 

จัดเรียงรูพรุนแบบหกเหลี่ยม

ภำพท่ี 3 ภาพถ่าย TEM (A) 1.5%-Im-Cu/Al-MCM-41, (B) 0.05M-Ex-Cu/Al-MCM- 

41, (C) 10%-Im-Cu/Al-MCM-41, (D) 1%-Su-Cu/Al-MCM-41, (E) SEI-Cu/Al-MCM- 

41 and (F) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41. (SEI = substitution+ion exchange+impregnation)

 
 

 
 

โครงสรำ้งเดมิของตวัรองรบั Core-shell Al-MCM-41 จงึยนืยนัไดว้่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทัง้หมดทีใ่ชใ้นกำรท ำปฏกิริยิำยงัคง
มโีครงสรำ้งแบบ Core-Shell และมกีำรจดัเรยีงรพูรุนแบบหกเหลีย่ม 
 

 
ภาพท่ี 3 ภำพถ่ำย TEM (A) 1.5%-Im-Cu/Al-MCM-41, (B) 0.05M-Ex-Cu/Al-MCM-41, (C) 10%-Im-Cu/Al-MCM-

41, (D) 1%-Su-Cu/Al-MCM-41, (E) SEI-Cu/Al-MCM-41 and (F) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41. 
(SEI = substitution+ion exchange+impregnation) 

 
ลกัษณะจุลภำคของตวัเร่งปฏกิริยิำและกำรกระจำยตวัของซเีรยีมและทองแดงบนตวัเร่งปฏกิริยิำถูกตรวจสอบ

โดยกำรใชก้ลอ้งจุลทรรศน์อเีลก็ตรอนแบบส่องกรำดและ EDS จำกผลทีแ่สดงในภำพที ่4 พบว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทีถู่ก
เตรยีมดว้ย 3 เทคนิคลงบนตวัรองรบัเดยีวกนั 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 และ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41  
ทีผ่่ำนกำรเคลอืบดว้ยไซเลน มลีกัษณะเป็นเมด็เกำะรวมตวักนัเป็นกลุ่ม  และจำกกำรวเิครำะหด์ว้ย EDS พบว่ำซเีรยีม
และทองแดงบนตวัรองรบัมกีำรกระจำยตวัอย่ำงหนำแน่นและสม ่ำเสมอ (ภำพที ่4 (a)) ส ำหรบัตวัเร่งปฏกิริยิำทีผ่่ำนกำร
เคลอืบดว้ยไซเลน 0.5 มลิลโิมล ยงัคงพบกำรกระจำยตวัของซเีรยีมและทองแดงอย่ำงสม ่ำเสมอ (ภำพที ่ 4 (b)) 
แต่มคีวำมหนำแน่นของจุดทีพ่บต ่ำกว่ำในกรณีทีไ่ม่ไดเ้คลอืบไซเลน ลกัษณะดงักล่ำวแสดงใหเ้หน็ว่ำไซเลนไปบดบงั
พื้นผิวของซีเรียมและทองแดง จึงท ำให้ควำมหนำแน่นของกำรตรวจพบจ ำนวนอะตอมของโลหะทัง้คู่ลดน้อยลง  
อย่ำงไรกต็ำม พบว่ำโลหะทัง้คู่ยงัคงกระจำยตวัไดด้บีนพืน้ผวิของตวัรองรบั 

ลั ก ษณ ะ จุ ล ภ า ค ข อ ง ตั ว เ ร ่ ง ป ฏิ กิ ริ ย า 

และการกระจายตวัของซเีรยีมและทองแดงบนตวัเร่ง

ปฏิกิริยาถูกตรวจสอบโดยการใช้กล้องจุลทรรศน์

อิเล็กตรอนแบบส่องกราดและ EDS จากผล

ที่ แสดงในภาพที่  4 พบว ่าตัว เร ่ งปฏิกิ ริยา

ที่ถูกเตรียมด ้วย 3 เทคนิคลงบนตัวรองรับ

เดียวกัน 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

และ 1 .5%-Ce-SE I-Cu/A l-MCM-41  

ที่ผ่านการเคลือบด้วยไซเลน มีลักษณะเป็นเม็ด

เกาะรวมตัวกันเป็นกลุ่ม  และจากการวิเคราะห์ด้วย 
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EDS พบว่าซีเรียมและทองแดงบนตัวรองรับมีการ 

กระจายตัวอย่างหนาแน่นและสม�่าเสมอ (ภาพที่ 4 

(a)) ส�าหรับตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบด้วย

ไซเลน 0.5 มิลลิโมล ยังคงพบการกระจายตัวของ

ซีเรียมและทองแดงอย่างสม�่าเสมอ (ภาพที่ 4 (b)) 

แต่มีความหนาแน่นของจุดที่พบต�่ากว่าในกรณีที่

ไม่ได้เคลือบไซเลน ลักษณะดังกล่าวแสดงให้เห็น

ว่าไซเลนไปบดบังพื้นผิวของซีเรียมและทองแดง 

จึงท�าให้ความหนาแน่นของการตรวจพบจ�านวน

อะตอมของโลหะท้ังคู ่ลดน้อยลง อย่างไรก็ตาม  

พบว่าโลหะท้ังคู ่ยังคงกระจายตัวได้ดีบนพื้นผิว 

ของตัวรองรับ

ภำพที่ 4 ภาพ SEM และภาพการกระจายตัวของโลหะจากการวิเคราะห์ด้วย EDS ของตัวรองรับตัวเร่ง

ปฏิกิริยาคอมพอสิตซิลิกา เมโซพอร์-อะลูมิโนซิลิเคต (a) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

(b) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 เคลือบด้วยไซเลน 0.5 มิลลิโมล

 
 

 
 

 
ภาพท่ี 4 ภำพ SEM และภำพกำรกระจำยตวัของโลหะจำกกำรวเิครำะหด์ว้ย EDS ของตวัรองรบัตวัเร่งปฏกิริยิำ

คอมพอสติซลิกิำ เมโซพอร-์อะลมูโินซลิเิคต (a) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 (b) 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 
เคลอืบดว้ยไซเลน 0.5 มลิลโิมล 

 
ผลการวิเคราะหก์ารรีดิวซต์วัเรง่ปฏิกิริยาด้วย H2-TPR 

 ตัวเร่งปฏิกิริยำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ก่อนและหลังกำรเคลือบไซเลนถูกน ำมำวิเครำะห์
ควำมสำมำรถในกำรถูกรดีวิซข์องสำรประกอบทองแดงและซเีรยีมบนตวัรองรบั Al-MCM-41 ดว้ยเทคนิค H2-TPR 
แสดงดงัภำพที ่ 5 พบว่ำกรำฟของตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 แสดงกำรเปลี่ยนแปลงในช่วง
อุณหภูมปิระมำณ 200–600 องศำเซลเซยีส แสดงถงึกำรรดีวิซ ์CuO ไปเป็น Cu สอดคลอ้งกบังำนวจิยัของ Intana 
และคณะ [16] โดยมกีำรเปลี่ยนแปลงย่อยๆ เกดิขึน้ 5 ช่วง ช่วงแรกที่อุณหภูมปิระมำณ 221 องศำเซลเซยีส  
แสดงถงึ CuO (อยู่ในรูป Cu(II)) ถูกรดีวิซไ์ปเป็น Cu (อยู่ในรูป Cu(0)) ช่วงทีส่องทีอุ่ณหภูมปิระมำณ 265 องศำ
เซลเซยีส แสดงถงึ CuO ถูกรดีวิซไ์ปเป็น Cu2O (อยู่ในรูป Cu(I)) ช่วงทีส่ำมทีอุ่ณหภูมปิระมำณ 305 องศำเซลเซยีส 
แสดงถงึ Cu(II) ถูกรดีวิซไ์ปเป็น Cu(I) โดยเป็น Cu ทีเ่พิม่ดว้ยวธิ ีSubstitution ซึง่มคีวำมเสถยีรสงูทีสุ่ดในบรรดำ Cu 
ที่ถูกเพิม่ด้วย 3 เทคนิคที่ใช้ในงำนนี้ เพรำะอะตอม Cu จะเข้ำไปแทนที่อะตอมอลูมเินียมในหน่วยย่อยอลูมเินต 
([AlO4]5–) กลำยเป็น[CuO4]6– ซึง่มโีครงสรำ้งแบบทรงเหลีย่มสีห่น้ำ (Tetrahedral Unit) จงึอยู่ในต ำแหน่งลกึทีสุ่ดของ
โครงสรำ้ง Al-MCM-41 [14-16] Cu(I) ถูกรดีวิซต่์อเนื่องไปเป็น Cu(0) ทีอุ่ณหภูมปิระมำณ 428 องศำเซลเซยีส   
สว่นกำรเปลีย่นแปลงสดุทำ้ยที ่537 องศำเซลเซยีสเป็นกำรถูกรดีวิซข์อง CeO เป็นโลหะ Ce  
 

ผลกำรวิเครำะห์กำรรีดิวซ์ตัวเร่งปฏิกิริยำ

ด้วย H
2
-TPR

ตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-

MCM-41 ก่อนและหลังการเคลือบไซเลนถูกน�า 

มาวิ เคราะห ์ความสามารถในการถูกรีดิ วซ  ์

ของสารประกอบทองแดงและซีเรียมบนตัวรองรับ  

Al-MCM-41 ด้วยเทคนคิ H
2
-TPR แสดงดังภาพท่ี  

5 พบว่ากราฟของตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-

SEI-Cu/Al-MCM-41 แสดงการเปลี่ยนแปลง 

ในช่วงอณุหภมิูประมาณ 200–600 องศาเซลเซยีส 

แสดงถึงการรีดิวซ์ CuO ไปเป็น Cu สอดคล้อง

กับงานวิจัยของ Intana และคณะ [16] โดยมี

การเปลี่ยนแปลงย่อยๆ เกิดขึ้น 5 ช่วง ช่วงแรก 

ท่ี อุณหภู มิประมาณ 221 องศา เซลเซียส  

แสดงถึง CuO (อยู ่ในรูป Cu(II)) ถูกรีดิวซ์

ไปเป็น Cu (อยู ่ในรูป Cu(0)) ช่วงที่สองที่

อุณหภูมิประมาณ 265 องศาเซลเซียส แสดงถึง 

CuO ถูกรีดิวซ์ไปเป็น Cu
2
O (อยู่ในรูป Cu(I))  

ช่วงท่ีสามท่ีอณุหภมูปิระมาณ 305 องศาเซลเซยีส  

แสดงถึ ง Cu( I I) ถูกรีดิ วซ ์ ไปเป ็น Cu( I)  

โดยเป ็น Cu ที่ เพิ่ มด ้วยวิธี  Subs t i tu t ion  

ซึ่งมีความเสถียรสูงที่สุดในบรรดา Cu ที่ถูกเพิ่มด้วย  
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3 เทคนิคที่ใช้ในงานนี้ เพราะอะตอม Cu จะเข้าไป 

แทนที่อะตอมอลูมิเนียมในหน่วยย่อยอลูมิเนต 

([AlO
4
]5–) กลายเป็น [CuO

4
]6– ซึ่งมีโครงสร้าง

แบบทรงเหลี่ยมส่ีหน้า (Tetrahedral Unit) จึงอยู่

ในต�าแหน่งลึกที่สุดของโครงสร้าง Al-MCM-41 

[14-16] Cu(I) ถูกรีดิวซ ์ต ่อเนื่องไปเป ็น 

Cu(0) ท่ีอุณหภูมิประมาณ 428 องศาเซลเซียส   

ส ่วนการเปลี่ยนแปลงสุดท ้ายที่ 537 องศา

เซลเซียสเป็นการถูกรีดิวซ์ของ CeO เป็นโลหะ Ce 

ภำพที่ 5 โปรไฟล์ H
2
-TPR ของตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41

 
 

 
 

 
ภาพท่ี 5 โปรไฟล ์H2-TPR ของตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

 
เมื่อศกึษำผลของไซเลนต่อพฤตกิรรมกำรถูกรดีวิซข์อง Cu พบว่ำ ไซเลนมผีลท ำให ้Cu Species ถูกรดีวิซไ์ด้

ยำกขึน้ โดยดจูำกอุณหภูมทิีเ่กดิกำรรดีวิซเ์พิม่สงูขึน้ตำมควำมเขม้ขน้ของไซเลนทีใ่ชเ้คลอืบดงัแสดงในภำพที ่6 (a-d) 
และตำรำงที่ 1 พบว่ำลกัษณะกรำฟของตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41  ทีเ่คลอืบดว้ยไซเลน 0.1  
มลิลโิมล (ภำพที ่6 (a)) มกีำรเพิม่ขึน้ของอุณหภูมทิีใ่ชร้ดีวิซ์ CuO ไปเป็น Cu จำก 221 ไปเป็น 223 องศำเซลเซยีส  
สงัเกตไดจ้ำกพคีแรกซึง่เป็นกำรรดีวิซ์ CuO ไปเป็น Cu เช่นเดยีวกนักบัตวัเร่งปฏกิริยิำทีเ่คลอืบดว้ยไซเลน 0.25, 0.5 
และ 0.75 มลิลโิมล ทีอุ่ณหภูมเิพิม่ขึน้เป็น 225, 230 และ 243 องศำเซลเซยีสตำมล ำดบั (ภำพที ่ 6 (b-d)) ทัง้นี้
เนื่องจำกชัน้ของไซเลนไปบดบงั Cu Species ท ำใหเ้พิม่ควำมต้ำนทำนในกำรแพร่ผ่ำนของก๊ำซไฮโดรเจนซีง่เป็นตวั
รี ดิ ว ซ ์
กำรเกดิรดีกัชนัจงึชำ้ลงตำมควำมหนำของชัน้ไซเลนทีแ่ปรตำมควำมเขม้ขน้ของไซเลนทีใ่ชเ้คลอืบ เมื่อน ำพืน้ทีใ่ตก้รำฟ
ของกำรรดีวิซแ์ต่ละช่วงไปค ำนวณหำปรมิำณไฮโดรเจนทีถู่กใชใ้นกำรรดีวิซ ์จะท ำใหท้รำบปรมิำณทองแดงทีถู่กรดีวิซ ์
สดัส่วนของทองแดงที่ถูกรีดิวซ์เทียบกบัปริมำณทองแดงตัง้ต้นแสดงควำมสำมำรถในกำรถูกรีดิวซ์ของทองแดง 
(Reducibility) ผลกำรค ำนวณแสดงในตำรำงที ่ 1 จะเหน็ไดว้่ำเมื่อท ำกำรเพิม่ปรมิำณไซเลนทีใ่ชใ้นกำรเคลอืบตวัเร่ง
ปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ส่งผลให้ควำมสำมำรถในกำรถูกรดีวิซ์ของทองแดงลดลง เป็นไปตำม
ค ำอธบิำยก่อนหน้ำ   

 

เมื่ อ ศึกษาผลของไซเลนต ่ อพฤติกรรม 

การถูกรีดิวซ์ของ Cu พบว่า ไซเลนมีผลท�าให้ Cu 

Species ถูกรีดิวซ์ได้ยากขึ้น โดยดูจากอุณหภูม ิ

ที่เกิดการรีดิวซ์เพิ่มสูงขึ้นตามความเข้มข้นของ

ไซเลนท่ีใช้เคลือบดังแสดงในภาพที่ 6 (a-d)  

และตารางที ่1 พบว่าลกัษณะกราฟของตวัเร่งปฏกิริยิา  

1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ที่เคลือบด้วย 

ไซเลน 0.1 มิลลิโมล (ภาพที่ 6 (a)) มีการ 

เพ่ิมขึ้นของอุณหภูมิที่ใช ้รีดิวซ์ CuO ไปเป็น 

Cu จาก 221 ไปเป็น 223 องศาเซลเซียส  

สังเกตได้จากพีคแรกซึ่งเป ็นการรีดิวซ ์ CuO  

ไปเป็น Cu เช่นเดียวกันกับตัวเร่งปฏิกิริยาที่เคลือบ

ด้วยไซเลน 0.25, 0.5 และ 0.75 มิลลิโมล  

ที่อุณหภูมิเพ่ิมขึ้นเป็น 225, 230 และ 243 

องศาเซลเซียสตามล�าดับ (ภาพที่ 6 (b-d))  

ทั้งนี้เนื่องจากชั้นของไซเลนไปบดบัง Cu Species  

ท�าให ้เพิ่มความต้านทานในการแพร่ผ ่านของ 

ก๊าซไฮโดรเจนซี่งเป็นตัวรีดิวซ์การเกิดรีดักชัน

จึงช้าลงตามความหนาของชั้นไซเลนท่ีแปรตาม

ความเข้มข้นของไซเลนที่ใช้เคลือบ เมื่อน�าพื้นที่

ใต้กราฟของการรีดิวซ์แต่ละช่วงไปค�านวณหา

ปริมาณไฮโดรเจนที่ถูกใช้ในการรีดิวซ์ จะท�าให้

ทราบปริมาณทองแดงที่ถูกรีดิวซ์ สัดส่วนของ

ทองแดงที่ถูกรีดิวซ์เทียบกับปริมาณทองแดงตั้งต้น

แสดงความสามารถในการถูกรีดิวซ์ของทองแดง 

(Reducibility) ผลการค�านวณแสดงในตารางที่ 1 

จะเห็นได้ว่าเมื่อท�าการเพิ่มปริมาณไซเลนที่ใช้ใน

การเคลือบตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/

Al-MCM-41 ส่งผลให้ความสามารถในการถูก

รีดิวซ์ของทองแดงลดลง เป็นไปตามค�าอธิบายก่อน

หน้า  
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ภำพที่ 6 โปรไฟล์ H
2
-TPR ของตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ที่ผ่านการเคลือบ

ด้วยไซเลนความเข้มข้น a) 0.1 มิลลโิมล, b) 0.25 มลิลโิมล, c) 0.5 มลิลโิมล และ d) 0.75 มลิลโิมล

ตำรำงที่ 1 ผล H
2
-TPR ของตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41

1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-

MCM-41

Peak Temperature ( �C)
Reducibility 

(%)
#1 #2 #3 #4 #5

CuO➝Cu(0) Cu(II)➝Cu(I) Cu(II)➝Cu(I) Cu(I)➝Cu(0) Ce

No silane 221 265 305 428 537 –

0.1 mmol silane 223 263 407 496 - 49

0.25 mmol silane 225 280 406 527 - 40

0.5 mmol silane 230 315, 379 426 486 - 46

0.75 mmol silane 243 316 466, 492 563 - 24

 
 

 
 

 
ภาพท่ี 6 โปรไฟล ์H2-TPR ของตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ทีผ่่ำนกำรเคลอืบดว้ยไซเลนควำม

เขม้ขน้ a) 0.1 มลิลโิมล, b) 0.25 มลิลโิมล, c) 0.5 มลิลโิมล และ d) 0.75 มลิลโิมล 
 

ตารางท่ี 1 ผล H2-TPR ของตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

1.5%-Ce-SEI-
Cu/Al-MCM-41 

Peak Temperature (C) 
Reducibility 

(%) 
#1 #2 #3 #4 #5 

CuOCu(0) Cu(II) Cu(I) Cu(II)Cu(I) Cu(I)Cu(0) Ce 
No silane 221 265 305 428 537 – 
0.1 mmol silane 223 263 407 496 - 49 
0.25 mmol silane 225 280 406 527 - 40 
0.5 mmol silane 230 315, 379 426 486 - 46 
0.75 mmol silane 243 316 466, 492 563 - 24 
 

ผลการทดสอบการท าปฏิกิริยารีดกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซด ์
เมื่อท ำกำรทดสอบกำรท ำปฏกิริยิำรดีกัชนัก๊ำซไนโตรเจนมอนอกไซด์ ดว้ยชุดปฏกิรณ์แบบเบดนิ่ง (Fixed-

Bed Reactor) โดยใชก้๊ำซมเีทนเป็นตวัรดีวิซท์ีอุ่ณหภูม ิ500 องศำเซลเซยีส ควำมดนั 1 บรรยำกำศ ใชต้วัเร่งปฏกิริยิำ
ทีผ่่ำนกำรเคลอืบไซเลนเปรยีบเทยีบกบัทีไ่ม่ไดเ้คลอืบ ท ำปฏริยิำภำยใต้สภำวะทีไ่ม่มนี ้ำในกระแสป้อนกบัทีม่นี ้ำ 3%  

ผลกำรทดสอบกำรท�ำปฏิกิริยำรีดักชัน

ไนโตรเจนมอนอกไซด์

เมื่อท�าการทดสอบการท�าปฏิกิริยารีดักชัน

ก๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์ ด้วยชุดปฏิกรณ์แบบ

เบดนิ่ง (Fixed-Bed Reactor) โดยใช้ก๊าซมีเทนเป็น

ตัวรีดิวซ์ที่อุณหภูมิ 500 องศาเซลเซียส ความดัน 

1 บรรยากาศ ใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบ

ไซเลนเปรียบเทียบกับที่ไม่ได้เคลือบ ท�าปฏิริยา
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ภายใต้สภาวะที่ไม่มีน�้าในกระแสป้อนกับที่มีน�้า 3%  

ในกระแสป้อน โดยใช้ค ่าร ้อยละการแปลงผัน

ไนโตรเจนมอนอกไซด์เป็นตัวชี้วัดในการเปรียบ

เทียบ ผลการทดลองแสดงดังภาพที่ 7 พบว่า

ภายใต้สภาวะที่ไม่มีน�้าในกระแสป้อนในช่วงแรก

ของการเกิดปฏิกิริยา (0-120 นาที) ค่าร้อยละ 

การแปลงผันไนโตรเจนมอนอกไซด์ที่ ได ้จาก 

การใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาทุกตัวเพิ่มขึ้นอย่างต่อเนื่อง 

และเริ่มลดลงหลังจากผ่านไป 120 นาที พบว่า 

ตัว เร ่ งปฏิกิ ริ ยา 1 .5%-Ce-SEI-Cu/A l-

MCM-41 ที่ไม่ผ่านการเคลือบไซเลนให้ค่าเฉลี่ย

ร้อยละการแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์มาก

ที่สุด 53% เปรียบเทียบกับตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่าน

การเคลือบไซเลนที่ความเข้มข้น 0.1, 0.25, 0.5 

และ 0.75 มิลลิโมล พบว่า ให้ค่าเฉลี่ยร้อยละ 

การแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์เท่ากับ 

52%, 48%, 45% และ 44% ตามล�าดับ  

ซึ่งมีค ่าลดลงตามค่าความเข้มเข ้นของไซเลน 

ที่เพิ่มขึ้น จะเห็นว่าตัวเร่งปฏิกิริยาที่ไม่ได้เคลือบ 

ไซเลนมีความสามารถในการเร่งปฏิกิริยาดีกว่า 

ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบไซเลน เนื่องจาก

พื้นผิวโลหะไม ่ถูกไซเลนมาบดบังจึงมีจ�านวน

ไซต ์ที่ ว ่ องไว (Ac t i ve S i tes) ของโลหะ 

มากกว่าตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการแคลือบไซเลน 

ซึ่งต�าแหน่งท่ีว ่องไวถูกปิดผิวหน้าด้วยไซเลน  

ยิ่งเคลือบด้วยด้วยไซเลนที่ความเข้มข้นมากขึ้น 

ก็ยิ่งเพิ่มการบดบังมากขึ้น ส่งผลให้ค่าร ้อยละ 

การแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์ลดลง 

ตามไปด้วย สอดรับกับผลการวิเคราะห์ด ้วย  

H
2
-TPR ที่ได้อธิบายมาแล้วข้างต้น  

ภำพที่ 7 ร้อยละการแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์เมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-

MCM-41 ที่เคลือบไซเลนด้วยความเข้มข้นต่างๆ ในการท�าปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจนมอนอกไซด์ 

ภายใต้สภาวะที่ไม่มีน�้าในกระแสป้อน

 
 

 
 

ในกระแสป้อน โดยใชค้่ำรอ้ยละกำรแปลงผนัไนโตรเจนมอนอกไซดเ์ป็นตวัชีว้ดัในกำรเปรยีบเทยีบ ผลกำรทดลองแสดง
ดงัภำพที ่7 พบว่ำภำยใต้สภำวะทีไ่ม่มนี ้ำในกระแสป้อนในช่วงแรกของกำรเกดิปฏกิริยิำ (0-120 นำท)ี ค่ำรอ้ยละกำร
แปลงผนัไนโตรเจนมอนอกไซดท์ีไ่ดจ้ำกกำรใชต้วัเร่งปฏกิริยิำทุกตวัเพิม่ขึน้อย่ำงต่อเนื่อง และเริม่ลดลงหลงัจำกผ่ำนไป 
120 นำท ีพบว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ทีไ่ม่ผ่ำนกำรเคลอืบไซเลนใหค้่ำเฉลีย่รอ้ยละกำรแปลง
ผนัของไนโตรเจนมอนอกไซดม์ำกทีสุ่ด 53% เปรยีบเทยีบกบัตวัเร่งปฏกิริยิำทีผ่่ำนกำรเคลอืบไซเลนทีค่วำมเขม้ขน้ 
0.1, 0.25, 0.5 และ 0.75 มลิลโิมล พบว่ำ ใหค่้ำเฉลีย่รอ้ยละกำรแปลงผนัของไนโตรเจนมอนอกไซดเ์ท่ำกบั 52%, 
48%, 45% และ 44% ตำมล ำดบั ซึง่มคี่ำลดลงตำมค่ำควำมเขม้เขน้ของไซเลนทีเ่พิม่ขึน้ จะเหน็ว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทีไ่ม่ได้
เคลอืบไซเลนมคีวำมสำมำรถในกำรเร่งปฏกิริยิำดกีว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทีผ่่ำนกำรเคลอืบไซเลน เนื่องจำกพืน้ผวิโลหะไม่
ถูกไซเลนมำบดบงัจงึมจี ำนวนไซตท์ีว่่องไว (Active Sites) ของโลหะมำกกว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทีผ่่ำนกำรแคลอืบไซเลนซึง่
ต ำแหน่งทีว่่องไวถูกปิดผวิหน้ำดว้ยไซเลน ยิง่เคลอืบดว้ยดว้ยไซเลนทีค่วำมเขม้ขน้มำกขึน้กย็ิง่เพิม่กำรบดบงัมำกขึน้ 
สง่ผลใหค้่ำรอ้ยละกำรแปลงผนัของไนโตรเจนมอนอกไซดล์ดลงตำมไปดว้ย สอดรบักบัผลกำรวเิครำะหด์ว้ย H2-TPR ที่
ไดอ้ธบิำยมำแลว้ขำ้งตน้   

 
ภาพท่ี 7 รอ้ยละกำรแปลงผนัของไนโตรเจนมอนอกไซดเ์มื่อใชต้วัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

ทีเ่คลอืบไซเลนดว้ยควำมเขม้ขน้ต่ำงๆ ในกำรท ำปฏกิริยิำรดีกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซดภ์ำยใตส้ภำวะทีไ่ม่มนี ้ำใน
กระแสป้อน 

 
เมื่อกำรทดลองท ำปฏกิริยิำรดีกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซด์ภำยใต้สภำวะที่มนี ้ำ 3% ในกระแสป้อน ผลที่ได้

แสดงดงัภำพที ่8 พบว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ทีไ่ม่ผ่ำนกำรเคลอืบไซเลนใหค้่ำเฉลีย่รอ้ยละ
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เมื่อการทดลองท�าปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจน

มอนอกไซด์ภายใต้สภาวะทีม่นี�า้ 3% ในกระแสป้อน  

ผลที่ได้แสดงดังภาพที่ 8 พบว่า ตัวเร่งปฏิกิริยา 

1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ที่ไม่ผ่าน

การเคลือบไซเลนให้ค่าเฉลี่ยร้อยละการแปลงผัน 

ของก ๊ าซไนโตร เจนมอนอกไซด ์ต�่ าที่ สุ ดคื อ  

30% ต�่ากว่าผลที่ได้จากการทดลองแรกที่ไม่มีน�้า 

ในกระแสป้อนอย่างมาก เนื่องจากน�้าซึ่งมีจ�านวน

มากพอส ่งผลให ้ตัว เร ่ งปฏิกิ ริยาเสื่ อมสภาพ 

โดยที่น�้าจะไปท�าให้เกิด Poisoning บน Active Site  

ของตัวเร ่ งปฏิกิริยาซึ่ งก็คือ Cu(I) ส�าหรับ 

ปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจนมอนอกไซด์ ค่าร้อยละ 

การแปลงผันของสารตั้งต ้นจึงลดลงอย่างมาก  

ในทางกลบักนัตวัเร่งปฏกิริยิา 1.5%-Ce-SEI-Cu/ 

Al-MCM-41 ทีผ่่านเคลอืบด้วยไซเลนทีค่วามเข้มข้น  

0.5 มิลลิโมลให้ค่าเฉลี่ยร้อยละการแปลงผันของ

ก๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์มากที่สุด คือ 53% 

แต่การเคลือบไซเลนที่ความเข้มข้นอื่นๆ ให้ค่า

เฉลี่ยร้อยละการแปลงผันต�่ากว่าค่านี้ โดยที่การ

เคลือบไซเลนด้วยความเข้มข้น 0.75 มิลลิโมล

ให้ค ่าเฉลี่ยร ้อยละการแปลงผันเท่ากับ 42% 

และที่ความเข้มข้น 0.1 และ 0.25 มิลลิโมล 

ให ้ค ่า เฉลี่ยร ้อยละการแปลงผันเท ่ากับ 46  

และ 44% ตามล�าดับ ทั้งนี้อาจเนื่องมาจากการใช้ 

ไซเลนเข้มข้นมากเกินไปส่งผลให้เกิดการบดบัง

ต�าแหน่งที่ว ่องไวมากเกินไป ในขณะที่การใช้ 

ไซเลนเจอืจางเกนิไปช่วยป้องกนัไม่ให้น�า้มา “เปียก”  

ผิวหน้าของตัวเร่งปฏิกิริยาได้ไม่มากพอ ตัวเร่ง

ปฏิกิริยาจึงเสื่อมสภาพมากกว่าการเคลือบด้วย

ความเข้มข้น 0.5 มิลลิโมล แต่อย่างไรก็ตาม

จะเห็นว่าการเคลือบด้วยไซเลนส่งผลให้ตัวเร่ง

ปฏิกิริยามีความสามารถในการเร่งปฏิกิริยาสูงกว่า

ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ไม่ได้เคลือบไซเลนอย่างชัดเจน

ภำพที่ 8 ร้อยละการแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์เมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-

MCM-41 ที่เคลือบไซเลนด้วยความเข้มข้นต่างๆ ในการท�าปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจนมอนอกไซด์

ภายใต้สภาวะที่มีน�้าในกระแสป้อน

 
 

 
 

กำรแปลงผนัของก๊ำซไนโตรเจนมอนอกไซดต์ ่ำทีส่ดุคอื 30% ต ่ำกว่ำผลทีไ่ดจ้ำกกำรทดลองแรกทีไ่ม่มนี ้ำในกระแสป้อน
อย่ำงมำก เนื่องจำกน ้ำซึ่งมจี ำนวนมำกพอส่งผลให้ตัวเร่งปฏิกิรยิำเสื่อมสภำพโดยที่น ้ำจะไปท ำให้เกิด Poisoning  
บน Active Site ของตวัเร่งปฏกิริยิำซึง่กค็อื Cu(I) ส ำหรบัปฏกิริยิำรดีกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซด ์ค่ำรอ้ยละกำรแปลง
ผนัของสำรตัง้ต้นจงึลดลงอย่ำงมำก ในทำงกลบักนัตวัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 ทีผ่่ำนเคลอืบดว้ย 
ไซเลนทีค่วำมเขม้ขน้ 0.5 มลิลโิมลใหค่้ำเฉลีย่รอ้ยละกำรแปลงผนัของก๊ำซไนโตรเจนมอนอกไซด์มำกทีสุ่ด คอื 53% 
แต่กำรเคลอืบไซเลนทีค่วำมเขม้ขน้อื่นๆ ใหค้่ำเฉลีย่รอ้ยละกำรแปลงผนัต ่ำกว่ำค่ำนี้ โดยทีก่ำรเคลอืบไซเลนดว้ยควำม
เขม้ขน้ 0.75 มลิลโิมลให้ค่ำเฉลี่ยร้อยละกำรแปลงผนัเท่ำกบั 42% และที่ควำมเขม้ขน้ 0.1 และ 0.25 มลิลโิมล 
ใหค้่ำเฉลีย่รอ้ยละกำรแปลงผนัเท่ำกบั 46 และ 44% ตำมล ำดบั ทัง้นี้อำจเนื่องมำจำกกำรใชไ้ซเลนเขม้ขน้มำกเกนิไป
ส่งผลให้เกิดกำรบดบงัต ำแหน่งที่ว่องไวมำกเกินไป ในขณะที่กำรใช้ไซเลนเจือจำงเกินไปช่วยป้องกนัไม่ให้น ้ำมำ 
“เปียก” ผวิหน้ำของตวัเร่งปฏกิริยิำไดไ้มม่ำกพอ ตวัเร่งปฏกิริยิำจงึเสือ่มสภำพมำกกว่ำกำรเคลอืบดว้ยควำมเขม้ขน้ 0.5 
มลิลโิมล แต่อย่ำงไรกต็ำมจะเหน็ว่ำกำรเคลอืบดว้ยไซเลนสง่ผลใหต้วัเร่งปฏกิริยิำมคีวำมสำมำรถในกำรเร่งปฏกิริยิำสงู
กว่ำตวัเร่งปฏกิริยิำทีไ่ม่ไดเ้คลอืบไซเลนอย่ำงชดัเจน 

 

 
ภาพท่ี 8 รอ้ยละกำรแปลงผนัของไนโตรเจนมอนอกไซดเ์มื่อใชต้วัเร่งปฏกิริยิำ 1.5%-Ce-SEI-Cu/Al-MCM-41 

ทีเ่คลอืบไซเลนดว้ยควำมเขม้ขน้ต่ำงๆ ในกำรท ำปฏกิริยิำรดีกัชนัไนโตรเจนมอนอกไซดภ์ำยใตส้ภำวะทีม่นี ้ำในกระแส
ป้อน 
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สรุปและอภิปรายผล
งานวิจัยนี้ ได ้ท�าการสังเคราะห ์ตัวรองรับ

ตัวเร ่งปฏิกิริยา Core-shel l Al-MCM-41 

หลั งจากนั้ นท� าการเพิ่ มทองแดงและซี เ รี ยม 

ลงบนตัวรองรับที่ได้ และท�าการปรับแต่งพื้นผิว 

ของ ตัว เร ่ งปฏิกิ ริ ยาด ้ วยการ เคลื อบไซเลน 

ชนิดคลอโรไดเมทิลไซเลน (CDMS) เพื่อท�าให ้

พื้นผิวของตัวเร่งปฏิกิริยามีสมบัติไม่ชอบน�้ามาก 

ข้ึน และมีความสามารถในการต้านทานการเสื่อม

สภาพจากน�้ามากขึ้นเมื่อน�าไปใช้เร ่งปฏิกิริยา

รีดักชันก๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์ เม่ือรีดิวซ์ 

ตัวเร่งปฏิกิริยาด้วยก๊าซไฮโดรเจนที่อุณหภูมิ 350 

องศาเซลเซียส พบว่า Cu Species จะถูกรีดิวซ์

ให้อยู่ในรูป Cu(I) เป็นส่วนใหญ่ และเม่ือท�าการ

ทดสอบความสามารถในการเร่งปฏิกิริยารีดักชัน

ก ๊าซไนโตรเจนมอนอกไซด์ ด ้วยชุดปฏิกรณ์ 

แบบเบดน่ิง ที่อุณหภูมิ 500 องศาเซลเซียส  

ความดัน 1 บรรยากาศ ผลการทดลองที่ได้แสดง

ให้เห็นว่าการท�าปฏิกิริยาภายใต้สภาวะที่ไม่มีน�้า 

ในกระแสป้อน การเคลือบไซเลนบนตัวเร่งปฏิกิริยา 

ส่งผลเชิงลบต่อความสามารถการเร่งปฏิกิริยา 

ท�าให้ค่าเฉลี่ยร้อยละการแปลงผันของไนโตรเจน

มอนอกไซด์ลดลงจาก 53% เมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยา 

ที่ ไม ่ ได ้ เคลือบ กลายเป ็น 52, 48, 45  

และ 44% เมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ผ่านการเคลือบ 

ไซเลนที่ ความเข ้มข ้น 0 .1 , 0 .25, 0 .5  

และ 0.75 มลิลโิมลตามล�าดับ ทัง้นีน่้าจะเป็นเพราะ 

ไซเลนไปปิดผิวหน้าของไซต์ที่ว ่องไวของโลหะ

ทองแดงและซีเรียม  สอดรับกับผลการวิเคราะห์

ด้วยเทคนิค H
2
-TPR ที่แสดงให้เห็นถึงความ

สามารถในการถูกรีดิวซ์ด้วยไฮโดรเจนที่ลดลง 

ของทองแดงซึ่งเป็นตัวเร่งปฏิกิริยาหลักในการ 

ท� าปฏิกิ ริ ยารี ดั กชันไนโตร เจนมอนอกไซด ์  

และเมื่อเคลือบไซเลนด้วยความเข้มข้นของที่ขึ้น 

ก็ยิ่งท�าให ้เกิดการบดบังไซต ์ที่ว ่องไวมากขึ้น  

แต ่ เมื่อทดลองท�าปฏิกิริยารีดักชันไนโตรเจน 

มอนอกไซด์ภายใต้สภาวะที่มีน�้า 3% ในกระแส

ป้อนผล กลับพบว่าตัวเร่งปฏิกิริยา 1.5%-Ce-

SEI-Cu/Al-MCM-41 ท่ีผ่านการเคลือบไซเลน 

มีความสามารถในการ เร ่ งปฏิกิ ริ ยาสู งกว ่ า 

ตัวเร่งปฏิกิริยาที่ไม่ได้เคลือบไซเลน โดยให้ค่าเฉลี่ย

ร้อยละการแปลงผันของไนโตรเจนมอนอกไซด์

สูงสุดที่ 53% เมื่อใช้ตัวเร่งปฏิกิริยาที่เคลือบด้วย 

ไซเลนท่ีความเข้มข้น 0.5 มลิลโิมล เปรยีบเทียบกบั

ตวัเร่งปฏกิริยิาทีไ่ม่ได้เคลอืบไซเลนให้ค่าเฉลีย่ร้อยละ

การแปลงผันเพียง 30% ส่วนการเคลือบไซเลน 

ที่ความเข้มข้นอื่นๆ ให้ค่าเฉลี่ยร้อยละการแปลงผัน 

ต�่าลง แต่ยังคงสูงกว่าค่าท่ีได้จากตัวเร่งปฏิกิริยา 

ที่ไม่ได้เคลือบไซเลน ผลที่ได้ยืนยันแนวคิดที่ใช้ 

ไซเลนในการปรบัปรงุสมบตัพิืน้ผวิของตวัเร่งปฏกิริยิา 

ให ้มีความไม ่ชอบน�้ ามากขึ้น ส ่งผลเชิงบวก 

ในการชะลอการเสื่อมสภาพอันเนื่องมาจากน�้า 

ได้มากขึ้นอย่างชัดเจน แต่การใช้ไซเลนที่เข้มข้น 

เกินไปจะส่งผลให้เกิดการบดบังต�าแหน่งท่ีว่องไว 

มากเกินไป ในขณะที่การใช ้ ไซเลนเจือจาง 

เ กิ น ไปช ่ วยป ้ อ งกั น ไม ่ ให ้ น�้ า ม า “ เป ี ยก”  

ไซต์ที่ว่องไวได้ไม่มากพอ ดังนั้นค่าความเข้มข้น 

ของไซเลนที่ 0.5 มิลลิโมลจึงเป็นค่าที่เหมาะสม 

ในการปรั บป รุ งพื้ นผิ วของตั ว เ ร ่ งปฏิ กิ ริ ย า 

ส�าหรับงานวิจัยนี้  
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