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บทคดัยอ่ 
 

  ในงานวิจยัน้ี ไดส้งัเคราะห์ layered bouble hydroxides ท่ีมีโลหะ Co และ Mn  ชนิดเดียวและทั้ง
สองชนิดผสมกนั หลงัจากทาํการเผาจะเปล่ียนไปเป็นโลหะออกไซด:์ CoAl-oxide, MnAl-oxide, 
CoMnAl-oxide   พิสูจนเ์อกลกัษณ์ของสารดว้ยเทคนิคต่างๆ  ไดแ้ก่ การเล้ียวเบนรังสีเอก็ซ์ (XRD) ฟู
เรียร์ทรานสฟอร์มอินฟราเรดสเปกโทรสโคปี (FTIR)   ICP  (Inductively coupled plasma 
spectrometry) การวิเคราะห์เทอร์โมแกรวิเมทรี (TGA) วดัพ้ืนท่ีผิวดว้ย BET (Brunauer-Emmett-Teller) 
และ Temperature programmed reduction  (TPR) สารท่ีมีองคป์ระกอบของโลหะในปริมาณตามท่ี
กาํหนด และมีโครงสร้างแบบ spinel   มีพื้นท่ีผวิสูง   ผลการทดลองเร่งปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิล
เบนซิน พบวา่ CoAl-oxides  ท่ีมีสดัส่วน Co:Al   4:1 ใหป้ระสิทธิภาพสูงกวา่ สดัส่วน 3:1 และ 2:1  ได้
ผลิตภณัฑห์ลกัเป็นแอซิโทฟีโนน   สามารถเพิ่มประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาเโดยการเพ่ิมปริมาณ
ตวัเร่งปฏิกิริยา หรือเพิ่มปริมาณของสารออกซิไดซ์       อุณหภูมิในการทาํปฏิกิริยาออกซิเดชนัท่ี
เหมาะสมเม่ือใชส้ารออกซิไดซ์ TBHP คือ ท่ี 120ºซ   เวลา  12 ชัว่โมง  สามารถได ้ 94% conversion  
และ 96% selectivity  ลาํดบัประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาคือ CoAl-oxide  > CoMnAl-oxide  > 
MnAl-oxide     เน่ืองจากความสามารถในการถูกรีดิวซ์ไดง่้ายกวา่ของ Co สารออกซิไดซ์เป็นไฮโดรเจน
เปอร์ออกไซด(์H2O2)ใหป้ริมาณผลิตภณัฑน์อ้ยกวา่การใชเ้ทอร์เชียรีบิวทิลไฮโดรเปอร์ออกไซด(์TBHP)   
ขอ้ดีของตวัเร่งปฏิกิริยาคือสามารถนาํมาใชซ้ํ้ าได ้
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Abstract 
 

In this research layered bouble hydroxides containing  Co and/or Mn were synthesized. Upon 
calcinations they were converted to metal oxides: CoAl-oxide, MnAl-oxide, CoMnAl-oxide. They 
were characterized by several techniques: X-ray diffraction (XRD), Fourier Transform infrared 
spectroscopy (FTIR),   Inductively coupled plasma spectrometry (ICP), Thermal gravimetric analysis  
(TGA), surface area measurement by BET (Brunauer-Emmett-Teller) and  Temperature programmed 
reduction (TPR). The synthesized materials contain metal composition close to the initial value. They 
have spinel structure with  high surface area.  The results of the oxidation of ethylbenzene show that 
the CoAl-oxide with molar ratio of Co:Al = 4:1 has higher catalytic activity than other ratios (3:1 and 
2:1). The main oxidized product is acetophenone. The catalytic activity can be increased further by 
increasing catalyst amount or oxidant amount. The optimum reaction temperature for tert-
butylhydroperoxide (TBHP) oxidant was found to be at 120ºC and reaction time is 12 h, resulting in 
94%conversion and 96% selectivity to acetophenone.  The catalytic activity order is: CoAl-oxide > 
CoMnAl-oxide > MnAl-oxide. This is due to easier reduction of Co. For hydrogen peroxide oxidant, 
the conversion is lower than that of TBHP. The advantage of these catalysts is they can be reused. 
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1. บทนํา 
       อุตสาหกรรมในประเทศไทย ปัจจุบนั เป็นอุตสาหกรรมการผลิตต่อเน่ืองจากอุตสาหกรรมปิ
โตรเคมีขั้นตน้ ส่วนใหญ่ตอ้งนาํเขา้วตัถุดิบจากต่างประเทศ ทาํใหก้ารผลิตมีตน้ทุนสูง ไม่สามารถ
แข่งขนัในตลาดโลกได ้ ถา้สามารถนาํสารท่ีไดจ้ากปิโตรเคมีขั้นตน้มาเพิ่มมูลค่า โดยเปล่ียนรูปของ
สารใหเ้ป็นผลิตภณัฑอ่ื์นท่ีมีมูลค่าเพิ่มข้ึน จะช่วยสร้างความสามารถในการแข่งขนักบัต่างประเทศ 
และลดดุลการคา้  ในการผลิตสารเคมีในอุตสาหกรรม จาํเป็นตอ้งใชต้วัเร่งปฏิกิริยา เพื่อเพิ่มผลผลิต 
และลดเวลาในการเกิดปฏิกิริยาใหส้ั้นลง ตวัเร่งปฏิกิริยาท่ีมีประสิทธิภาพควรช่วยใหเ้กิดผลิตภณัฑท่ี์
ตอ้งการในปริมาณสูงดว้ย นัน่คือ มีความเลือกจาํเพาะ (selectivity) ต่อการเกิดผลิตภณัฑท่ี์สูง  
        แอซิโทฟีโนน (acetophenone) เป็นสารท่ีใชป้ระโยชน์ในการผลิตนํ้าหอม และเป็นสารขั้น
กลางในการผลิต antibiotic, pharmaceutical, resin, alcohols, solvent  สามารถผลิตโดยการทาํ
ปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซิน วิธีการเพิ่มประสิทธิภาพการผลิตท่ีไดผ้ลดี คือ การใชต้วัเร่ง
ปฏิกิริยา โดยความตอ้งการสาํหรับภาคอุตสาหกรรมคือ การใชภ้าวะของการทาํปฏิกิริยาท่ีไม่รุนแรง 
(อุณหภูมิไม่สูง)  ลดหรือไม่ตอ้งใชต้วัทาํละลาย ซ่ึงนอกเหนือจากเพ่ิมตน้ทุนแลว้ ยงัมีผลดีต่อ
ส่ิงแวดลอ้ม  
       ตวัเร่งปฏิกิริยาท่ีใชก้นัในอุตสาหกรรมในระบบ  homogeneous ซ่ึงตวัเร่งปฏิกิริยาจะละลายอยู่
ในตวัทาํละลาย หรือในสารตั้งตน้ มีขอ้เสีย คือ ไม่สามารถแยกตวัเร่งปฏิกิริยาออกได ้ทาํใหก้ารนาํ
กลบัมาใชซ้ํ้ าทาํไดย้าก ปัญหาอีกประการหน่ึงคือการเส่ือมสภาพของตวัเร่งปฏิกิริยา ดงันั้น จึงมีการ
พฒันาวจิยัเพื่อใชต้วัเร่งปฏิกิริยาระบบ heterogeneous เพื่อแกไ้ขปัญหาหรือขอ้เสียดงักล่าว ซ่ึง
งานวิจยัท่ีไดมี้รายงานไว ้ เป็นโลหะออกไซดร์องรับบนสารชนิด mesoporous โลหะเชิงซอ้นรองรับ
บนซีโอไลท ์ ยงัไดเ้ปอร์เซ็นตผ์ลิตภณัฑท่ี์ไม่สูง นอกจากน้ี ในบางคร้ัง ไดค้วามเลือกจาํเพาะต่อ
ผลิตภณัฑต์ํ่า  [1,2] 
       Layered double- hydroxides (LDH) เป็น anionic clay ท่ีมีสูตรเคมีเป็น [M2+

1-x M3+
x (OH )2]x+ 

[X x:m]m-·nH2O (ดงัรูปท่ี 1) ประกอบดว้ยชั้นประจุบวกของโครงสร้าง M(OH)6 octahedral ต่อกนั
แบบ edge sharing เรียกวา่ ชั้น brucite และมีประจุลบซ่ึงอาจเป็น carbonate, chloride, sulphate และ
มีนํ้าอยูใ่นระหวา่งชั้น  ลกัษณะท่ีน่าสนใจของน้ี คือ M2+และ M3+สามารถแทนท่ี ดว้ยโลหะชนิด
อ่ืนๆ ซ่ึงจะทาํใหส้มบติัดา้นรีดอกซ์  (redox) และสมบติัดา้นกรด-เบส (acid- base) ของสาร
เปล่ียนแปลงไป หรือปรับไดต้ามตอ้งการโดยการเลือกใชโ้ลหะท่ีเหมาะสม แปรเปล่ียนสดัส่วนโดย
โมลของ M2+:M3+  LDH สามารถใชเ้ป็นตวัเร่งปฏิกิริยาบางชนิด [3,4,5] เม่ือทาํการเผาท่ีอุณหภูมิ
เหมาะสม จะเปล่ียนโครงสร้างกลายเป็น mixed metal oxides ซ่ึงจะสมบติัท่ีดีกวา่ mixed metal 
oxide ท่ีสงัเคราะห์ดว้ยวิธีการตกผลึกทัว่ไป กล่าวคือ มีความเสถียรต่อความร้อน มีพื้นท่ีผวิสูง และ



 

 

2

ความเป็นเบส การกระจายตวัของโลหะดีและมีขนาดผลึกท่ีเลก็ ดว้ยลกัษณะและสมบติัท่ีดีน้ี จึงทาํ
ใหมี้การใช ้mixed metal oxides ในการเร่งปฏิกิริยาต่างๆ   เช่น  hydrogenation [6], methane steam 
reforming [7]                 

 
รูปท่ี 1 โครงสร้างของ layered double hydroxides (LDH) [8] 

 
       โลหะ Co และ Mn สามารถมีเลขออกซิเดชนัไดห้ลายค่า และเป็นองคป์ระกอบในตวัเร่ง
ปฏิกิริยาชนิด mixed metal oxide  เช่น สาํหรับการสลายตวัแบบเร่งปฏิกิริยาของ nitrous oxide และ 
reduction ของ NO ดว้ยแอมโมเนีย  หรือการสนัดาปของสารอินทรีย ์
 ดงันั้น งานวจิยัน้ี มีวตัถุประสงคใ์นการสงัเคราะห์ mixed metal oxides ซ่ึงมีองคป์ระกอบของ
โลหะแทรนซิชนัท่ีมีสมบติัดา้นรีดอ็กซ์  ไดแ้ก่ Co, Mn  โดยเร่ิมตน้จากการสงัเคราะห์ Layered 
double- hydroxides   (LDH) ท่ีมีสูตรเคมีเป็น    [M2+

1-x M3+
x (OH )2]x+[X x:m]m-·nH2O  โดยท่ี M2+ คือ 

Co หรือ Mn,  M3+ คือ Al  X 2- = คาร์บอเนต กล่าวคือ LDH ท่ีจะสงัเคราะห์ ไดแ้ก่  CoAl-LDH และ 
MnAl-LDH รวมถึงโลหะผสมสองชนิดคือ CoMnAl-LDH หลงัจากนั้นทาํการเผา LDH ท่ีอุณหภูมิท่ี
เหมาะสมเพื่อเปล่ียนเป็น metal oxides และนาํมาเร่งปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซิน เพื่อผลิต
แอซิโทฟีโนน  
 
วตัถุประสงค์ของโครงการ   

    สงัเคราะห์และตรวจสอบเอกลกัษณ์ของตวัเร่งปฏิกิริยาระบบ heterogeneous ประเภท metal 
oxides   ท่ีประกอบดว้ยโลหะ Al และโลหะแทรนซิชนั Co และ Mn 

 ศึกษาภาวะท่ีเหมาะสมในการทาํปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซิน เพื่อใหไ้ดผ้ลิตภณัฑ์
เป็นแอซิโทฟีโนน 

 เปรียบเทียบประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาแต่ละชนิด 
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2. วธีิดําเนินการวจัิย 
2.1 การสังเคราะห์ตัวเร่งปฏกิริิยา  Layered double hydroxides (LDH) 
       สงัเคราะห์ Layered double hydroxides (LDH) ท่ีมีโลหะ Co  ดว้ยวธีิ  Alkali coprecipitation 
ดงัน้ี ละลาย Co(NO3)2.6H2O  (40 มิลลิโมล) และ Al(NO3)3.9H2O (10 มิลลิโมล) (สดัส่วนโดยโมล 
ของ Co:Al = 4:1) ในนํ้ากลัน่ 40 มิลลิลิตร  แลว้ค่อยๆหยดสารละลายน้ีลงไปใน  Na2CO3 (80 มิลลิ
โมล) ในนํ้ากลัน่ 40 มิลลิลิตร  ท่ีอุณหภูมิหอ้ง ปรับ pH ของสารละลายผสมใหเ้ป็น 9-10  โดยหยด
สารละลาย NaOH  (3 โมลาร์) กวนเป็นเวลา  1 ชัว่โมง ท่ีอุณหภูมิ  35 ºซ  และ 1 ชัว่โมง ท่ีอุณหภูมิ   
65 ºซ   ทาํการกรอง และลา้งตะกอนดว้ยนํ้ากลัน่หลายคร้ัง จนนํ้าท่ีลา้งเป็นกลาง   อบตะกอนสาร 
CoAl-LDH ท่ีไดใ้หแ้หง้ในตูอ้บ 120 ºซ    
 สาํหรับการสงัเคราะห์ MnAl-LDH    ทาํวิธีเดียวกนั แต่ใช ้ Mn(NO3)2.6H2O  แทน 
Co(NO3)2.6H2O   กรณี CoMnAl-LDH  ใชส้ารตั้งตน้เป็น Co(NO3)2.6H2O ผสมกบั  
Mn(NO3)2.6H2O    ไดแ้ปรเปล่ียนสดัส่วนโดยโมล  Co หรือ Mn : Al       ดงัสรุปในตารางท่ี 1 
 
   ตารางท่ี 1   สดัส่วนของ  M2+:Al ท่ีใชใ้นการสงัเคราะห์สาร LDH 

สาร  
 

สดัส่วนโดยโมล M2+:Al3+ 

CoAl -LDH 4:1 
 3:1 
 2:1 

MnAl -LDH 4:1 
 3:1 
 2:1 

CoMnAl -LDH 4:1:1 
 3:1:1 

  
2.2 การเผา Layered double hydroxides (LDH) ให้กลายเป็นโลหะออกไซด์ 
       ทาํการเผา LDH ท่ีสงัเคราะห์ข้ึนขา้งตน้ ท่ี 500ºซ เป็นเวลา  12  ชัว่โมง  จะได ้metal oxides ดงัน้ี  
   CoAl-oxide 
   MnAl-oxide   
   CoMnAl-oxide  
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2.3 การตรวจวเิคราะห์ลกัษณะของสาร 
       โดยใชเ้คร่ืองมือและเทคนิคดงัน้ี 

 ICP (inductively coupled plasma emission) หาปริมาณของโลหะ  
 FTIR (Fourier transform infrared spectroscopy) หาหมู่ฟังกช์นัของสาร 
 TGA (Thermogravimetric analysis) หาอุณหภูมิท่ีสารสลายตวั 
 XRD (X-ray diffraction) หาโครงสร้างของสาร 
 BET หาพื้นท่ีผวิ ขนาดของช่อง และการกระจายขนาดช่อง   
 TPR (temperature-programmed reduction) หาอุณหภูมิรีดกัชนัของสาร 
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3. ผลของการวจัิย 
3.1 การสังเคราะห์และการตรวจพสูิจน์เอกลกัษณ์ของสาร LDH 
       สารท่ีสงัเคราะห์ได ้นาํมาตรวจพิสูจน์เอกลกัษณ์ดว้ยเทคนิคต่างๆดงัน้ี 
        3.1.1 เทคนิค ICP   
                 ผลจากการวิเคราะห์ปริมาณโลหะดว้ยเทคนิค ICP ท่ีแสดงในตารางท่ี 2 พบวา่   สดัส่วน
โดยโมลของ  M2+: Al3+ ในสาร LDH ท่ีสงัเคราะห์ข้ึน ใกลเ้คียงกบัสดัส่วนโดยโมลท่ีมีอยูใ่น
สารละลายท่ีใชเ้ตรียม 

     ตารางท่ี 2  สดัส่วนของ  M2+:Al ในตวัเร่งปฏิกิริยา  

 สาร 
สดัส่วนโดยโมล M2+: Al3+ 

ในสารละลายท่ีเตรียม ในตวัเร่งปฏิกิริยา 
CoAl- LDH 4:1 4.4:1 
 3:1 3.2:1  
 2:1  2.1:1  
MnAl - LDH 4:1 4.5:1 
 3:1 3.1:1   
 2:1 1.9:1   
CoMnAl - LDH 4:1:1 4.0:0.8.:0.9 
 3:1:1 3.2:0.9:1 

 
       3.1.2  เทคนิค FTIR       

   ในรูปท่ี 2  แสดงสเปกตรัม FTIR เปรียบเทียบระหวา่ง  CoAl-LDH และ CoAl-oxide    
จะเห็นไดว้า่ สาํหรับ CoAl-LDH ปรากฏพกี OH stretching ของไฮดรอกไซดแ์ละนํ้าท่ีแทรกระหวา่ง
ชั้นในโครงสร้างของ LDH   ท่ีตาํแหน่ง wavenumber 3450 cm-1    และ OH bending   ท่ี 1635 cm-1 
พีกของคาร์บอเนตท่ีตาํแหน่ง 1410 cm-1 หมู่ฟังกช์นัท่ีตรวจพบสอดคลอ้งกบัท่ีมีรายงานไวส้าํหรับ
สารประเภท LDH [9] หลงัจากทาํการเผาท่ี 500ºซ เป็นเวลา  12  ชัว่โมง  จะเห็นไดว้า่ใน FTIR 
สเปกตรัมของ CoAl-oxide ยงัคงปรากฏพีกของ OH stretching เน่ืองจากการดูดซบันํ้าในอากาศ  แต่
พีกของคาร์บอเนตท่ีตาํแหน่ง 1410 cm-1 มีความเขม้ลดลง สาเหตุท่ียงัคงปรากฏอยูแ่มจ้ะทาํการเผา 
เน่ืองจากการสมัผสัของสารกบัอากาศ ซ่ึงมีคาร์บอนไดออกไซด ์สาํหรับพีกท่ีตาํแหน่ง 600-800  
cm-1 เป็นของ M-O stretching สเปกตรัมของ  LDH และ metal oxide อ่ืนๆ กมี็ลกัษณะเช่นเดียวกนั      
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รูปท่ี   2      สเปกตรัม FT-IR ของ A. CoAl-LDH,   B.CoAl-oxide,  

C. MnAl-LDH,    D. MnAl-oxide 
 
        3.1.3 เทคนิค XRD  
     โครงสร้างของสาร CoAl-LDH     (สดัส่วนโดยโมลของ Co:Al = 2,3,4) จากการ
วิเคราะห์ดว้ย XRD  แสดงในรูปท่ี 3       ปรากฏพีกของ layered double hydroxide  (JCPDS 41-
1428)  การแปรเปล่ียนสดัส่วนโดยโมลของ Co:Al ไม่ไดท้าํใหโ้ครงสร้างแตกต่างกนั  
     เม่ือทาํการเผา XRD แสดงในรูปท่ี 4       มีลกัษณะท่ีเปล่ียนไปจากเดิม แสดงถึงการ
เปล่ียนแปลงของโครงสร้างกลายเป็น metal oxides ในเฟส spinel   
 

A. CoAl-LDH 

B. CoAl-oxide 

C. MnAl-LDH 

D. MnAl-oxide 
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รูปท่ี   3           XRD ของ CoAl-LDH    (Co:Al = 2, 3, 4) 
 
 
 

 
 

รูปท่ี   4           XRD ของ CoAl- oxides (Co:Al = 2, 3, 4) 
  

 
 
 

Co2Al-oxide 

Co4Al-oxide 

Co4Al-LDH 

Co3Al-LDH 

Co2Al-LDH 

Co3Al-oxide 
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       สาํหรับ XRD ของ MnAl-LDH (สดัส่วนโดยโมลของ Mn:Al = 2, 3, 4) แสดงในรูปท่ี 5     เม่ือ
ใชส้ดัส่วนโดยโมลของ Mn:Al = 2, 3 ปรากฏพีกของ LDH  แต่เม่ือเพิม่ปริมาณของ Mn คือเม่ือใช้
สดัส่วนโดยโมล ของ Mn:Al = 4 พบวา่ มีเฟสของ MnCO3 (rhodochrosite) ในปริมาณเลก็นอ้ยปน
กบัเฟสของ LDH    
       ในรูปท่ี 6     แสดงใหเ้ห็นวา่ เม่ือทาํการเผา  ภาพ XRD ของสารมีลกัษณะท่ีเปล่ียนไป  
กลายเป็น metal oxides  อยา่งไรกต็าม  MnAl-LDH ท่ีมีสดัส่วนโดยโมลของ Mn:Al แตกต่างกนั ก็
ยงัแสดงพีก XRD ท่ีมีลกัษณะเหมือนกนั 
 

 
 

รูปท่ี 5    XRD ของ  ของ MnAl-LDH    (Mn:Al = 2,3,4) 
H หมายถึงโครงสร้าง  LDH, R หมายถึงโครงสร้าง  MnCO3 (rhodochrosite) 

 
 

Mn4Al-LDH 

Mn3Al-LDH 

Mn2Al-LDH 
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รูปท่ี 6    XRD ของ  ของ MnAl- oxides (Mn:Al = 2,3,4) 
 
 

       สาํหรับ CoMnAl-LDH (สดัส่วนโดยโมล Co:Mn:Al  = 4:1:1 และ 3:1:1)  แสดง XRD ในรูปท่ี 
7     เม่ือใช ้สดัส่วนโดยโมล Co:Mn:Al  = 4:1:1 ปรากฏพีกของ LDH  ผสมกบัพีกของ CoCO3 
(JCPDS 11-0692)  แต่เม่ือใชส้ดัส่วนโดยโมล Co:Mn:Al  = 3:1:1 ปรากฎเฟสของ LDH   
       หลงัจากทาํการเผา   แสดง XRD ในรูปท่ี 8     ทั้ง Co:Mn:Al  = 4:1:1 และ 3:1:1 แสดง
โครงสร้างท่ีเป็นเฟส spinel  MnCo2Ox   ซ่ึงโครงสร้างน้ีสอดคลอ้งกบัท่ีมีผูร้ายงานไวก่้อนหนา้ [10]  
 
 
 
 
 
 

Mn3Al-oxide 

Mn2Al-oxide 

Mn4Al-oxide 
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รูปท่ี 7    XRD ของ CoMnAl-LDH (สดัส่วน Co:Mn:Al = 4:1:1 และ 3:1:1) 

              H=  LDH, C = CoCO3  
 

      
   

รูปท่ี 8    XRD ของ CoMnAl- oxide (สดัส่วน Co:Mn:Al = 4:1:1 และ 3:1:1) 

CoMnAl-LDH 
(4:1:1) 

CoMnAl-oxide 
(4:1:1)

CoMnAl-LDH 
(3:1:1) 

CoMnAl-oxide 
(3:1:1)
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       3.1.4 เทคนิค BET  
   ใชเ้คร่ือง BELSORP-mini วดัท่ีอุณหภูมิไนโตรเจนเหลว (77 เคลวินหรือ –195 องศา
เซลเซียส)  ก่อนทาํการวดัไดดู้ดอากาศและความช้ืนออกจากสารตวัอยา่งเป็นเวลา 12 ชัว่โมง ดว้ย
ป๊ัมสูญญากาศ คาํนวณค่าพื้นท่ีผวิโดยใชว้ิธี Brunnauer, Emmer และ Teller (BET) และค่าของ pore 
size distribution หาไดจ้ากการวิเคราะห์ Barrett–Joyner–Halenda (BJH) ของขอ้มูล desorption  และ
คาํนวณค่าเฉล่ียของขนาดโพรง (average pore size)  พื้นท่ีผวิ ปริมาตรช่อง และขนาดเฉล่ียของช่อง 
ของสาร LDH และ metal oxides   แสดงในตารางท่ี 3  ผลการทดลองแสดงวา่การเผาทาํใหพ้ื้นท่ีผวิ
ของสารเพ่ิมข้ึน เน่ืองจากการสลายตัวขององค์ประกอบ 

  
ตารางท่ี 3 พื้นท่ีผวิ ปริมาตรช่อง ขนาดช่องของ LDH และ metal oxides 

สาร 
สดัส่วนโดยโมล 

M2+:Al 3+ 
พื้นท่ีผวิ 
(m2 g-1) 

ปริมาตรช่อง 
(cm3 g-1) 

ขนาดช่อง 
(nm) 

CoAl-LDH 2:1 70 0.4 10 
  3:1 89 0.3 8 
 4:1 90 0.3 7 
CoAl- oxide 2:1 94 0.6 9 
 3:1 105 0.6 10 
 4:1 109 0.6 10 

MnAl-LDH 2:1 63 0.4 11 

 3:1 72 0.3 10 

 4:1 85 0.3 10 

MnAl- oxide 2:1 67 0.4 10 
 3:1 80 0.5 14 

 4:1 94 0.6 15 
CoMnAl- LDH 4:1:1 81 0.4 16 
 3:1:1 79 0.3 14 
CoMnAl- oxide 4:1:1  99 0.4 18 
 3:1:1 100 0.5 17 
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       รูปท่ี 9  แสดง Adsorption และ desorption isotherm  ของ LDH  ทั้ง 3 ชนิด เห็นไดว้า่มีลกัษณะ
แบบ type IV  แสดงถึง mesoporous สาํหรับ hysteresis loop จดัเป็นแบบ H2 บ่งบอกถึงโพรงท่ีมี
ลกัษณะ tabular รูปท่ี 10  แสดง Adsorption และ desorption isotherm  ของ  oxide ท่ีไดจ้ากการเผา 
LDH   มีลกัษณะ แบบ type IV เช่นเดียวกนั แต่ hysteresis loop จดัเป็นแบบ H4 แสดงถึงโพรงท่ีมี
ลกัษณะ narrow slit 

 

            

          
 

                       
 
 

รูปท่ี   9   Adsorption และ desorption isotherm  ของ CoAl- LDH, MnAl- LDH และ 
CoMnAl-LDH 

CoAl-LDH 

MnAl-LDH 

CoMnAl-LDH 
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รูปท่ี   10   Adsorption และ desorption isotherm  ของ CoAl- oxide และ MnAl-oxide 
 
  

       3.1.5 เทคนิค TGA/DTA  
   ไดห้าอุณหภูมิการสลายตวัของ LDH ดว้ยเทคนิค TGA/DTA  ไดผ้ลดงัแสดงในรูปท่ี 11  

ปรากฏ 2 พีก เป็นการสลายตวัของนํ้า คาร์บอเนต และไฮดรอกซิล จากผลท่ีไดแ้สดงใหเ้ห็นวา่ 
อุณหภูมิท่ีใชใ้นการเผา (calcination) ในการทดลองน้ี คือ 500ºซ เป็นอุณหภูมิท่ีสูงพอท่ีจะทาํให้
โครงสร้าง LDH เปล่ียนไปเป็นโครงสร้าง metal oxide เน่ืองจากสาร LDH สลายตวัท่ี  360-390ºซ  

CoAl-oxide 

MnAl-oxide 



 

 

14

 
            

 
 

รูปท่ี   11     TGA  (thermogravimetric analysis) ของ CoAl-LDH และ MnAl-LDH 
 
       3.1.6 เทคนิค TPR ((temperature-programmed reduction)  

   รูปท่ี 12 แสดงอุณหภูมิรีดกัชนัของสาร metal oxide  ท่ีไดจ้ากเทคนิค TPR (temperature-
programmed reduction) จะเห็นไดว้า่สาํหรับ CoAl-oxide ปรากฏพีกท่ีตาํแหน่งประมาณ 300 และ 
635ºซ  ซ่ึงเป็นผลจาก reduction ของ Co(III) เป็น Co (II) และ Co(0) ตามลาํดบั สาํหรับ CoMnAl-
oxide ปรากฏพีก 2 พีกเช่นเดียวกนั แต่ท่ีอุณหภูมิสูงกวา่ คือ 372 และ 757ºซ  ซ่ึงเป็นผลจากการมีทั้ง 
Co และ Mn ถูกลอ้มรอบดว้ย Al ในโครสร้างแบบ spinel   เกิด reduction ของ Co(III) และ Mn(III) 

MnAl-LDH 

CoAl-LDH 
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ซ่ึงสอดคลอ้งกบัรายงานก่อนหนา้ท่ีระบุวา่ การท่ีโลหะ Co ถูกลอ้มรอบดว้ย Al มีผลทาํใหอุ้ณหภูมิ
รีดกัชนัของโลหะ Co สูงข้ึน เน่ืองจากpolarization ของพนัธะ Co-O โดย Al ทาํใหป้ระจุของโลหะ
เพิ่มข้ึน จึงใชอุ้ณหภูมิในการรีดิวซ์ท่ีมากข้ึน [11]  

 

                        
 

           
 

รูปท่ี  12  Temperature-programmed reduction  ของ CoAl-oxide, CoMnAl- oxide 
 
3.2 ออกซิเดชันของเอทลิเบนซินโดยใช้สารออกซิไดซ์เป็น tert-butylhydroperoxide 
       3.2.1 ตวัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxides  
                ในขวดกน้กลมสองคอ ท่ีมี reflux condenser ใส่ เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล     และตวัเร่ง
ปฏิกิริยา CoAl-oxide (สัดส่วนโดยโมล Co:Al = 2, 3, 4)นํ้ าหนัก 0.2 กรัม แลว้เติมสารออกซิไดซ์ 
tert-butylhydroperoxide (TBHP)  20 มิลลิโมล     ให้ความร้อนท่ีอุณหภูมิท่ีกําหนด  กวนด้วย
ความเร็วรอบ  300 รอบต่อนาที  หลงัจากเวลาในการทาํปฏิกิริยาท่ีกาํหนดไว ้ตรวจวิเคราะห์ชนิด
และปริมาณผลิตภณัฑ์ ดว้ย GC  (Gas chromatography)โดยใช ้internal standard method หรือ GC-
MS  รายงานค่าเป็น % conversion ของเอทิลเบนซิน  และ %selectivity ต่อ แอซิโทฟีโนน ซ่ึงเป็น
ผลิตภณัฑห์ลกัท่ีวิเคราะห์ได ้   

CoMnAl-oxide 

CoAl-oxide 
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%conversion = จาํนวนโมลของเอทิลเบนซิน ท่ีเปล่ียนไป x 100 

    จาํนวนโมลของเอทิลเบนซิน เร่ิมตน้ 

%selectivity  = จาํนวนโมลของผลิตภณัฑแ์อซิโทฟีโนน  x 100 

    จาํนวนโมลของผลิตภณัฑท์ั้งหมด 
 
 ผลของการทาํปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินโดยใชต้วัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxide 

สดัส่วนโดยโมล Co:Al ต่างกนั ท่ีภาวะการทาํปฏิกิริยาเดียวกนั  คือ  นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.2 กรัม  
เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง ใชเ้ทคนิค GC 
วิเคราะห์ ไดผ้ลิตภณัฑห์ลกัเป็น แอซิโทฟีโนน (acetophenone) และตรวจพบผลิตภณัฑอ่ื์นใน
ปริมาณเลก็นอ้ย (1- 4%)ไดแ้ก่ 1-เฟนิลเอทานอล (1-phenylethanol) เบนซลัดีไฮด ์ (benzaldehyde) 
และเบนโซอิกแอซิด (benzoic acid) ดงัแสดงใน chromatogram  ในรูปท่ี 13   
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รูปท่ี 13     GC chromatogram ของปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซิน  
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ผลของออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินเม่ือใชต้วัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxide แสดงไวใ้นตารางท่ี 4 
 

ตารางท่ี 4 ผลของออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินเม่ือใชต้วัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxide 
สดัส่วนโดยโมล  

Co:Al 

Conversion 
(%) 

Selectivity (%) 
 ต่อ acetophenone 

4:1 75 96 
3:1 71 95 
2:1 64 94 

ภาวะการทดลอง: นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.2 กรัม  เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  
อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง 
 
       ผลการทดลองแสดงวา่ ตวัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxide ท่ีมีสดัส่วนโดยโมลของ Co:Al = 4:1
ให ้%conversion และ %selectivity  สูงกวา่ แสดงถึงปริมาณCo มีผลต่อปฏิกิริยา  จึงไดเ้ลือกใช้
ตวัเร่งปฏิกิริยาน้ี มาเพื่อศึกษาภาวะท่ีเหมาะสมของการทาํปฏิกิริยา โดยแปรเปล่ียนพารามิเตอร์ท่ีมี
ผลต่อการเกิดปฏิกิริยาไดแ้ก่   

 ปริมาณของตวัเร่งปฏิกิริยา   
 สดัส่วนโดยโมลของสารออกซิไดซ์ต่อเอทิลเบนซิน 

 อุณหภูมิ 
 

       ผลการทดลอง แสดงในรูปท่ี 14-16   ในรูปท่ี 14 เห็นไดว้า่ เม่ือเพิ่มปริมาณของตวัเร่งปฏิกิริยา 
CoAl-oxide จะได ้%conversiion ท่ีสูงข้ึน จาก 75%  เพิ่มเป็น 84%, 92% และ 93% เม่ือใชป้ริมาณ 
0.2, 0.3, 0.4  และ 0.5 กรัม ตามลาํดบั และ %selectivity ต่อ acetophenone ไม่เปล่ียนแปลงจากเดิม 
ยงัคงได ้96% 
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รูปท่ี 14      ผลของปริมาณของตวัเร่งปฏิกิริยา   

(เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  อุณหภูมิ 120 ºซ เวลา 12 ชัว่โมง) 
 

       ในรูปท่ี 15  ใชภ้าวะการทดลองดงัน้ี นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.2 กรัม  เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล    
อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง  แต่ทดลองเพ่ิมปริมาณของสารออกซิไดซ์  จากผลการทดลองเห็น
ไดว้า่ เม่ือเพิ่มสดัส่วนโดยโมลของสารออกซิไดซ์ ต่อเอทิลเบนซิน จะได ้ %conversiion ท่ีสูงข้ึน 
จาก 75%  เพิ่มเป็น 87%, 94% และ 95% เม่ือใชส้ดัส่วน 2, 3, 4 และ  5 เท่า ตามลาํดบั 
ส่วน %selectivity ไม่เปล่ียนแปลง  ยงัคงได ้96% อยา่งไรกต็าม ผลการทดลองพบวา่ conversion จะ
ลดลงอยา่งมาก เป็น 51% รวมทั้งการลดลงของ selectivity เป็น 93% เม่ือใชส้ดัส่วนโดยโมลของ
สารออกซิไดซ์ ต่อเอทิลเบนซิน 1:1   
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รูปท่ี 15       ผลของสดัส่วนโดยโมลของสารออกซิไดซ์ ต่อเอทิลเบนซิน 

(นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.2 กรัม  เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล  อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง)  
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       ต่อจากนั้น ไดศึ้กษาผลของอุณหภูมิต่อการเกิดปฏิกิริยา โดยเลือกใชน้ํ้ าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา เป็น 
0.4 กรัม แต่เลือกใชส้ดัส่วนโดยโมลของสารออกซิไดซ์ ต่อเอทิลเบนซิน เป็น 2 เท่า ในรูปท่ี 16 เห็น
ไดว้า่   %conversiion และ %selectivity กลบัลดลง เป็น 83% และ 90% ตามลาํดบั เม่ือเพิ่มอุณหภูมิ
จาก 120ºซ  เป็น 140 ºซ  ในทาํนองเดียวกนั อุณหภูมิท่ีตํ่าลง กใ็ห ้%conversiion และ %selectivity ท่ี
ลดลง 
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รูปท่ี 16       ผลของอุณหภูมิ  

(นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม  เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล   TBHP 20 มิลลิโมล  เวลา 12 ชัว่โมง)  
 

       3.2.2  ตวัเร่งปฏิกิริยา MnAl-oxides  
    ศึกษาผลการเร่งปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินโดยใชต้วัเร่งปฏิกิริยา  MnAl-

oxide  และใชภ้าวะการทดลองเหมาะสมท่ีหาไดข้า้งตน้ ผลดงัแสดงในตารางท่ี 5  
 

ตารางท่ี 5 ผลของออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินเม่ือใชต้วัเร่งปฏิกิริยา MnAl-oxide 
สดัส่วนโดยโมล  

Mn:Al 

Conversion 
(%) 

Selectivity (%) 
 ต่อ acetophenone 

4:1 40 93 
3:1 32 93 
2:1 30 93 

ภาวะการทดลอง: นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  
อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง 
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   ผลการทดลองแสดงวา่ ตวัเร่งปฏิกิริยา MnAl-oxide ท่ีมีสดัส่วนโดยโมล Mn:Al = 4 ให ้
conversion   (40%) สูงกวา่สดัส่วนอ่ืนๆ แต่ประสิทธิภาพการเร่งปฏิกิริยาออกซิเดชนัเอทิลเบนซิน
ตํ่ากวา่ตวัเร่งปฏิกิริยา CoAl-oxide   ทั้งในแง่ของ conversion และ selectivity 

 
       3.2.3 ตวัเร่งปฏิกิริยา CoMnAl-oxides  

          ศึกษาผลการเร่งปฏิกิริยาของ CoMnAl-oxides โดยใชภ้าวะการทดลองท่ีเหมาะสมขา้งตน้ 
ไดผ้ลดงัแสดงในตารางท่ี 6 ผลการทดลองแสดงวา่ ตวัเร่งปฏิกิริยา CoMnAl-oxide ท่ีมีสดัส่วนโดย
โมล Co:Mn:Al = 4:1:1 ให ้conversion   (40%) สูงกวา่ สดัส่วนโดยโมล Co:Mn:Al = 3:1:1   

 
ตารางท่ี 6 ผลของออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินเม่ือใชต้วัเร่งปฏิกิริยา CoMnAl-oxide 
สดัส่วนโดยโมล  

Co:Mn:Al 

Conversion 
(%) 

Selectivity (%) 
 ต่อ acetophenone 

4:1:1 69 94 
3:1:1 58 93 

ภาวะการทดลอง: นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  
อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง 
 
3.3. ออกซิเดชันของเอทลิเบนซินโดยใช้สารออกซิไดซ์เป็น hydrogen peroxide 
       ทาํการทดลองใชส้ารออกซิไดซ์ H2O2  โดยใชต้วัเร่งปฏิกิริยาทั้ง 3 ชนิด   โดยใชภ้าวะการ
ทดลองดงัน้ี  นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล  โดยแปรเปล่ียนสดัส่วน
โดยโมลของ H2O2 ต่อ เอทิลเบนซิน = 2 และ 4  ใชอุ้ณหภูมิท่ีตํ่ากวา่ท่ีใชใ้นกรณีของ  TBHP คือ ทาํ
ท่ี 70ºซ เน่ืองจาก H2O2 สลายตวัท่ีอุณหภูมิน้ี  เวลาในการทาํปฏิกิริยา 6 ชัว่โมง ไดผ้ลดงัแสดงใน
ตารางท่ี 7  
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ตารางท่ี 7 ผลของออกซิเดชนัของเอทิลเบนซินเม่ือใช ้hydrogen peroxide 
ตวัเร่งปฏิกิริยา H2O2 : เอทิลเบนซิน Conversion 

(%) 
Selectivity (%) 
 ต่อ acetophenone 

CoAl-oxide (4:1) 2:1 22 95 
 4:1 29 97 

MnAl-oxide (4:1) 2:1 11 89 
 4:1 18 89 

CoMnAl-oxide (4:1:1) 4:1 23 95 
ภาวะการทดลอง: นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล H2O2 อุณหภูมิ 70ºซ 
เวลา 6 ชัว่โมง 

   ผลการทดลองแสดงวา่ H2O2 เป็นสารออกซิไดซ์ท่ีดอ้ยกวา่ TBHP  [12] ประสิทธิภาพการเร่ง
ปฏิกิริยาของตวัเร่งปฏิกิริยาออกไซดท์ั้ง 3 ชนิด มีลาํดบัท่ีคลา้ยกบัในกรณีการใช ้ TBHP กล่าวคือ  
CoAl-oxide > CoMnAl-oxide > MnAl-oxide 

 
3.4 ทดสอบการนํากลบัมาใช้ใหม่และเสถียรภาพของตัวเร่งปฏิกริิยา  
      ไดท้ดลองนาํตวัเร่งปฏิกิริยามาใชซ้ํ้ า 3 คร้ัง  โดยหลงัการทาํปฏิกิริยาแต่ละคร้ัง ทาํการกรอง
ตวัเร่งปฏิกิริยาออก ลา้งดว้ยอะซิโตน อบ และเผาท่ี 500ºซเป็นเวลา 5 ชัว่โมง นาํมาทดสอบใหม่ ผล
แสดงในตารางท่ี 9   ตวัเร่งปฏิกิริยามีความเสถียร สามารถใชซ้ํ้ าโดยได ้conversion และ selectivity 
ท่ีลดลงเลก็นอ้ย 

ตารางท่ี 9   ผลการนาํตวัเร่งปฏิกิริยากลบัมาใชใ้หม่  
ตวัเร่งปฏิกิริยา คร้ังท่ี Conversion 

(%) 
Selectivity (%) 
 ต่อ acetophenone 

CoAl-oxide (4:1) 1 75 96 
 2 74 96 
 3 72 95 

CoMnAl-oxide (4:1:1) 1 69 94 
 2 68 92 

 3 65 92 
ภาวะการทดลอง: นํ้าหนกัตวัเร่งปฏิกิริยา 0.4 กรัม เอทิลเบนซิน 10 มิลลิโมล TBHP 20 มิลลิโมล  
อุณหภูมิ 120ºซ เวลา 12 ชัว่โมง 
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4. สรุปผลของการวจัิยและวจิารณ์ผลของการวจัิย 

       สามารถสังเคราะห์สารท่ีมีโครงสร้าง layered bouble hydroxides ท่ีมีโลหะ Co และ Mn  ชนิด
เดียวและทั้งสองชนิดผสมกนั เพื่อใชใ้นการสงัเคราะห์ ตวัเร่งปฏิกิริยา metal oxides   โดยเผาท่ี
อุณหภูมิท่ีเหมาะสม (ขอ้มูลจากเทคนิค TGA )  และพิสูจน์เอกลกัษณ์ของสารทั้งสองประเภท ดว้ย
เทคนิคต่างๆ  ซ่ึงแสดงใหเ้ห็นวา่ ไดส้ารท่ีมีองคป์ระกอบของโลหะในปริมาณตามท่ีกาํหนด (ขอ้มูล
จากเทคนิค ICP )  สาร metal oxides ท่ีสงัเคราะห์ไดมี้โครงสร้างแบบ spinel (ขอ้มูลจากเทคนิค 
XRD, IR)  และมีลกัษณะโพรง   มีพื้นท่ีผวิค่อนขา้งสูง   (ขอ้มูลจากเทคนิค BET)   
        นาํ metal oxides  ชนิด CoAl-oxides  ท่ีมีสดัส่วน Co:Al ต่างกนั (2:1, 3:1  และ 4:1) มาเร่ง
ปฏิกิริยาออกซิเดชนัของเอทิลเบนซิน พบวา่ไดผ้ลิตภณัฑห์ลกัเป็นแอซิโทฟีโนน โดยตรวจ
วิเคราะห์ดว้ยเทคนิค GC    ประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาข้ึนกบัสดัส่วน Co:Al   ผลการทดลอง
พบวา่สดัส่วน Co:Al  = 4:1 ใหผ้ลดีกวา่สดัส่วน 2:1  และ 3:1    นอกจากน้ี สามารถเพ่ิม
ประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาเโดยการเพ่ิมปริมาณตวัเร่งปฏิกิริยา หรือเพิ่มปริมาณของสาร
ออกซิไดซ์       อุณหภูมิในการทาํปฏิกิริยาออกซิเดชนัท่ีเหมาะสมเม่ือใชส้ารออกซิไดซ์ TBHP คือ ท่ี 
120ºซ  ผลการทดลองเม่ือใชเ้วลาในการทาํปฏิกิริยาออกซิเดชนั 12 ชัว่โมง  สามารถได ้94% 
conversion  และ 96% selectivity  ลาํดบัประสิทธิภาพของตวัเร่งปฏิกิริยาคือ CoAl-oxide  > 
CoMnAl-oxide  > MnAl-oxide   ตวัเร่งปฏิกิริยาท่ีมี Co มีประสิทธิ ภาพสูงกวา่ เป็นผลของ
ความสามารถในการถูกรีดิวซ์ไดง่้ายกวา่ของ Co (ขอ้มูลจากเทคนิค TPR)  ในกรณีท่ีใชส้าร
ออกซิไดซ์เป็น H2O2 กไ็ดล้าํดบัประสิทธิภาพเช่นเดียวกนักบักรณีใช ้ TBHP นอกจากน้ี ขอ้ดีของ
ตวัเร่งปฏิกิริยาคือสามารถนาํมาใชซ้ํ้ าได ้
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