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p-Ethyltoluene (p-ET) is an important precursor to produce poly(p- 
methylstyrene) (PPMS), a polymer which can be substituted to polystyrene. p-ET is 
usually produced via ethylation of toluene with ethylene or ethanol, but the use of 
ethanol as an alkylating agent gains more attention because ethanol can derive from 
renewable resources. The use o f PPMS instead o f PS would provide advantages of 
utilizing toluene to replace benzene which is somewhat more value at present. In this 
work, the selective formation o f p-ET in the ethylation of toluene with ethanol was 
studied. The effects of SiCE/AbCE molar ratios and reaction conditions on p-ET 
selectivity were studied over unmodified HZSM-5 zeolites. To eliminate the 
undesired reactions at the external surface of the catalysts, a suitable parent HZSM-5 
zeolite was modified by silylation via chemical liquid deposition (CLD) for which 
tetraethyl orthosilicate (TEOS) was used as a silylating agent. Catalytic activity 
testing was carried out at 300 °c to 500 °c, toluene to ethanol molar ratios o f 1-5, 
and WHSV of 5-20 h '1, using a continuous flow fixed-bed reactor. The HZSM-5 with 
SiCH/AhCh molar ratio o f 280 was observed to be most suitable in terms of 
selectivity to p-ET and the optimum reaction condition was at 350 ๐c , WHSV 20 h'1, 
and toluene to ethanol molar ratio of 3. Moreover the HZSM-5 modified via CLD 
provided significantly higher p-ET selectivity as compared to the unmodified one. 
The cycle of CLD treatment played a role in improving the p-ET selectivity but 
toluene conversion.



IV

บทคัดย่อ

อรรถวุฒิ สุนิภาษา ะ ปฏิกิริยาเอธิลเลชันของโทลูอีนกับเอธานอลโดยใช้ตัวเร่งปฏิกิริยา 
HZSM-5 ท่ีมีการดัดแปลง (Ethylation ofToluene with Ethanol Using Modified HZSM- 
5 Catalysts) อ. ท่ีปรึกษา ะ รศ. ดร.ธีรศักด้ีฤกษ์สมบูรณ์ 69 หน้า

พาราเอธิลโทลูอีน (p-ET) เป็นสารตั้งต้นที่สำคัญในการทำปฏิกิริยาดีไฮโดรจิเนชัน 
เพ่ือให้ไต้สารผลิตภัณฑ์ท่ีใช้ในการพอลิเมอร์ไรเซชันเป็นพอลีพาราเมทิลสไตรน (PPMS) ซ่ึงเป็น 
พอลิเมอร์ที่สามารถนำมาใช้แทนพอลีสไตริน (PS) ไต้ โดยทั่วไป p-ET สามารถผลิตไต้จาก 
ปฏิกิริยาเอธิลเลชันของโทลูอีนกับเอธิลีนหรือเอธานอล แต่การใช้เอขานอลในปฏิกิริยาแอลคิณล 
ชันเป็นท่ีน่าสนใจกว่า เน่ืองจากเอธานอลสามารถผลิตมาจากทรัพยากรทดแทน นอกเหนือไปจาก 
น้ันการใช้งาน PPMS แทนท่ี PS น้ัน ยังมีข้อดีเนื่องจากเป็นการใช้โทลูอีนแทนที่เบนซีนซึ่งมี 
มูลค่าสูงในป็จจุบัน ในงานวิจัยน้ีศึกษาเก่ียวกับปฏิกิริยาเอธิลเลชันของโทลูอีนกับเอขานอลท่ี
ส่งผลต่ออัตราการเลือกเกิดp-ET ของปฏิกิริยา โดยผลของอัตราส่วนชิลิกาต่ออะลูมินาโดยโมล 
ของตัวเร่งปฏิกิริยา HZSM-5 และสภาวะในการทำปฏิกิริยาที่ส่งผลต่ออัตราการเลือกเกิดp-ET 
ของปฏิกิริยาไต้ถูกศึกษาบนตัวเร่งปฏิกิริยา HZSM-5 ท่ีไม,มีการตัดแปลง เพื่อที่จะกำจัด
ปฏิกิริยาท่ีไม,ต้องการท่ีเกิดข้ึนท่ีพ้ืนผิวต้านนอกของตัวเร่งปฏิกิริยา ตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีมีอัตราส่วนชิลิ 
กาต'ออะลูมินาท่ีเหมาะสมจะถูกปรับปรุงโดยปฏิกิริยาไซลีเลชัน (silylation) โดยวิธีการปรับปรุง 
พื้นผิวด้วยของเหลวเชิงเคมี (chemical liquid deposition) (CLD) ด้วยเททระเอทธิล ออโทรซิ 
ลิเกต (TEOS) อัตราการเกิดปฏิกิริยาผ่านตัวเร่งไต้ถูกทดสอบโดยใช้ปฏิกรณ์แบบเบดนิ่ง
ภายใต้การศึกษาผลกระทบจากตัวแปรต่าง  ๆ ไต้แก่ อุณหภูมิในการทำปฏิกิริยา (300-500 องศา 
เซลเซียส) อัตราการไหล WHSV (5-20 ต่อช่ัวโมง) และอัตราส่วนของโทลูอีนต่อเอธานอล ( 1 -5) 
ผลการทดลองแสดงให้เห็นว่า ตัวเร่งปฏิกิริยา HZSM-5 ท่ีมีอัตราส่วนซิลิกาต่ออะลูมินาโดยโมล 
280 เป็นตัวเร่งปฏิกิริยาที่เหมาะสมในการเลือกเกิด p-ET โดยสภาะวะที่เหมาะสมในการ 
เกิดปฏิกิริยาเกิดท่ีอุณหภูมิ 350 องศาเซลเซียส WHSV 20 ต่อช่ัวโมง และอัตราส่วนของโทลูอีน 
ต่อเอขานอล 3 นอกเหนือไปจากน้ัน ตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีถูกตัดแปลงโดยวิธี CLD ให้อัตราการเลือก 
เกิด p-ET เพ่ิมข้ึนอย่างมีนัยสำคัญเม่ือเทียบกับตัวเร่งปฏิกิริยาท่ีไม่มีการดัดแปลง และจำนวนคร้ัง 
ในการทำ CLD ยังส่งผลอัตราการเลือกเกิด p-ET เพ่ิมข้ึน แต่ทำให้การเปลี่ยนแปลงโทลูอีน 
(toluene conversion) ลดลง
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