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(54) QUY TRINH CHUYEN HOA HYDROCARBON

(57) Séang ché dé cap dén mot ho méi cua cac zeolit nhom silicat tinh thé duoc tong hop
dugc goi 1a UZM-43. Céc zeolit nay tuong tu voi cac zeolit ERS-10, SSZ-47 va RUB-35
da biét trudc day nhung khac biét & chd hinh anh nhiéu xa tia X doc nhét va thanh phan va
c6 cac dic tinh xuc tac dé thuc hién cac quy trinh chuyén héa hydrocarbon khac nhau. Cac
chat xtic tac dugc tao ra tir cac zeolit nay cé ich trong cac phan mg chuyén hoa
hydrocarbon.
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Linh vuc ky thuat dwoe dé cap

Sang ché dé cap dén zeolit UZM-43, quy trinh tao ra zeolit ndy va st dung né
lam chét xuc tac cho cac quy trinh chuyén hoéa hydrocarbon. Zeolit ndy dugc biéu dién

bang cong thirc thuc nghiém sau:
Mm+R1 r]R2r2A1 1 -xExSiyOz

v6i M 14 natri hodc td hop cua céc cation cé thé trao ddi ion natri va kali, "m" 1a ty 1&
mol cia M trén (Al+E) va nim trong khodng tir 0,05 dén 5, Rl la cation
propyltrimetylamoni dién tich don, "r1" 1a ty 16 mol cua R trén (AI+E) va c6 gid tri
nidm trong khoang tir 0,25 dén 8,0, R2 13 amin, "r2" 1a ty 1& mol cua R trén (AI+E) va
c6 gié tri ndm trong khoang tir 0,0 dén 5, E 13 nguyén t& duoc chon tir nhém chi bao
gbm gali, sit, bo va cac td hop cta chung, "x" 1a phan mol cta E va c6 gia tri nim
trong khoang tir 0 dén 1,0, "y" 14 ty 1& mol cta Si trén (AI+E) va nam trong khoang tur
16n hon 5 dén khoang 40 va "z" 1a ty 1€ mol cta O trén (AI+E) va c6 gia tri dugc xac
dinh bing cong thitc: z= (m + rl + 12 + 3 + 4 * y)/2. Zeolit UZM-43 ¢6 bd khung két
hop EUO-NES-NON. N6 ¢6 thé ¢6 mat trong chét xuc tac dudi dang zeolit UZM-43
chua bién ddi hodc dudi dang zeolit UZM-43 da bién ddi. Chét xic tic chira UZM-43
6 thé & mot trong vai dang, bao g61n vi du, chit xtc tdc nho giot trong dau dang cau

hodc chét xtc tac dang ép dun.
Tinh trang ky thuit cia sang ché

Céc zeolit 1a cac ché pham nhom silicat tinh thé ¢6 cAu tric x6p min va dugc
tao ra tir goc dung chung tir dién A10; va SiO2. Mot luong 1én cac zeolit, ca ¢6 trong
tu nhién va duoc diéu ché bing cach tdng hop, duge st dung trong nhiéu quy trinh
cong nghiép khac nhau. Céc zeolit téng hop duoc diéu ché bang cach téng hop thiy
nhiét st dung céc nguén Si, Al thich hop va cac tdc nhéan tao két cAu nhu kim loai
kiém, cac kim loai kiém thd, amin ho#c cc cation amoni hitu co. C4c tac nhan tao két
céu luu trd trong cdc mao quan cua zeolit va chiu trach nhiém chinh cho viéc tao ra
ciu trac cu thé cta zeolit. Loai ndy cin béng su nap 1én khung duoc két hop v6i nhom
va ciing ¢6 thé st dung nhu 14 cic bo loc khong gian. Cac zeolit duge dic trung & chd

¢ c4c 10 mao quén co kich thuge dong nhat, c6 kha nang trao doi ion dang ke, va kha
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ning cia ching dé hdp phu va giai hip phu thuan nghich pha dugc hép phu phan tén
trong cac khoang tréng bén trong clia tinh thé ma khong can phai di roi nhiéu bt ky
nguyén tr tao nén céu trac tinh thd zeolit khong dbi ndo. Céc zeolit ¢6 thé duoc sir
dung 1am chit xuc tac cho cdc phan ung chuyén héa hydrocarbon xay ra trén mat

ngoai cling nhu mét trong bén trong mao quan.

Ba loai cdu trac EUO, NON va NES lién quan mét thiét dén nhau va c6 thé
duoc tao cAu trac tr hai don vi cAu truc dang 16p tuong ty nhau, LBU A va LBU B,
dugc thé hién mé rong dudi diy trong cac hudng truc a' va b'. LBU A gbm c6 tir dién
TO4 duoc lién két hai chidu dé tao ra tAm silicat v6i cac 10 vong 12 thanh phin. LBU B
gdm c6 cac chudi thing cta t& dién TO4. Dé tao ra cAu truc khung ba chiéu véi EUO,
NON va NES, c4c hai loai 16p dugc chong 1én nhau theo trinh tu riéng biét theo huéng

truc ¢'.

So dd trén Fig.1 thé hién cac don vi cdu trac dang 16p ciia ho EUO-NES-NON
nhu thuong thdy 13 (0 0 1). (a) Lép A gdm c6 tir dién [TO4] lién két v6i nhau dé tao ra
cac vong 12 thanh phan va va (b) 16p B gdm c6 céc thanh tir dién [TO4] chay song

song vdi truc a'.

Cac so d6 & trén thé hién su biéu hién cla cac cau truc khung va céc trinh tu

xép chdng déi vé6i (a) NON, (b) EUO va (c) NES nhu duge thudng thay 1a (1 0 0).

Déi véi NON, chi c6 cac 16p LBU A dugc xép chdng Ién nhau a). Trinh tu xép
chéng 1a AA'AA' véi mdi 16p A khac duge dich di mdt doan 1/2a' va duge goi 1a A'.
Maic du cac 16p riéng r& chira cac vong 12 thanh phan, su dich chuyén cac khéi 1/2a'
dat dugc va khung NON thu dugc 1a & trang thai siéu téi han. D6 khong thuc su 1a
zeolit, ma 1a clathrasil, vi n6 chira cdc khung (dugc J.V.Smithl goi 1a nns) c6 thé tiép
cin boi cac mao quan khong 16n hon céc vong 6 thanh phan.

Kiéu khung EUO c¢6 thé dugc tao ra b) bang cach chén 16p B gitta cac 16p kép
AA' tao ra trinh tu xép chéng AABAA'B. Khung thu dugc chita cac kénh vong 10
thanh phan mét chiéu véi cac hbc bén thanh cac khung nns cut.

Kiéu khung NES ¢6 thé duoc tao ra c) bang cach xen ké céc 16p A va B dé co
trinh tu x8p chdng AB'A'BAB'A'B v6i A' va B' dugc dich chuyén mot khoang 1/2a'.
Khung thu dugc chira cac kénh vong 10 thanh phén 2 chiéu binh thuong theo truc b'.
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Mot sb sang phan tir lién quan da dugc boc 10 nhung c6 khac biét dang ké gitta
cic sang phén tir ndy va sang phan tir theo sang ché. Trong patent US 6,123,914, EU-1
duge boc 16 va sang phan i két hop kidu EUO-NES duoge st dung dé loai bo B va
nhdm vo dinh hinh ra khoi cc kénh bang cach st dung su xir Iy nhe v6i natri hydroxit.

Sang ché nay lién quan dén vat liéu silic oxit/nhom oxit khong chira Bo.

Bing sang ché My US 7,459,073 boc 10 sang phén tir SSZ-47B duoc tao ra
bang cach st dung cac tAm khudn c6 cac vong va cung (cation N-xyclopentyl-1,4-
diaabixyclo[2.2.2] octan) ¢ thé ¢6 chi phi dé san xudt dit hon va sé& tao ra zeolit c6

nhiéu dic tinh EUO hon so véi cac vat liéu khac.

Bing sang ché My US 5,910,299 boc 10 zeolit ERS-10 zeolit duge tao ra sir
dung tim khuon dang 6-azonia spiro-[5,5]-undecan hydroxit. Zeolit nay dugc yéu ciu
c6 ty 18 Si/Al, tir 50 dén silic oxit tinh khiét. Sang ché nay dugc tao ra & céc ty 1¢

Si/Al, thip hon ERS-10.

Vit liéu mai da dugc tao ra bao gém su phat trién xen 14n bd khung EUO-NES-

NON c¢6 tng dung trong céac quy trinh chuyén héa hydrocarbon.
Ban chit ky thuit ciia sang ché

Nhu duge d& cép, sang ché dé cap dén zeolit nhom silicat méi goi 1a UZM-43
bao gdm bo khung két hop EUO-NES-NON. Theo d6, mot phuong 4n ctia séang ché Ia
zeolit tinh thé cdu trac xp min c6 bd khung ba chidu gbm it nhét 1a cic khéi tr dién
A103 va SiO; va thanh phan thuc nghiém trén co s& khan nhu duoc tong hop duoc

biéu dién bang cong thirc thuc nghiém sau:
Mm+R1r]R2r2A11-xExSiyOz

v6i M la natri hoac td hop cia céc cation ¢o thé trao ddi ion natri va kali, "m" 1a ty 1&
mol ctia M trén (AI+E) va nam trong khoang tr 0,05 dén 5, Rl la cation
propyltrimetylamoni dién tich don, "r1" 1a ty 1é mol cia R trén (Al +E) va c6 gia tri
nam trong khoang tir 0,25 dén 8,0, R2 1a amin, "r2" 1a ty 1€ mol cta R trén (Al +E) va
¢6 gia tri nim trong khoang tir 0,0 dén 5, E 1a nguyén td dugc chon tr nhém chi bao
gbm gali, sat, bo va td hop cta ching, "x" 1a phan mol ctia E va c6 gid tri nim trong

khoang tir 0 dén 1,0, "y" 1a ty 1& mol ctia Si trén (AI+E) va nam trong khoang tir lon



hon 5 dén khoang 40 va "z" 1a ty 1 mol cua O trén (AI+E) va ¢ gia tri dugc xdc dinh

bang cong thirc:

va khac biét & chd zeolit nay ¢6 hinh anh nhiéu xa tia X ¢6 it nhit cac khoang cach d

va cuong do nhu néu trong bang A.

Béang A
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z=(m-+rl+r2+3+4%*y)/2

2-Theta Khoang cich d (A) | Cuong do I/Io%
7,96-8,06 10,96-11,09 Trung binh
8,72-8,85 9,97-10,10 Yéu
9,40-9,41 9,36-9,40 Yéu
12,96-13,01 6,79-6,82 Yéu
19,10-19,17 4,62-4,64 Trung binh
20,54-20,62 4,30-4,32 R4t manh
22,23-22,33 3,97-3,99 Trung binh
23,29-23,42 3,79-3,81 Trung binh - Yéu
23,97-24,08 3,69-3,70 Trung binh
26,01-26,13 3,40-3,42 Yéu
26,54-26,62 3,34-3,35 Trung binh
27,24-27,32 3,26-3,27 Trung binh
28,86-29,00 3,07-3,09 Yéu
33,16-33,29 2,68-2,69 Yéu
35,46-35,52 2,52 Yéu

Sau khi nung, quan sat hinh dnh nhiéu xa tia X dugc trinh bay trong bang B.

Bang B

2-Theta

Khoang céch d (A)

Cuong do 1/10%

7,99-8,00

11,04

Manh
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8,74 10,11 Yéu

9,42 9,38 Trung binh
12,96-12,99 6,80-6,82 Yéu
15,24-15,27 5,79-5,80 Yéu

15,98 5,54 Yéu
19,22-19,26 4,60-4,61 Trung binh
20,56-20,62 4,30-4,31 R4t manh
22,28-22,32 3,97-3,98 Manh

23,30 3,81 Trung binh
23,98-24,00 3,69-3,70 Trung binh
26,05-26,06 3,41 Yéu
26,67-26,72 3,33 Trung binh
27,30-27,35 3,25-3,26 Manh
28,94-29,01 3,07-3,08 Yéu
33,24-33,29 2,68-2,69 Yéu
35,66-35,68 2,51 Yéu

Khia canh khéc cta sang ché 1a quy trinh sn xuét vét lidéu st dung cation
propyltrimetylamoni (SACHEM) hodc cation propyltrimetylamoni va amin. Céc vét
lidu SSZ-47 truéc diy dugc tao ra bing cach st dung cation N,N-dimetyl-3-
azoniabixyclo[4.2.1] nonan hodc N,N-dimetyl-3-azoniabixyclo[3.2.1] octan ¢6 chi phi
san xuét dit va tao ra vt liéu c6 dic tinh EUO nhiéu hon so véi cac vt liéu duoc san
xuét theo sang ché. ERS-10 dugc tao ra voi tAm khudn dit gia khdc 6-azonia spiro-

[5,5]-undecan hydroxit va tao ra vat liéu zeolit c6 ty 1& Si/Al> cao hon UZM-43.

Phuong 4n khéc nita cua sang ché 1a d& xuét quy trinh chuyén héa hydrocarbon
sir dung zeolit dugc mod td ¢ trén. Quy trinh bao gdm cho hydrocarbon tiép xuic véi
zeolit & cac diéu kién chuyén hoa dé cho san phidm hydrocarbon dugc chuyén hoa.
Quy trinh chuyén héa hydrocarbon bao gdm crackinh parafin, chuyén hoa hop chét

thom vi du nhu ddng phan hoa xylen, phan ng phan cit bit can xung toluen, phan

-6-
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ng md& vong va crackinh dé loai bo céc chat sbi cling benzen va alkyl hoa cac hop

chat thom véi céac parafin.
MG ta van tit cac hinh vé

Fig.1 thé hién cac don vi cdu truc dang 16p ctia ho EUO-NES-NON nhu thuong
thay 1a (0 0 1).

Fig.2 thé hién céc sy biéu hién cta cac ciu triic khung va céc trinh tu xép chong
dbi vé6i (a) NON, (b) EUO va (¢) NES nhu thuong thay 1a (1 0 0).
M ta chi tiét sang ché

Céc tac gia da diéu ché zeolit nhdm silicat ma cdu tric hinh hoc topd cia no6
vira v6i bd khung EUO-NES-NON va tuong tu nhu loai zeolit RUB-35, SSZ-47 va
ERS-10 nhu duge mo ta trong Atlat vé cac kiéu khung zeolit dugc luu trir boi Uy ban
chu tric zeolit qudc té tai dia chi http:/topaz.ethz.ch/IZA-SC/StdAtlas.htm. Cac zeolit
méi ndy da duoc dit tén 1a UZM-43. Nhu s& dugce trinh bay chi tiét, UZM-43 khac vé6i

cac zeolit da biét ¢ sO lugng cac ddc tinh cua no.

Nhu s& trinh bay chi tiét trong cac vi du, vat liéu UZM-43 én dinh nhiét dén
nhiét do it nhit 1a 600°C va theo phuong 4n khéc, 1én dén it nhat 800°C. Ciing nhu
duoc thé hién trong cac vi du, vat litu UZM-43 ¢o thé co thé tich vi mao quan tinh

theo phan trim trén téng thé tich mao quén 1a 16n hon 60%.

Vat liéu UZM dugc tao ra tir hdn hop phén tmg c6 thanh phan dugc biéu dién

vé mait ty 1€ mol cua céc oxit la:
aM0 : bR24O : 1-cALO; : cE203 : dSiO; : eH20

v6i "a" ¢b gia tri tir 0,05 dén 5,0, "b" co gid tri tir 1,5 dén 40, "c" c6 gié tri tir 0 dén 1,0,
"d" c6 gid tri tir 4 dén 40, "e" co gia tri tir 25 dén 4000. Ngudn cua M dugc chon tir
nhém chi bao gém cac mubi halogennua, cac mudi nitrat, cac mudi axetat, céc

hydroxit, cac mudi sulfat va td hop ctia ching.

Nguén cua E dugc chon tir nhom chi bao gé)m cac borat kiém, axit boric, gali
oxyhydroxit két tua, gali sulfat, sit (III) sulfat, sit (III) clorua va td hop ctia ching.
Ngudn nhém duge chon tir nhém chi bao gdm nhdm isopropoxit, nhdm sec-butoxit,
nhdm oxit két tia, AI(OH);, nhdm kim loai va céc mubi nhom. Nguén silic dugc chon

tr nhom chi bao gém tetraethyorthosilicat, silic oxit hun khoi, keo silic oxit va silic

-7-
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oxit két ta. Hon hop phan tng duoc phan Gng & nhiét do tir 150° dén 185°C trong
thoi gian tr 1 ngay dén 3 tudn. T8t hon néu, hdn hop phan ung duge phan Gng ¢ nhiét
d6 tir 165° dén 175°C trong thdi gian tr 1 ngdy dén 3 tudn. R1 1a cation
propyltrimetylamoni dién tich don, "r1" 1a ty 1€ mol cua R trén (Al +E) va c6 gia tri tur
0,25 dén 8,0, va R2 1a amin, r2 1a cdc mocpholin. Quy trinh ¢ thé con bao gém bd

sung cac hat UZM-43 vao hdn hop phan tmg.
Vi du thuc hién sang ché
Vidul

Gel phan tng nhom silicat dugc diéu ché bing cach trudc hét tron 48,92 g natri
aluminat 16ng (LSA) (dung dich 46,55%), 225,23 g propyltrimetylamoni hydroxit
(SACHEM 20%), 36,11 g mocpholin (Aldrich) va 865,38 g nué¢c trong Khi khudy
manh. Sau khi tron déu, bd sung thém 224,36 g Ultrasil VN SP 89%. Sau khi bd sung
xong, hdn hgp phan Ung thu dugc dugc ddng nhét hoa trong thoi gian 1 gio, dugce
chuyén vao ndi hoi c6 canh khudy bang thép khong gi Parr dung tich 2-L. Hén hop
duoc két tinh & nhiét do 175°C cung véi khudy & tdc do 250 vong/phut trong thoi gian
160 gid. San phédm rdn duoc thu hdi nho ly tim, dugc rira voi nuée da khir ion va sy
kho & nhiét dd 95°C. San pham dugc xac dinh 1a UZM-43 nho phuong phap nhiéu xa
tia X (XRD). Cac dudng nhiu xa tiéu biéu quan sat dugc d6i v6i san phém duoc trinh
bay trong bang 1. Thanh phin san pham duoc x4c dinh bang phén tich nguyén t6 gdbm
co cac ty 1€ mol sau day: Si/Al = 13,76, Na/Al = 0,23. Mot phén vat liéu dugc nung
bang cach ting nhiét do dot ngdt dén 600°C trong thoi gian 2 gid sau do dé yén trong
khong khi trong thoi gian 6 gio. Dién tich bé mat BET 1a 176 m¥g va thé tich vi mao
quan 1a 0,07 cc/g. Hinh anh kinh hién vi quét dién tir (Scanning Electron Microscopy
(SEM)) cho thiy cic tinh thé dang tron (tuong tu qua nho) nhé hon 100 nm. Phan tich
hdéa hoc cho két qua nhu sau: 3,06% Al, 42,9% Si, 0,99% Na, N/A1=0,78,
Na/Al=0,38, Si/Al,=27. Céac dudng nhiéu xa quan sat dugc dbi véi UZM-43 duoc

trinh bay trong bang 1 nhu sau.

Bang 1
2-Theta Khoang cach d (A) | Cudng do I/10%
8,02 11,01 Trung binh
8,72 10,13 Yéu
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9.4 9.4 Trung binh
13,01 6,79 Yéu
19,17 4,62 Trung binh
20,62 4,3 R4t manh
22,29 3,98 Trung binh
23,38 3,8 Yéu
23,58 3,76 Yéu
24,00 3,7 Trung binh
24,53 3,62 Yéu
26,10 3,41 Yéu
26,60 3,34 Trung binh
27,32 3,26 Trung binh
29,00 3,07 Yéu
33,29 2,68 Yéu
35,52 2,52 Yéu

Cac duong nhiéu xa tiéu biéu quan sat dugc ddi véi UZM-43 da nung dugc thé hién

trong Bang 2.
Bang 2
2-Theta Khoang cach d (A) | Cudng dd I/Io%

7,99 11,04 Manh
9,42 9,38 Trung bivnh
12,99 6,80 Yéu
14,77 5,98 Yéu
15,27 5,79 Yéu
15,98 5,54 Yéu
19,22 4,61 Manh
20,62 4,30 R4t manh
22,32 3,97 Manh
23,98 3,70 Trung binh
26,06 3,41 Trung binh
26,72 3,33 Trung binh
27,30 3,26 Manh
28,48 3,13 Yéu
29,01 3,07 Yéu
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33,24 2,69 Yéu
35,66 2,51 Yéu

Vidu?2

Gel phan ¢ng nhém silicat dugc diéu ché bing cach trude hét tron 48,92 g natri
aluminat 16ng (LSA) (dung dich 46,55%), 225,23 g propyltrimetylamoni hydroxit
(SACHEM 20%), 36,11 g mocpholin (Aldrich) va 865,38 g nuéc trong khi khudy
manh. Sau khi tron déu, bd sung thém 224,36 g Ultrasil VN SP 89%. Sau khi bd sung
xong, hdn hgp phan tng thu dugce duoc ddng nhat hoa trong thoi gian 1 gid, duoc
chuyén Véb ndi hoi ¢6 canh khudy bang thép khong gi Parr dung tich 2-L. Hén hop
duoc két tinh & nhiét do 175°C cung v6i khudy & toe do 350 vong/phut trong thoi gian
160 gid. San pham ran dugc thu hdi nho ly tdm, duoc rira v6i nude da khir ion va sy
kho & nhiét do 95°C. San phém dugc xac dinh 1a UZM-43 nh¢ phuong phép nhiéu xa
tia X (XRD). Cac dudng nhiu xa tiéu bidu quan sat duoc ddi v6i san pham dugc trinh
aby trong bang 3. Thanh phin san phdm dugc xéac dinh bang phan tich nguyén t6 gdm
c6 cac ty 1& mol sau day: Si/Al = 13,5, Na/Al = 0,38 va N/AI=0,78. M¢t ph?ln vat liéu
duoc nung bang cach ting dot ngot dén nhiét dd 600°C trong thoi gian 2 gid sau do aé
yén trong khong khi trong thdi gian 6 giv. Dién tich bé mat BET la 192 m%g va thé
tich vi mao quan 1a 0,07 cc/g. Hinh anh kinh hién vi quét dién tir (SEM) cho thay cac
tinh thé dang tron nhé hon 100 nm.

Béang 3
2-Theta Khoang cach d (A) | Cuong dd I/10%

7,96 11,09 Trung binh
8,72 10,10 Yéu
9,41 9,36 Yéu
12,96 6,82 Yéu
19,10 4,64 Trung binh
20,54 4,32 Rat manh
22,23 3,99 Trung binh
23,29 3,81 Yéu
23,97 3,70 Trung binh
26,01 3,42 Yéu

-10-
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26,54 3,35 Trung binh
27,24 3,27 Trung binh
28,86 3,09 Yéu
33,16 2,69 Yéu
35,49 2,52 Yéu

Vidu3

Gel phan tng nhom silicat dugc diéu ché bang cach trudc hét tron 36,61 g natri
aluminat 16ng (LSA) (dung dich 46,55%), 24,3 g natri hydroxit (dung dich 50%) va
749,05 g nuéc trong khi khudy manh. Sau khi tron déu, bd sung thém 421,53 g
propyltrimetylamoni bromua (SACHEM 25%) va sau d6 bd sung thém 167,99 g
Ultrasil VN SP 89%. Sau khi bd sung xong, hdn hgp phén tmg thu dugc duoc ddng
nhét hoa trong thoi gian 1 gid, duge chuyén vao ndi hoi c6 cénh khudy bang thép
khong gi Parr dung tich 2-L. H3n hop dugc két tinh & nhiét do 175°C clng v6i khudy
& toc dd 350 vong/phut trong thoi gian 132 gid. San phdm rin dugc thu héi nho ly
tam, duoc ria véi nude da khir ion va sdy kho ¢ nhiét @6 95°C. San phim duge xac
dinh 12 UZM-43 nhd phuong phap nhidu xa tia X (XRD). Cac duong nhiéu xa tiéu
biéu quan sat dugc dbi véi san phidm dugc trinh bay trong bang 4. Thanh phan san
pham dugc xic dinh bang phén tich nguyén t6 gdm c6 cac ty 1¢ mol sau day: Si/Al =
13,05, Na/Al = 0,34. Mot phan vt liéu dugc nung bing cach ting dot ngodt dén nhiét
d6 600°C trong thoi gian 2 gio sau do dé yén trong khong khi trong thoi gian 6 gio.
Dién tich bé mit BET la 292 m?/g va thé tich vi mao quan 1a 0,101 cc/g. Hinh anh kinh
hién vi quét dién tr (SEM) cho théy céc tinh thé dang tron nhé hon 100 nm.

Béang 4
2-Theta Khoang cach d (A) | Cuong d6 I/10%

8,06 10,96 Trung binh
8,85 9,97 Yéu

12,98 6,81 Yéu

19,16 4,62 Trung binh

20,62 4,30 R4t manh

22,33 3,97 Manh

23,42 3,79 Trung binh
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24,08 3,69 Trung binh
26,13 3,40 Trung binh
26,62 3,34 Trung binh
27,28 3,26 Manh
28,41 3,13 Yéu
28,98 3,07 Yéu
30,35 2,94 Yéu
35,46 2,52 Yéu

Cac duong nhidu xa tidu bidu quan sat duge dbi véi UZM-43 dd nung dugce

trinh bay trong bang 5.

Béang 5
2-Theta Khoang cdch d (A) | Cudng do I/Io%
8,00 11,04 Manh
8,74 10,11 Yéu
12,96 6,82 Yéu
15,24 5,80 Yéu
19,26 4,60 Trung binh
20,56 4,31 Rit manh
22,28 3,98 Manh
23,30 3,81 Trung binh
24,00 3,70 Trung binh
26,05 3,41 Trung binh
26,67 3,33 Trung binh
27,35 3,25 Manh
28,45 3,13 Yéu
28,94 3,08 Yéu
30,20 2,95 Yéu
33,29 2,68 Yéu
35,68 2,51 Yéu

UZM-43 dugc téng hop theo céac vi du 1 va 2 duogc tao cdng thic thanh chét

xtc tac chira 70% UZM-43 va 30% nhdm oxit. Trong didu ché chét xic tac, nhom oxit
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Catapal B trudc hét duoc peptit héa véi axit nitric str dung 0,17 g HNOs trén mdi gam
nhém oxit Catapal B. Nhom oxit da peptit héa sau d6 dugc dua vao cbi nghién, trong
khi trdon, cho dén khi thu dugc hdn hop bdt nhio véi dd dac phi hop véi viée €p dun.
Sau d6 hadn hop bot nhdo dugce ép dun dé tao ra cc khdi try dudng kinh 1/16" (khoang
1,6mm), cac khdi nay dugc siy kho & nhiét do 100°C qua dém va sau d6 dugc dinh
kich thudce véi ty 16 chidu dai trén dudng kinh gn bang 3. Céc thoi ép dun khd duge
nung trong 16 v6i khong khi luu thong & nhiét do 600°C trong thoi gian 5 gio dé thao
khudn. Chét nén sau khi nung nay sau d6 dugc trao ddi ion st dung dung dich
NH4NO3 10% trong lugng tai nhiét do 75°C trong thoi gian 1 gio. Sau d6 sir dung
nuée sach dé rira voi luong 10 g trén mdi g zeolit. Trao d6i ion véi NHsNO; va rira
voi nude duge 1ap lai thém hai 14n nita. Sau d6 thoi ép dun dugc séy kho & nhiét do
120°C trong thoi gian 4 gid va sau d6 hoat hoa ¢ nhiét do 550°C.

V&i mdi mau duoc liét ké trong bang 1, thuc hién so sdnh hinh anh nhiu xa
quan sat dugc véi céc hinh anh md phong DIFFaX dé co cic mo hinh xéc sudt chuyén
héa aN va aS, chi ra xu huéng tao chum EUO, NES, va NON. Phan tram cua EUO,
NES, va NON duoc tinh tir cic x4c suit chuyén hoa. Cac mo hinh phu hop nhit duoc

tom tit trong bang 6.

Bang 6: Két qua tir cic m6 hinh DIFFaX cua céc mau thuc nghiém

Mau Xu huéng tao cham Phan tram trong lugng
EUO NES NON EUO NES NON

Mau 1 0,67 0,58 0,75 - 34 31 34
Maiu 2 0,67 0,58 0,75 34 31 34
Mau 3 0,73 0,53 0,80 33 24 43
SS7-47 0,40 0,70 0,90 18 28 54
RUB-35 1,60 0,10 0,30 82 6 12
ERS-10 0,75 0,50 0,75 38 25 38

Céac mau 1 va 2: Cac mhu duogc tdng hop 1 va 2 ¢6 cac hinh anh nhiéu xa rat
gbng nhau va c6 thé pht hop véi cac hinh anh mé phong DIFFaX. Chung déu chi thé
hién xu huéng tao chum nhe trong céc ving tuong tw NES va xu huéng tao chum nhe
hon trong céc ving tuong tw EUO va NON dan dén céu tric ¢6 dic tinh EUO va NON
nhiéu hon NES mét chut.
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Mau 3: miu duoc tdng hop 3 ¢6 hinh anh nhiu xa hoi khac hon hai mau trudc.
Hinh &nh c6 thé tring khép v6i hinh anh mo phong chi ra mau ¢6 nhiéu dic tinh NON

hon mdt chut va it dic tinh EUO hon hai mau trude.

Lién quan dén su nhiéu xa cua cac mAu da c6, tién hanh cic quan sat sau day.
ERS-10. Trong s6 cdc mau da c6, ERS-10 ¢6 hinh anh nhifu xa giéng nhét véi
sang ché, mic dit van c6 cac khac biét rd rét. Hinh anh dé c6 thé tring khép véi mo
phong chi ra thanh phan tuong ty nhung v6i ham lugng EUO nhiéu hon mdt chut va ty

1€ Si/Al, cao hon UZM-43.

Hinh anh nhiéu xa d6i v6i SSZ-47 khéac v6i cac mau 1, 2 va 3 va phu hgp véi

cAu truc chira nhiéu dac tinh NON hon.

RUB-35 ¢6 hinh anh nhidu xa khac biét nhit véi cac mAu minh hoa séng ché.
Hinh anh nhiéu xa ctia né phu hgp véi cAu trac ¢6 dic tinh EUO cao. Mo hinh tao dit
gdy trong RUB-35 dugc phat trién khong xét dén su tao chum. CAu trac phi hop nhét
ctia chung la dic tinh kiéu 78% EUO va 22% NON. Mo hinh dugc bao cdo ¢ day cho
két qua twong tu (82% EUO, 12% NON, 8% NES) nhung ciing chi ra mot s6 dic tinh
kiéu NES.
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YEU CAU BAO HQ
1. Quy trinh chuyén héa hydrocarbon bao gdm cho dong hydrocarbon tiép xtic véi chét
xtic tac & cac didu kién chuyén héa hydrocarbon dé thu duoc san phim chuyén hoa,
chét xuc téc bao gdm zeolit tinh thé ciu tric x6p min UZM-43 da bién dbi, trong d6
UZM-43 da bién ddi c6 bd khung ba chidu gdm it nhit cac khéi tir dién A102 va
SiO; va thanh phan thuc nghiém trén co s& khan duoc biéu dién bang cong thirc thyuc

nghi€ém sau:
Mm+R ]. 1']R2r2A1 1 -xExSiyOz

trong do:M la natri hodc td hop ctia céc cation c6 thé trao d6i ion natri va kali, "m" 12
ty 1¢ mol ciia M trén (AI+E) va nim trong khoang tir 0,05 dén 5, R1 la cation
propyltrimetylamoni dién tich don, "r1" 1a ty 1¢ mol cta R trén (Al +E) va c6 gia tri tur
0,25 dén 8,0, R2 1a amin, "r2" 1a ty 1 mol cta R trén (Al +E) va c6 gid tri tr 0,0 dén 53,
E 1 nguyén t6 dugc chon tir nhém chi bao gbm gali, sit, bo va td hop cia ching, "x"
1 phin mol ctia E va ¢6 gid tri tir 0 dén 1,0, "y" 1a ty 1¢ mol ciia Si trén (AI+E) va ndm
trong khoang tir I6n hon 5 dén 40 va "z" 1a ty 1é mol cia O trén (AI+E) va c6 gia tri

duoc xé4c dinh bang cong thirc:
z=(m-+rl+r2+3+4*y)2

va khac biét & chd zeolit nay c6 hinh anh nhi€u xa tia X c6 it nhat cac khoang cach d

va cac cuong do dugc trinh bay trong bang A:

bang A
2-Theta Khoang cach d (A) | Cudng do I/1o%
7,96-8,06 10,96-11,09 Trung binh
8,72-8,85 9,97-10,10 Yéu
9,40-9,41 9,36-9,40 Yéu
12,96-13,01 6,79-6,82 Yéu
19,10-19,17 4,62-4,64 Trung binh
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20,54-20,62 4,30-4,32 R4t manh
22,23-22,33 3,97-3,99 Trung binh
23,29-23,42 3,79-3,81 Trung binh - Yéu
23,97-24,08 3,69-3,70 Trung binh
26,01-26,13 3,40-3,42 Yéu
26,54-26,62 3,34-3,35 Trung binh
27,24-27,32 3,26-3,27 Trung binh
28,86-29,00 3,07-3,09 Yéu
33,16-33,29 2,68-2,69 Yéu
35,46-35,52 2,52 Yéu

va 6n dinh nhiét 1én dén nhiét do it nhét 1a 600°C va c6 dién tich bé mat BET nho hon
420 m?/g, trong do zeolit tinh thé vi xbp UZM-43 da bién déi c6 chu tric khung EUO-
NES-NON bao gdm tir 33-34% trong luong EUO, 24-31% trong lugng NES va 34-
43% trong luong NON.

2. Quy trinh theo diém 1, trong d6 quy trinh chuyén héa hydrocarbon dugc chon tur
nhoém chi bao gdm alkyl héa, khir alkyl hoa, chuyén nhom alkyl hoa céc hop chat
thom, déng phan hoa cac hop chét thom, alkyl héa céc olefin véi isoparafin, nhi tring

héa olefin, oligom hoa olefin, crackinh xtic tac, va tach parafin.

3. Quy trinh theo diém 1, trong d6 chét xtic tac con bao gdm nhém oxit.
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