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Linh vuc dé cap ctia sang ché

Sang ché thudc linh vue vat lidu va tdng hop héa hoc, cu thé 1a sang ché d& cap
dén quy trinh tong hop vt liéu zeolit ¢ kich thudc 10 x6p tir 5,1 dén 5,6 A (ZSM-5) dé

lam vat liéu hap phu phan tir.
Tinh trang ky thuat clia sang ché

Vit liéu zeolit dugc phén loai dua theo kich thudce 16 Xép, trong d6 vat liéu ZSM-
5 (Zeolite Socony Mobil-5) 14 loai vat liéu zeolit ¢6 kich thuée 15 xbp mao quan trung
binh tr 5,1 dén 5,6 A (G.T. Kokotailo, S.L. Lawton, D.H. Olson, W.M. Meier, Structure
of synthetic zeolite ZSM-5, Nature, 272 (1978) 437-438). Vit li€u nay co6 dic tinh hép
phu phén tir tét do chiing ¢6 kha ning trao dbi ion va ciu triic khung c6 dang duong ham
duoc tao nén boi sy giao nhau cta hai hé théng kénh va khoang tréng. Hé théng kénh
thing ding c6 dudng kinh khodng 5,1 x 5,5 A va hé théng kénh nim ngang dang hinh
zig-zag c6 duong kinh khoang 5,4 x 5,6 A, zeolit ZSM-5 ¢6 kha nang xtc tac, hép phu
tt, dac biét 1a sy chon loc v& hinh dang va kich thugc ctia san phém mong mudn hodc
chét bi hép phu. Chinh vi vay, tir 1au zeolit ZSM-5 di dugc tng dung rong réi trong linh
vuce xuc tac (T. Zhao, F. Li, H. Yu, S. Ding, Z. Li, X. Huang, X. Li, X. Wei, Z. Wang,
H. Lin, Synthesis of mesoporous ZSM-5 zeolites and catalytic cracking of ethanol and
oleic acid into light olefins, Applied Catalysis A: General, 575 (2019) 101-110), dac biét
1a xuc tac hoa dau cling nhu tng dung trong linh vire hép phu xtt 1y céc van dé lién quan
dén moi trrong (B. Zhang, H.-Y. Sun, J. Li, L.-Z. Li, Y.-L. Deng, S.-H. Liu, M.-L. Feng,
X.-Y. Huang, Fast and Selective Removal of Aqueous Uranium by a K+-Activated
Robust Zeolitic Sulfide with Wide pH Resistance, Inorganic Chemistry, 58 (2019)
11622-11629).

Hién nay, zeolit ZSM-5 duogc tong hop chi yéu tir hoa chét tinh khiét nén c6 gia
thanh cao. D& khéc phuc nhuoc diém do, zeolit ZSM-5 da duoc nghién ctru tong hop tir
mot s& ngudn nguyén lidu tir nhién hozc phu phim ctia qua trinh san xuit ndong nghiép
va cong nghiép (D.-K. Nguyen, V.-P. Dinh, H.Q. Nguyen, N.T. Hung, Zeolite ZSM-5
synthesized from natural silica sources and its applications: a critical review, Journal of

Chemical Technology & Biotechnology, 98 (2023) 1339-1355) nhur dat sét, khoang
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chét, tro triu, tro bay. Trong d6, cao lanh véi thanh phén chinh 13 Si0; va ALO;, ¢6
ngudn gbc t nhién, than thién véi moi trudng, gid thanh thap, va trit lwong 16n da nhan
dugc sy quan tAm cda cdc nha khoa hoc trong nudc va trén thé gi¢i (D. Hartanto, R.
Kurniawati, A.B. Pambudi, W.P. Utomo, W.L. Leaw, H. Nur, One-pot non-template
synthesis of hierarchical ZSM-5 from kaolin source, Solid State Sciences, 87 (2019)
150-154), (A. Asghari, M.K. Khorrami, S.H. Kazemi, Hierarchical H-ZSM5 zeolites
based on natural kaolinite as a high-performance catalyst for methanol to aromatic
hydrocarbons conversion, Scientific Reports, 9 (2019) 17526.). Tuong tu cao lanh,
bentonit 1a mot loai dat sét tu nhién thudc ho montmorillonit véi thanh phén hoéa hoc
chinh 14 SiO; va ALL,Os (V.-P. Dinh, P.-T. Nguyen, M.-C. Tran, A.-T. Luu, N.Q. Hung,
T.-T. Luu, HA.T. Kiet, X.-T. Mai, T.-B. Luong, T.-L.. Nguyen, H.T.T. Ho, D.-K.
Nguyen, D.-K. Pham, A.-Q. Hoang, V.-T. Le, T.-C. Nguyen, HTDMA-modified
bentonite clay for effective removal of Pb(II) from aqueous solution, Chemosphere, 286
(2022) 131766), da dugc st dung dé tdng hop hidu qua mot sé loai zeolit nhu zeolit 13X
(C. Chen, D.-W. Park, W.-S. Ahn, CO2 capture using zeolite 13X prepared from
bentonite, Applied Surface Science, 292 (2014) 63-67), zeolite A (H. Ma, Q. Yao, Y.
Fu, C. Ma, X. Dong, Synthesis of Zeolite of Type A from Bentonite by Alkali Fusion
Activation Using Na2CO3, Industrial & Engineering Chemistry Research, 49 (2010)
454-458), zeolit Y (H. Faghihian, N. Godazandeha, Synthesis of nano crystalline zeolite
Y from bentonite, Journal of Porous Materials, 16 (2009) 331-335), va zeolit beta (Z.
Vajglova, N. Kumar, M. Peurla, J. Peltonen, I. Heinmaa, D.Y. Murzin, Synthesis and
physicochemical characterization of beta zeolite—bentonite composite materials for

shaped catalysts, Catalysis Science & Technology, & (2018) 6150-6162).

Viét Nam la quéc gia c6 trit lwong 16n bentonit chat lwong cao (N.N. Khoi, Mineral
Resources Potential of Vietnam and Current State of Mining Activity, Applied
Environmental Research, 36 (2014) 37-46), tuy nhién tinh dén thoi diém hién tai chwa
c6 cong bd nao vé viée sir dung bentonit dé tdng hop zeolit ZSM-5 duoc cong bd. Véi
ti 1€ mol SiO2/Al,03 dao dong tir 6 dén 50 hodc cao hon, zeolit ZSM-5 dugc xép vao
nhém vt liéu zeolit gidu Si. Nghién ciru cho thay rang véi nhitng loai zeolit ¢6 ti 1& mol
Si02/ALOs cao thudng kho tong hop thanh cong hodc hidu qua téng hop thap néu khong
¢6 su tham gia cia chét tao cAu tric (W.Pang, J. Yu, R. Xu, Q. Huo, J. Chen, Chemistry

of zeolites and related porous materials: synthesis and structure, John Wiley & Sons,
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2009). Trong tong hop ZSM-5, mdt vai amin hitu co thudong dugc bd sung vao hé phan
ung, cac hop chét nay s& & trong hé théng kénh va khoang trbng cia zeolit va déng vai
trd dinh hudng cho su tao thanh céac cAu trac zeolit khac nhau. Chat tao cAu trac duge
st dung phd bién nhdt hién nay dé tong hop zeolit ZSM-5 1a TPA-Br
(tetrapropylamonium bromit) nhung lai ¢6 gia thanh cao. Ngoai ra, khi nung & nhiét 4o
khoang 500 °C dé loai bé TPA-Br, amin phan hily tao ra cac hop chat doc hai, c6 mui
khé chiu. Do d6, viéc han ché str dung loai chét tao cAu tric noi trén, thay bﬁng céc chét
tao cu tric than thién hon v6i mdi truong, it tao ra chat doc hai trong qua trinh téng
hop, gid thanh thap nhung van dam bao t6t v& mat hiéu suét ctia qua trinh tdng hop dang
14 huéng tap trung nghién ctru. Hon nita, viéc tim ra cac chét c6 gia thanh thap hodc tan
dung ngudn phu pham trong nudc cling s& mang nhidu y nghia thiét thuc hon. Mt khac,
viéc str dung cac loai chét tao cAu triic ndy theo mot s6 nghién ctru cling gitp ting phan
16 xp c6 kich thuéc meso trong vat liéu nhdm néng cao kha ning tmg dung. Cu thé, céc
chét tao cAu trac than thién voi mdi trudng cd nguén géc téng hop hodc tw nhién nhu
tinh bot (L. Wang, C. Yin, Z. Shan, S. Liu, Y. Du, F.-S. Xiao, Bread-template synthesis
of hierarchical mesoporous ZSM-5 zeolite with hydrothermally stable mesoporosity,
Colloids and Surfaces A: Physicochemical and Engineering Aspects, 340 (2009) 126-
130), xenlulozo (P.H. Hoang, N.M. Dat, Study on using cellulose derivatives as pore
directing agent for preparation of hierarchical ZSM-5 zeolite catalyst, Advanced Powder
Technology, 32 (2021) 3927-3933), va duodng (glucoza, fructoza) (D. Nandan, S.K.
Saxena, N. Viswanadham, Synthesis of hierarchical ZSM-5 using glucose as a
templating precursor, Journal of Materials Chemistry A, 2 (2014) 1054-1059), P. Noor,
M. Khanmohammadi, B. Roozbehani, F. Yaripour, A. Bagheri Garmarudi, Introduction
of table sugar as a soft second template in ZSM-5 nanocatalyst and its effect on product
distribution and catalyst lifetime in methanol to gasoline conversion, Journal of Energy

Chemistry, 27 (2018) 582-590 da dugc sir dung dé tong hop hiéu qua zeolit ZSM-5.

Mot sb nghién ctru cho thay rang, phan dich chiét tir trai bép c6 chira dudong sucroza
v tinh bot bép, rat thich hop 1am chét tao cAu tric. Tuy nhién, tinh dén thoi diém hién
tai, chua c6 cong bd nao sir dung dich chiét tir trai bap dé tong hop zeolit ZSM-5. Do
véy, viéc nghién ctru téng hop zeolit ZSM-5 st dung dich chiét tir trai bap lam chét tao
cAu trac 12 vAn d@ thiét thuc, phit hop v6i khuynh huéng hoa hoc xanh trén thé gidi va

Viét Nam.
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Nhu vay, tinh dén thoi diém hién tai, zeolit ZSM-5 d4 dugc tong hop thanh cong
tir nhidu ngudn nguyén liéu ban du c6 ngudn gbc tir hoa chét tinh khiét va tw nhién.
Nhung van can c6 nhitng cai tién trong quy trinh tong hop vét liéu zeolit ZSM-5 nhim
thu duoc vat liu zeolit ZSM-5 xbp dé lam vat liéu hép phu phan tir v6i gid thanh thip

hon, don gian, dé thuc hién.
Ban chit ky thuit ciia sang ché

Sang ché nham giai quyét cac vén d& néu trén, cy thé 13 sang ché dé xuit quy trinh
tbng hop vt liéu zeolit ZSM-5 c6 do xbp dugc ting cudng dé 1am vAt liéu hip phu phan
ttr. Bang cach stt dung céac vét liéu khung thay thé trong qua trinh gel hoa va thiéu két
loai bé nhim tao ra ciu tric xbp, quy trinh cho phép tbng hop vat liéu zeolit ZSM-5 xbp
c6 chu truc 16 x6p hiéu qua.

Vé&i muyc dich néu trén, sang ché dé cap dén quy trinh t6ng hop vat liéu zeolit ZSM-

5 xbp d& 1am chat hdp phu phan tit theo sang ché bao gdm céc budc:

a) hoat hoa bentonit bing cach sdy kho va nghién min, sau d6 nung & nhiét do
900°C trong khoang twr 45 dén 60 phut dén khi bentonit tir mau vang nhat chuyén sang
mau cam rdi nghién min dé thu dugc bentonit dugc hoat hoa chira chu yéu SiOz va ALO3

khan vé6i luong SiO» gép tir 2 dén 3 1an luong ALOs3;

b) téng hop gel aluminosilicat bang cach hoa bentonit d& hoat hoa véi NaOH 1M
theo ty 1& bentonit/NaOH 1a 1/22,125 (w/v), sau khi khudy & nhiét 6 phong trong 60
phut, sau d6 gia nhiét 1én 80°C va tiép tuc khudy tron trong 120 phut, sau khi loai bo
phin chét rin khong tan, tién hanh bd sung lan luot Na,Si03.5H20, dung dich TPA-Br,
dich chiét tir trai bép va khudy tir trong 60 phit dé thu duoc hdn hop gel aluminosilicat

dang long; va

¢) thu vat liéu zeolit ZSM-5 bing cach gia hoa hdn hop gel aluminosilicat dang
16ng bang cach gitt & 80°C trong 12 giv, sau d6 thiy nhiét ¢ 170°C trong 18 gity dé
chuyén ciu tric zeolit tir dang hinh cau sang luc giéc, phan chét ran dugc loc va ria dén
pH trung tinh va sdy qua dém & 100°C, tiép d6 nung & 500°C trong 5 gio dé loai cAu tric
khung tao mao mach xop rdi chuyén sang riit chan khong ¢ nhiét d6 phong trong 12 gio,

cubi cling gia nhiét dén 150°C trong 12 git thu duge vt liu zeolit ZSM-5.
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Theo m6t phuong an thuce hién cu thé, trong d6 & budc tbng hop gel aluminosilicat
lwong dich chiét ngd duoc st dung véi ty 18 bentonit/dich chiét ngd 1a 1/25 (w/v), trong
d6 dich chiét ngd thu dwge bang céch chiét bap ngd ngot hai 14n v6i nude cat véi ty 16
khoang 200 g/l & 100°C, mdi 14n tir 30 dén 45 phut, sau d6 loc va co dén khoang 20%
thé tich dé thu duoc dich chiét ngd dung dé tong hop gel aluminosilicat.

Theo mdt phwong an vu tién, trong do & bude tong hop gel aluminosilicat lwgng
Na,Si03.5H20 duoc st dung véi ty 18 bentonit/NaxSiO3.5H0 1a 1/22,1 (w/w).

Theo mot phwong an uu tién, trong d6 & bude tong hop gel aluminosilicat lwong
TPA-Br dugc stt dung v6i ty 1€ betnonit/TPA-Br 1a 1/1,175 dén 1/0,1469 (w/w).

M6 t4 vin tit cac hinh vé

Hinh 1 13 gian dd nhidu xa tia X ciia vat liéu zeolit ZSM-5 dugc tong hop & céc ti
1& chét tao cdu trac TPA-Br giam dan khi két hop v&i dich chiét tir trai bép.

Hinh 2 12 anh SEM ctia vt liéu zeolit ZSM-5 duoc tdng hop & céc ti 1€ chit tao
chu triic TPA-Br giam dén khi két hop véi dich chiét tir trai bap.

Hinh 3 1a phé FT-IR cua vt liéu zeolit ZSM-5 dugc té)ng hop & cac ti € chét tao
chu tric TPA-Br giam dan khi két hop véi dich chiét tir trai bap.

Hinh 4 13 dd thi phan bé kich thuéc 18 xbp cta vat liéu zeolit ZSM-5 téng hop
duoc khi sir dung dich chiét tir bép ngd va khong st dung dich chiét tir tri bap.

MO té chi tiét sang ché

Séng ché dugc mé ta chi tiét v&i céc phuong én va céc vi du thuc hién cu thé, tuy
nhién cdc phuong an va céac vi du thye hién nay chi nhdm 1am rd ban chét cia sang ché
chr khong nham gidi han pham vi yéu cAu bao ho bao ho sang ché.

Séng ché dé cap dén quy trinh tong hop vat liéu zeolit ZSM-5 xbp dé 1am chét hip
phu phan tu theo sang ché bao gém cic budc: a) hoat hoa bentonit; b) tong hop gel
aluminosilicat; va ¢) thu vat li¢u zeolit ZSM-5.

Trong budc hoat hda bentonit bing cach sdy kho va nghién min d4t sét bentonit.
DAt sét bentonit dugc siy, loai am va nghién min trong cbi ma ndo dé dam bao dong
nhét vé hat. Sau d6 nung & nhiét do 900°C trong khoang tir 45 dén 60 phut dén khi

bentomit tir mau vang nhat chuyén sang mau cam. Sau do nghién min bang cdi mé néo
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mot 14n nita dé thu duogc bentonit duge hoat hoa chira chi yéu Si0; va Al,O3 khan véi

lwong SiO» gép tir 2 dén 3 14n lwong ALOs.

Thanh phan hoéa hoc ciia dAt sét trudc va sau khi hoat hoa phén tich bang phuong
phap XRF cho thay chii yéu 1a SiOs va ALOs véi ti 18 % khéi luong 1an luot 1a
51,00:21,16 (trude hoat hoda) va 63,38:22,53 (sau hoat hoa). Ngoai ra, két qué phan tich
thanh phin pha bang phuong phap XRD cho thiy d4t sét sau khi hoat héa chira phin 16n

Si0, & dang tinh thé va mét lwong nhd montmorillonit, illit.

Trong budc tong hop gel aluminosilicat biang cach hoa bentonit da hoat hoa véi
NaOH 1M theo ty 1€ bentonit/NaOH 14 1/22,125 (w/v). Sau khi khuéy & nhiét do phong
trong 60 phiit & phéan tan bentonit hoat hoa rdi gia nhiét 1én 80°C va tiép tuc khudy tron
trong 120 phut. Sau khi loai bd phan chét rin khong tan, tién hanh bd sung 1an luot
Na,8i03.5H,0 (thtty tinh 16ng), dung dich TPA-Br, dich chiét tir trai bap va khudy tir
trong 60 phut d€ thu duoc hdn hop gel aluminosilicat.

Theo mot phuong 4n thuce hién cu thé, trong d6 lugng dich chiét ng6 duoc str dung
v6i ty 18 bentonit/dich chiét ngd 1a 1/25 (w/v). Dich chiét ngd thu dugc bang cach chiét
bap ngd ngot hai 1an v6i nude cit voi ty 16 khoang 200 g/l & 100°C. Mai 1an chiét tir 30
dén 45 phut. Sau d6 loc va cd dén khoang 20% thé tich dé thu duoc dich chiét ngd dung

dé tong hop gel aluminosilicat.

Theo mdt phirong 4n wu tién, trong d6 & bude tong hop gel aluminosilicat lugng

Naz2S103.5H20 dugc st dung véi ty 1€ bentonit/NaxSi03.5H20 14 1/22,1 (w/w).

Theo mdt phwong 4n wu tién, trong d6 & bude tong hop gel aluminosilicat luong

TPA-Br dugc sir dung véi ty 18 betnonit/TPA-Br 13 1/1,175 dén 1/0,1469 (w/w).

Trong budc thu vét lidu zeolit ZSM-5, tién hanh gia hoa hdn hop gel aluminosilicat
bang cach gitr & 80°C trong 12 gid. Sau d6 thiy nhiét & 170°C trong 18 givr d chuyén
cAu tric zeolit tir dang hinh cau sang luc giac. Phén chét rin duoc loc va rira dén pH
trung tinh va siy qua dém & 100°C. Tiép d6 nung & 500°C trong 5 gid dé loai cdu truc
khung tao mao mach x&p rdi chuyén sang rit chan khong & nhiét 6 phong trong 12 gio.
Qua trinh nay nham loai triét dé cac chat d& bay hoi c6 trong cdu trac zeolit. Cudi cung

gia nhiét dén 150°C trong 12 gior thu duoc vt lidu zeolit ZSM-5.
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Vat liéu zeolit ZSM-5 thu dugc ¢ dang vat liu rén, Xép vGi céc 18 xép mao quan

trung binh tr 5,1 dén 5,6 A thich hop tmg dung 1am vét liéu hép phu phan tt va xuc tac.
Vi du thye hién sang ché
Vi du 1. Hogt héa bentonit va chiét dich chiét tir trdi bip

Nghién min dAt sét bentonit duoc mua tlr cong ty ¢ phan Hiép Pht, Di Linh —
Lam Pong, Viét Nam trong cbi ma ndo, sau d6 nung & nhiét do 900°C trong khoang tur
45 dén 60 phut dén khi bentomit tir mau vang nhat chuyén sang mau cam rdi nghién lai

bang c6i ma nfio mot 14n nita dé thu dugc bentonit dugc hoat hoa.

Trai bép ngot dugc 10t vo, loai bo rau bép va rira sach bui ban béng nudc may, sau
d6 rira lai bing nudc cat 02 lan. Bip di rira sach dugc cit thanh timg khoanh nhé c6
kich thuéc khoang tir 1 dén 2 cm va dugc ludc trong nuéce cAt 02 14n trong thoi gian tir

30 dén 45 phut véi ti 1€ twong Gmg 100g bap:500 mL nudce cét.

Dich chiét tir trai bép sau d6 duoc loc qua phéu loc chéan khong dé 1oai b6 cin ban
va dugce cb quay chén khong dén thé tich khoang 20%. Phan dich chiét tir trai bap nay
duoc bao quan trong ngin maét ti lanh va st dung hét trong 24 gio thay thé mot phan

cho thanh phan khung TPA-Br tao cu tric 16 xbp.
Vi du 2. Tong hop vit ligu zeolit ZSM-5 bo sung dich chiét tiv trdi bdp

Thir nghiém tdng hop vat liéu zeolit ZSM-5 tir dat sét bentonit, Na:SiO3.5H20
(thay tinh long) vo1 luong chét tao cdu trac TPA-Br 0,5875 gam két hop véi dich chiét
tix trai bap.

Can 1 gam bentonit d4 hoat héa tir Vidu 1, bd sung tir tir vao 22,125 mL dung dich
NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khudy trén may khudy tlr trong 60 phut &
nhiét 6 phong. Sau d6 gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phut. Hbn hop dugc loc dé tach
14y phan chét rén, thu dwgc hon hop dung dich natri aluminat (NaAlO2) va mot luong
nhé natri silicat (Na2SiO3).

Tiép theo, cho 14n luot tir tir 22,1 gam dung dich thiy tinh long (Na2SiO3[5H-0,
0,1042 mmol); 4,4325 mL dung dich TPA-Br (0,5875 gam, 0,0022 mmol) va 25 mL
dich chiét tir trai bép thu duoc tir Vi du 1 vao hon hop trén va tiép tuc khudy tir trong 60
phut. Sau d6, hdn hop gel aluminosilicat duge gia hoa & 80 °C trong 12 gi¢ bang lo thay
tinh day kin nip ¢6 dung tich 100 mL va tién hanh thiy nhiét bang ndi hap & nhiét do

7
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170 °C trong 18 gio. Chét ran thu duoc sau khi thuy nhiét dugce loc b%mg phéu loc chan
khong va dugc rua nhiéu 14n bang nudce cAt dén gid tri pH trung tinh, sau d6 dugc sdy
qua dém & nhiét o 100 °C trudc khi nung ¢ 500 °C trong 5 gidy dé loai bé hoan toan
chét tao cAu trac TPA-Br, thu duge vat liéu zeolite ZSM-5. Trudce khi tng dung, vat liéu
zeolit ZSM-5 duge rit chan khong & nhiét do phong trong 12 gid, sau d6 gia nhiét 1én
150 °C trong 12 gi® va bao quan trong lo day kin nép.

Vi du 3. Téng hop vit lidu zeolit ZSM-5 khong b sung dich chiéi tir trdi bip

Thir nghiém tdng hop vat liéu zeolit ZSM-5 tir dét sét bentonit, Na;SiO3.5H20
(thay tinh long) véi lugng chét tao céu trac TPA-Br 0,5875 gam.

Cén chinh xéc 1 gam dat sét bentonit dd hoat hoa thu duoc tir Vi du 1, cho tir tir
va0 22,125 mL dung dich NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khuéy trén may
khudy tir trong 60 pht & nhiét do phong, sau d6 gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phut. Hon
hop dugce loc dé tach 14y phan chét ran, thu dugc hdn hop dung dich natri aluminat
(NaAlO») va mot lugng nho natri silicat (Naz2Si03).

Tiép theo, cho 1an luot tir tir 22,1 gam dung dich thdy tinh long (NazSi0305H20,
0,1042 mmol); 4,4325 mL dung dich TPA-Br (0,5875 gam, 0,0022 mmol) va 25 mL
nude khir ion vao hdn hgp trén va tiép tuc khudy tir trong 60 phut. Sau do, hdn hop gel
aluminosilicat duoc gia hoa ¢ nhiét 46 80 °C trong 12 gio biang lo thiy tinh dy kin nép
¢6 dung tich 100 mL va tién hanh thiy nhiét bang ndi hap ¢ nhiét do 170 °C trong 18
gid. Chét rén thu duoc sau khi thiy nhiét dugc loc bang phéu loc chan khong va rira
nhiéu 14n bing nudc cét dén gia tri pH trung tinh, sau d6 duoc sdy qua dém & nhiét do
100 °C trude khi nung ¢ 500 °C trong 5 gio @& 1oai bo hoan toan chét tao chu triic TPA-
Br, thu dugc vt liéu zeolit ZSM-5. Trudce khi tmg dung, vat liéu zeolite ZSM-5 duogc
rit chan khong & nhiét d6 phong trong 12 giv, sau d6 gia nhiét 1én 150 °C trong 12 gio

va bao quan trong lo déy kin nép.
Vi du 4. Tong hop vit ligu zeolit ZSM-5 bo sung dich chiét ti trdi bdp

Téng hop vat liéu zeolit ZSM-5 tir dat sét bentonit, Na28i03.5H,O (thuy tinh 16ng)
v6i luong chit tao chu tric TPA-Br 0,2938 gam két hop véi dich chiét tir trai bép.

Cén chinh x4c 1 gam bentonit d& hoat hoa tir Vidu 1, bd sung tir tr vao 22,125 mL

dung dich NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khudy trén médy khudy tir trong 60
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phut & nhiét 6 phong. Sau d6 gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phiit. Hon hop duge loc dé
tach ldy phﬁn chét rén, thu duge hon hop dung dich natri aluminat (NaAlO2) va mot

luong nho natri silicat (Na2Si0O3).

Tiép theo, cho 1an luot tir tir 22,1 gam dung dich thiy tinh léng (NaxSiO305H20,
0,1042 mmol); 2,2163 mL dung dich TPA-Br (0,2938 gam, 0,0011 mmol), 2 mL nuéc
khtr ion va 25 mL dich chiét tir trai bép thu duoc tr Vidu 1 vao hdn hop trén va tiép tuc
khudy tir trong 60 phut. Sau do, hdn hop gel aluminosilicat dugc gia héa ¢ nhiét do 80
°C trong 12 gio bang lo thuy tinh day kin ndp c6 dung tich 100 mL va tién hanh thiry
nhiét bing ndi hip & nhiét o 170 °C trong 18 gi. Chét ran thu dugc sau khi thiy nhiét
duge loc bang phéu loc chan khong va rira nhiéu 14n bang nudc cAt dén gia tri pH trung
tinh, sau d6 dugc sdy qua dém & nhiét do 100 °C trude khi nung ¢ 500 °C trong 5 gio
dé 1oai bo hoan toan chét tao cau tric TPA-Br, thu dugc vat liéu zeolite ZSM-5. Trudce
khi tng dung, vt liéu zeolit ZSM-5 dugc rut chan khong & nhiét d6 phong trong 12 gid,

sau d6 gia nhiét 1én 150 °C trong 12 gid va bao quan trong lo déy kin nap.
Vi du 5. Téng hop vit liéu zeolit ZSM-5 khong b sung dich chiét tir trdi bdp

Téng hop vat liéu zeolit ZSM-5 tir dat sét bentonit, NaxSi03.5H20 (thiy tinh long)
voi lugng chét tao ciu triic TPA-Br 0,2938 gam.

Cén chinh x4c 1 gam bentonit d& hoat héa thu duge tur Vi du 1, cho tir tir vao 22,125
mL dung dich NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khudy trén may khudy tir trong
60 phut & nhiét dd phong, sau do gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phut. Hon hop duoc loc
@8 tach 14y phén chat rn, thu dugc hdn hop dung dich natri aluminat (NaAlO2) va mot
luong nho natri silicat (Na2Si03).

Tiép theo, cho 14n luot tir tir 22,1 gam dung dich thuy tinh 1ong (Na2SiO35H20,
0,1042 mmol); 2,2163 mL dung dich TPA-Br (0,2938 gam, 0,0011 mmol) va 27 mL
nude khir ion vao hdn hop trén va tiép tuc khudy tir trong 60 phit. Sau do, hdn hop gel
aluminosilicat duoc gia hoa & nhiét do 80 °C trong 12 gio bang lo thiy tinh ddy kin nép
¢ dung tich 100 mL va tién hanh thuy nhiét bing ndi hap & nhiét do 170 °C trong 18
gidr. Chét ran thu duge sau khi thity nhiét dugc loc bing phéu loc chan khong va rira
nhiu 14n bang nuéc cAt dén gid tri pH trung tinh, sau d6 dugc sdy qua dém & nhiét do
100 °C truée khi nung & 500 °C trong 5 gi0 @8 loai bo hoan toan chét tao chu truc TPA-
Br, thu duoc vt liéu zeolit ZSM-5. Trude khi tmg dung, vét li€u zeolite ZSM-5 dugc
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1t chan khong & nhiét d6 phong trong 12 gid, sau d6 gia nhiét 1én 150 °C trong 12 gio

va bao quan trong lo day kin nép.
Vi du 6. Téng hop vit litu zeolit ZSM-5 bé sung dich chiét tir trdi bap

Téng hop vat lidu zeolit ZSM-5 tir dat sét bentonit, Na28i03.5SH0 (thuy tinh long)
vé6i lugng chit tao cau tric TPA-Br 0,1469 gam két hop véi dich chiét tir bip ngd.

Can chinh x4c 1 gam bentonit dd hoat hoa, cho tir tir vao 22,125 mL dung dich
NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khudy trén mdy khudy tir trong 60 phut &
nhiét do phong, sau d6 gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phut. Hén hop duoc loc dé tach 14y
phén chét rén, thu dugc hdn hop dung dich natri aluminat (NaAlOz) va mot luong nho

natri silicat (NaxSi103).

Tiép theo, cho 1an lrgt tir tir 22,1 gam dung dich thiy tinh 16ng (Na28i035H:20,
0,1042 mmol); 1,1081 mL dung dich TPA-Br (0,1469 gam, 0,00055 mmol), 3 mL nugce
khir ion va 25 mL dich chiét tir trai bip vao hdn hop trén va tiép tuc khudy tir trong 60
phat. Sau d6, hdn hop gel aluminosilicat duge gia hoa & nhiét do 80 °C trong 12 gi¢
bang lo thily tinh d4y kin nép c6 dung tich 100 mL va tién hanh thiy nhiét bing ndi hép
& nhiét d 170 °C trong 18 gid. Chét rén thu dugc sau khi thity nhiét dwoc loc béng phéu
loc chan khong va rua nhidu 1an bang nudc cht dén gia tri pH trung tinh, sau d6 dugc
sdy qua dém & nhiét d6 100 °C trude khi nung ¢ 500 °C trong 5 gio dé loai bd hoan toan
chét tao cu triic TPA-Br, thu dugc vat liéu zeolite ZSM-5. Trudce khi (mg dung, vat liéu
zeolit ZSM-5 duoc rit chan khong & nhiét do phong trong 12 gio, sau d6 gia nhiét 1én
150 °C trong 12 gid va bao quan trong lo dy kin néap.

Vi dy 7. Téng hop vit ligu zeolit ZSM-5 khong bé sung dich chiét tir trdi bip

Téng hop vét liéu zeolit ZSM-5 tir bentonit, Na,S8103.5H,0 (thiy tinh 16ng) véi
lugng chét tao céu tric TPA-Br 0,1469 gam.

Can chinh x4c 1 gam bentonit d& hoat hoa, cho tir tir vao 22,125 mL dung dich
NaOH 1 M (0,8850 gam, 0,0222 mmol) va khudy trén mdy khudy tir trong 60 phut &
nhiét do phong, sau do gia nhiét 1én 80 °C trong 120 phut. Hon hop dugce loc dé tach léy
phﬁn chét rén, thu dugc hén hop dung dich natri aluminat (NaAlO2) va mot lugng nhd

natri silicat (Na2SiOs3).
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Tiép theo, cho 1an luot tir tr 22,1 gam dung dich thuy tinh léng (Na2Si03[05H20,
0,1042 mmol); 1,1081 mL dung dich TPA-Br (0,1469 gam, 0,00055 mmol) va 28 mL
nude khir ion vao hdn hop trén va tiép tuc khudy tir trong 60 phit. Sau do, hdn hop gel
aluminosilicat dugc gia hoa & nhiét do 80 °C trong 12 giv biang lo thiy tinh ddy kin nép
c6 dung tich 100 mL va tién hanh thity nhiét bang ndi hap & nhiét 46 170 °C trong 18
gidr. Chét ran thu dugc sau khi thily nhiét dwoc loc bang phéu loc chan khong va rira
nhiéu 14n bing nuéc cat dén gid tri pH trung tinh, sau d6 dugc sdy qua dém & nhiét do
100 °C trudce khi nung ¢ 500 °C trong 5 gio @2 1oai bo hoan toan chét tao céu tric TPA-
Br, thu dugc vt liéu zeolit ZSM-5. Trudce khi Ung dyng, vat liéu zeolite ZSM-5 duogc
rtt chan khong & nhiét d6 phong trong 12 gid, sau d6 gia nhiét 1én 150 °C trong 12 gio

va bao quan trong lo day kin nap.
Vi du 8. Xdc dinh dic tinh cia vit liéu zeolit ZSM-5

Cac vét liéu zeolit dugc téng hop tir vi du 2 dén vi du 7 dugc dua di xac dinh chu
triic dua trén nhiéu xa tia X, anh SEM, do phé FT-IR va x4c dinh méat do phan bd kich
thude 15 xép. Két qua dugc thé hién trén cac hinh tir Hinh 1 dén Hinh 4.

Hinh 1 12 gian dd nhiéu xa tia X ctia vat liéu zeolit ZSM-5 dugc tbng hop & céc ti
1& cht tao cAu trac TPA-Br gidm dn khi két hop véi dich chiét tir tréi bap. Hinh 2 1a
anh SEM cua vt liéu zeolit ZSM-5 dugc té)ng hop & céc ti 1€ chét tao cAu tric TPA-Br
giam dAn khi két hop véi dich chiét tir tréi bép. Hinh 3 1a ph6 FT-IR clia vét liéu zeolit
7ZSM-5 dugc tong hop & céc ti 18 chét tao cdu trac TPA-Br giam dén khi két hop véi
dich chiét tir tréi bip. Hinh 4 1a dd thi phan bd kich thudc 1 x6p cua vat ligu zeolit
ZSM-5 tong hop duoc khi sir dung dich chiét tir trai bap va khong st dung dich chiét tir
bép ngd.

Nhu vy, khi sit dung dich chiét ngd cho thiy giam dugc lugng chét tao cdu tric
TPA-Br khoang tir 87 dén 88 %. Ddng thoi, véi luong khoi lugng TPA-Br sir dyung nhu
nhau, khéi lrong san phim tang tir 0,03 gam 1én 0,56 gam khi sir dung thém dich chiét
tir trai bép va thanh phan pha cta vt liéu chuyén tir 100 % zeolite analcime (hinh cau)
thanh zeolite ZSM-5 (luc gic). Vat liéu sau khi tong hop dugc phén tich cac ddc trung
héa — Iy bing cac phuong phap XRD, SEM-EDX, BET-BJH, TGA-DSC, va FT-IR dé

danh gia cau trac, hinh thai, 4o x0p, do bén nhigt va cac dao dong cua céc lién két cling
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nhu nhém chirc dic trung trong vat liéu. Két qué cho théy véat liéu thu dugce ¢6 chu trac

xOp vurot troi.
Hiéu qua dat dwoc clia sang ché

Uu diém dic biét lién quan dén sang ché 13 14n dAu tién vt liéu zeolit ZSM-5 dugc
tong hop thanh cong tir cac ngudn nguyén liéu trong nudce gdm dét sét bentonit Lam
Pdng, thiy tinh long, va dich chiét tir trai bép. Trong d6, dat sét bentonit va dich chiét
tir trai bép 13 c6 ngudn gdc ty nhién, than thién v6i moi trudng, gia thanh thap. Dac biét,
viéc st dung dich chiét tir trai bép cai thién déng ké hiéu qua tong hop vat liéu thong
qua viéc tang khéi lrgng san phim zeolit ZSM-5 thu dugc (0,03 gam va 0,56 gam vat
liéu thu dugc trong truong hop khéng va c6 sir dung dich chiét tr trai bép, v6i khéi
lvong TPA-Br dung thip nhét 12 0,1469 gam). Luong chét tao cdu trac hitu co TPA-Br
trong qud trinh téng hop 1a rAt it, ddn dén gidm gi4 thanh san pham cfing nhu tic dong
xAu dén moi truong. Qua d6 c6 thé mé rong quy md tdng hop trong cong nghiép dé c6
thé huéng dén cung cip zeolit ZSM-5 ndi dia cho céc doanh nghiép c6 lién quan dén

linh vue x1c tac, hép phu.
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YEU CAU BAO HO

1. Quy trinh téng hop v4t lidu zeolit ZSM-5 xdp dé 1am chét hap phu phan tir, trong do

quy trinh nay bao gém céc budc:

a) hoat hoa bentonit bang cach siy kho va nghién min d4t sét bentonit, sau d6 nung &
nhiét d6 900°C trong khoang tir 45 dén 60 phut dén khi bentomit tir mau vang nhat
chuyén sang mau cam rdi nghién min dé thu dugc bentonit dwgc hoat hoa chira chu yéu

S0, va Al,O;3 khan véi lwgng SiO2 gép tir 2 dén 3 1an lwgng ALOs;

b) tdng hop gel aluminosilicat bing cach hoa bentonit dd hoat héa véi NaOH 1M theo
ty 18 bentonit/NaOH 13 1/22,125 (w/v), sau khi khudy & nhiét ¢ phong trong 60 phiit,
sau d6 gia nhiét 1én 80°C va tiép tuc khqu tron trong 120 phtt, sau khi loai bo phén
chét rin khong tan, tién hanh bd sung 1an lugt NaSiO3.5H,0, dung dich TPA-Br, dich

chiét tir trai bép va khudy tir trong 60 phut dé thu duge hdn hop gel aluminosilica; va

c) thu vét liéu zeolit ZSM-5 bang cach gia héa hdn hop gel aluminosilicat dang 1ong
bing cach giit ¢ 80°C trong 12 gio, sau d6 thuy nhiét & 170°C trong 18 gior dé chuyén
cAu trac zeolit tir dang hinh ciu sang luc giéc, phén chit ran duoc loc va rira dén pH
trung tinh va sdy qua dém & 100°C, tiép d6 nung & 500°C trong 5 gid dé loai ciu triic
khung tao mao mach x6p rdi chuyén sang rat chan khong & nhiét do phong trong 12 gid,

cudi cuing gia nhiét dén 150°C trong 12 gio thu duoe vat lidu zeolit ZSM-5.

2. Quy trinh theo diém 1, trong d6 & budc tong hop gel aluminosilicat lwvong dich chiét
ngd duge st dung véi ty 16 betnonit/dich chiét ngd 14 1/25 (w/v), trong d6 dich chiét ngd
thu dige bing cach chiét trai bip ngot hai 1an v6i nude cit véi ty 16 khoang 200 g/l &
100°C, mbi 1an tir 30 dén 45 phit, sau d6 loc va cd dén khoang 20% thé tich dé thu duoc
dich chiét ngd dung dé tong hop gel aluminosilicat.

3. Quy trinh theo diém 1, trong d6 & budc téng hop gel aluminosilicat lwong
NaxSi03.5H>0 duoc sir dung véi ty 1€ bentonit/NaxSi03.5H0 1a 1/22,1 (w/w).

4. Quy trinh theo diém 1, trong d6 & bude tong hop gel aluminosilicat lwgng TPA-Br
duogc str dung vai ty 1€ betnonit/TPA-Br 1a 1/1,175 dén 1/0,1469 (w/w).
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