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TOM TAT

Zeolit & cac aluminosilicat tinh thé ¢6 cau tao 16 x6p dic biét, nén n6 ¢6 nhirng tinh chat quy bau hon han cao
lanh. Zeolit c6 khd nang hap phu t&t, dung lurong trao déi ion Ion, bé mat riéng cao. Vi vy van dé nghién cuu su
chuyén hoa cao lanh thanh zeolit rét c6 y nghia vé ly thuyét cang nhu thuc tién.

Cao lanh la mét trong cac nguyén liéu déu duoc sir dung dé tong hop zeolit. Qua trinh dugc thure hién qua giai
doan tao metacaolanh (G nhigt do 700°C), tiéu hao nhiéu ndng lugng va do chuyén hod khong cao. Hon nira chat
lrgng sén pham khong (ot.

Trong c6ng trinh nghién curu nay, ching i da tién hanh chuyén hoé cao lanh thanh zeolit ma khong can nung,
trong diéu kién thuy nhigt G 90 - 95°C, vdi sz c6 mét cua chét tao phirc véa NaOH. Mirc dé chuyén hoé thanh zeolit dat
trén 90%. Dung lurong trao d6i ion, kha nang hap phu nudc va benzen da durge xac dinh. Cau tric cla cac san pham
duge nghién curu bang phurong phap nhiéu xa tia X.

PAT VAN DE

Cao lanh 1a mot loai khodng sét tu nhién rat phé bién & Viet Nam, vdi thanh phan hoa hoc chi yéu
gom Si0,, AL,O, va H,0. Khoang vat chinh c6 mat trong cao lanh la kaolinit vdi cau tric lop 1:1, dang diocta.
Do bé mat riéng thap, kha nang truong nd kém va dung luong trao dai nhd, nén cao lanh hau nhu it dudc st
dung lam chat hap phu hodc trao d6i ion trong cac qué trinh cong nghé hoa hoc [1].

Bén canh do, zeolit 1a cac aluminosilicat tinh thé cé cau tao 16 x6p dac biét, nén né ¢ nhimg tinh chat
quy bau hon han cao lanh. Zeolit 6 kha nang hap phu tét, dung lugng trao déi ion 1dn, bé mét riéng cao [2].
Vivay van dé nghién clru su chuyén hoa cao lanh thanh zeolit rat ¢6 y nghia vé Iy thuyét cing nhu thuc tién.

Ké tir khi con ngudi tong hdp dudc zeolit tir cac hoa chat tinh khiét, thi luong zeolit trén thé gidi khong
ngimg tang lén. Bat dau tr vai tram tan vao cudi nhitng nam 1950, tang 1én 60.000 tan vao nam 1975,
460.000 tan vao nam 1987 [3] va dat 1,2 triéu tan vao nam 1994. Linh vuc ing dung zeolit rat da dang,
nhung chi y&u zeolit phuc vu cho nganh cong nghiép dau khi, loc - hoa dau, bao vé maéi trudng, lam sach
nuéc, v.v...

Tir trudc ti nay trén thé gidi ciing nhur § Viét Nam, mudn chuyén hoa cao lanh thanh zeolit déu phai
chuyén sang dang meta cao lanh (& nhiét do 700°C), tiéu hao nhiéu nang ludng va do chuyén hoa khong
cao [4,5], nén chat lugng zeolit thua kém zeolit tong hap tir mudi nhém, hydroxit nhém va thuy tinh 1dng.

Trong cong trinh nghién cttu nay, ching toi da ti€n hanh chuyén hoa cao lanh thanh zeolit ma khong
can nung, trong diéu kién thuy nhiét & 90 - 95°C, vdi su co mét clia chét tao phitc va NaOH. Murc do chuyén
hoa thanh zeolit dat trén 90%.
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THUC NGHIEM
1. XUy nguyén liéu ban dau

Nguyén liéu ban dau duoc chon lua la khoang cao lanh phia Bac Viét Nam. Sau khi sa ché, cao lanh
c6 thanh phan hoa hoc chl yéu gom: SiO, = 45,55%; Al,0,= 36,19%; Fe,0, = 0,96%; CaO = 0,28%; H,0 =
0,62% va luong mat khi nung = 14,49% theo trong lugng.

Mau cao lanh sa ché duoc xUr ly véi dung dich HCI 4N trong diéu kién thuy nhiét & 90 - 95°C. Qua
trinh phan (g kéo dai lién tuc trong 6 gid. Sau phan g, chat ran duoc loc rira nhiéu Ian bang nudc cat
cho dén khi hét ion Cl'. Mau dudc sy trong 3 gio & nhiét do 105°C, sau do nghién tao hat co kich thudc nhd
hon 0,25mm. Ky hiéu mau la 2A.

2. Diéu ché cac mau xuc tac

Dé chuyén hoa cau tric cao lanh, mau 2A dugc chia thanh 7 phan nhd va 1 phan 16n véi trong ludng
cao gap 40 1an so vdi 7 phan kia. Ca 8 phan nay dudc xUr Iy dong thai vai chat tao phirc (ky hiéu Co.) va
NaOH. Ty Ié chat tao phutc va NaOH duoc gilr nguyén déi vdi ca 8 mau va duoc tinh toan sao cho ty 1& mol
Na,O/AlL0, = 1,68.-Cac phan tng dudc thyc hién trong diéu kién thuy nhiét & 90 - 95°C, co khuay tron lién
tuc. Thdi gian phan g dudc thuc hién trong 6, 12, 18, 24, 30, 48, 72 va 86 gio, tuang (ng véi cac mau co
ky hiéu 6A,, BA, 6A,, 6A,, 6A,, 6A,, 6A; va 6A,. O day, mau 6A,* 1a mau co trong luong lon.

Qua trinh két tinh thuy nhiét dudc duy tri @ pH = 11 - 13. Sau phan g, cac mau dugc rlra sach bang
nudc cat réi say kho trong 2 gio & 105°C. Cac san pham cudi cling dudc hinh thanh sau khi nghién tao hat
¢o kich thudc nho hon 0,15mm.

3. Xac dinh céc tinh chat dac trung cda xuc tac

Trudc hét, mau cao lanh da hoat hoa axit (2A) va 8 san pham thu duoc dem xac dinh dung lugng trao
dai ion trong dung dich BaCl, 1N [6]. Cac phan (ng trao dai dudc thuc hién trong 1 gior trén may Iac co khi &
méi truding c6 pH = 6 va 9. Gia tri dung luong trao d6i jon dugc tinh bang mili duong luong gam ion Ba®* trén
100 gam mau. Pdng thoi, cac mau trén dudc dua di hdp phu nudc va benzen trong 12 gid 4 trang thai tinh,
vOi nhiét d6 25°C va ap suat 760mmHg. Trudc khi hdp phu, cac mau dudc sdy trong 5 gid § nhigt do 120°C
va ap suat 4mmHg.

Dé gop phan khang dinh st bién dai cau triic clia cao lanh, mau 2A va cac san pham dudc phan tich
trén may phat nhiéu xa Ronghen theo phuong phap bot, hiéu SIEMENS D5005 clia Cong hoa Lién bang
Prc tai Trung tam Khoa hoc Vat liéu, Truong Dai hoc Khoa hoc Tu nhién, Dai hoc Quéc gia Ha Noi. Ché do
phan tich: 6ng phat tia Cu vai budc song Ko = 1,54056 A% dién ap 40 KV; cuong do ong phong 30 mA,
nhiét do 25°C, goc quét 26 =3 - 70°% v.v...

Dé tinh toan hiéu suat chuyén hoa thanh zeolit théng qua cueng do pic dac trung clia cac tinh thé co
mat trén phé d6 nhiéu xa Ronghen trong cac san pham thu duoc, ching toi da so sanh véi phé d6 chuan
cta zeolit P1 c6 PDF ma s6 39 - 0219 [7].

KET QUA VA THAO LUAN
1. Dung lugng trao déi ctia cao lanh va cao lanh da bién tinh

Két qua xac dinh dung luang trao di ion Ba?* & pH = 6 va 9 dugc trinh bay trong Bang 1 va Hinh 1.
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Bang 1: Dung luong trao ddi ion Ba” clia cac mau, midi/100g

Mau 2A 6A, 6A, 6A, 6A, 6A, 6A; 6A, 6A,
D6 | 1566 | 309.56 | 27951 | 267.57 | 25828 | 247.10 | 20351 | 236.38 | 242.61
D9 | 2044 | 33892 | 30435 | 29085 | 28031 | 267561 | 21563 | 25351 | 26132
Ghi cha: Ky hiéu Déva D9 la dung lugng trao déidpH=6va 9.
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Hinh 1: Su phu thudc gitra D va thdi gian két tinh t clia xuc tac

Céc s6 liéu vé dung luong trao ddi ion trong Bang 1 cho thay, gia tri D9 luén luén 16n hon D6 doi voi
cao lanh (2A) va cao lanh da bién tinh ching to c¢6 sy phu thudc gita D vao pH mai trudng. Su phu thudc
nay c6 thé la do & pH = 9, cation trao di Ba*" bi dehydrat hoa I6n hon so vdi & pH = 6 nén no co kich thude
nhd hon va vi vay né co thé chui sau han vao khodng khong gian trong cdu tric cla xuc tac dé thyc hién
phan (ng trao déi. Do d6, D9 > D6. Loat mau tir 6A, dén BA, co gia tri D rat I6n so véi mau 2A, nén ching
t6i cho riing cau tric clia cao lanh ban dau co thé da chuyén thanh cac zeolt.

Tl Hinh 1 thay rang, khi kéo dai thai gian két tinh (tur 6 gior Ién 86 gid, Ung vdi cac mau tir 6A; dén
BA,;) thi D giam dan va dat cuc tiéu tai mau 6As* (ng vdi thai gian 48 gid. Diéu nay co Ié la do mau 6As" co
chira nhiéu zeolit vai ty s6 Si/Al cao, nén né ¢6 D nhd nhat. Giai thich trén hoan toan c6 co s khi xem xét
trén gian dé nhiéu xa Ronghen clia chdng va higu suat chuyén hoda thanh zeolit s& dugc trinh bay & muc 3
dudi day.
2. D6 hap phu clia cao lanh va cao lanh da bién déi cau truc

Két qua xac dinh do hap phu clia cac mau néu trong Bang 2 va Hinh 2.

Bang 2: Do hap phu clia cac mau, %

Ghi chu:Ky higu H, o va Hy, la do hap phu nudc va benzen & 25°C, 760 mmHg, trang thai tinh.

Mau 2A 6A, | ~6A, 6A, 6A, 6A, 6A; 6A, 6A,
Hyo | 102 | 1344 | 1387 | 1383 | 1374 | 1321 | 1250 | 12.26 | 11.09
Hew | 298 | 1875 | 1927 | 1820 | 1885 | 1636 | 14.16 | 1284 | 9.07
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Céc két qua néu trong Bang 2 cho thay rang, khi cao lanh dugc xir Iy dong thai véi chét tao phirc va
kiém thi do hap phu nudc va benzen da tang 1én ro rét, nhu vay la cau tric cla cao lanh da bi chuyén hoa.

Tur Hinh 2 cho thay, di tir mau 6A, dén 6A, thi do hap phu nudc va benzen déu giam dan. Buong
cong hap phu benzen co do doc I6n chig té qua trinh kéo dai thdi gian két tinh da uu tién tao ra zeolit co
kich thudc mao quan nho hon.
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Hinh 2: Su phu thuéc gitta H va cac mau xuc tac
3. Suhbién déi cau tric cao lanh khi x{ Iy véi chat tao phirc va kiém

Chung téi da tién hanh chup phd nhiéu xa Ronghen clia cac mau 2A, 6A,, 6A,, 6A,, 6A, (két tinh 48
gid, luong nho), 6As*, BA va BA,.

Tir gian do nhiéu xa mau 2A cho thay cac pic co cudng do manh déu fa cla kaolinit. Diéu nay ndi lén
rang, cAu tric clia cao lanh khong thay déi khi hoat hoa axit. Trén phé nhi€u xa mau 2A con xuat hién pic
dac trung clia halloysit va quartz, chiig to trong cao lanh ngoai kaolinit chiém thanh phan cht yéu con co
|an halloysit va quartz.

O cac mAu da xr ly véi (Co) va NaOH thi, ngoai sy c6 mat clia 3 tinh thé trong nguyén ligu véi cuang
do gidm manh, da xuat hién 4 tinh thé zeolit Zh, X, P1 va KH (Hinh 3). Ty s6 SiO,/Al,0, cla cac zeolit nay
tuong tng bang 2,1; 2,5: 3,33 va 4.

S df ¢6 su chuyén hoa cau triic cla cao lanh, theo chiing téi, co thé la do chat tao phic da pha vo
mang bat dién, con kiém pha vd mang ta dién rdi két tinh lai thanh zeolit. O day c6 thé co sy chuyén khoi
dua AP* (nho sy co mét cla chat tao phurc) dén thay thé déng hinh cho Si** sau khi mang bat dién bi pha vo.

Mot diém dang chd y 1a qua trinh két tinh hinh thanh zeolit kha dé dang, do do chung toi cho rang,
chéat tao phirc - ngoai tac dung ké trén - co thé con dong vai tro nhu mot chét xuc tién tao cau tric zeolit
(van dé nay can dugc tiép tuc nghién ciiu dé co thé danh gia mot cach thod dang vé co ché cla qua trinh
chuyén hoa cu tric cao lanh thanh zeolt).
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Hinh 3. Nhiéu xa Rgnghen clia cac mau 8A,, 6A,, 6A, va 6A, (a); cla zeolit
P1 chuan co PDF ma 39 - 0219 (b) va mau 6A5* (c)
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Can ctf vao sy chiém gitr tat ca cac dinh trén phG dé nhiéu xa Ranghen tng véi céc tinh thé da dugc
may SIEMENS D5005 xac dinh, cung nhu ty 1& vé cuong dé pic dac trung cla tinh thé cd mat trong moi
mau, ta ¢ thé xac dinh dugc hiéu suat chuyén hod cla ching. Két qué nay dugc trinh bay trong Bang 3.

Bang 3: Hiéu suat chuyén hoa thanh zeolit, %

Miu 6A, 6A, 6A, 6A, 6A, 6A,
Yz 51,57 7267 81.89 91.40 90.78 80.30
Yp 14,57 54.44 64.12 83.28 81.58 65.63

Ghi chu: Ky hiéu Yz va Yp la higu sudt chuyén hod thanh cac zeolit Zh, X, P1, KH va zeolit P1.

Mau 6A* cho do chuyén hoa cyc dai ching t mau nay da dat dugc su t6i uu vé hiéu suat chuyén
cao lanh thanh zeolit. Trong dé, zeolit P1 chiém ham lugng chid yéu. K&t qua nay hoan toan logic vé mat
khoa hoc khi danh gia cac san pham qua sé liéu thuc nghiém vé dung luong trao ddi ion va hap phu da trinh
bay 0 trén.

KET LUAN

1. Lan dau tién trong diéu kién thuy nhiét, tir cao lanh khong nung da diéu ché dugc cac zeolit Zh, X, P1,
KH nha tac nhan chuyén hoa cau tric la chat tao phirc (Co) va NaOH.

2. DPatim duoc diéu kién tai uu vé ndng do chat tao phic, ndng do kiém, nhiét do phan tng va théi gian
két tinh dé tong hop cac zeolit ké trén tir cao lanh Viét Nam. Hiéu suat chuyén hoa chung thanh zeolit
dat tren 90%, trong do zeolit P1 chiém han 80%.

3. Pa xac dinh dung lugng trao déi ion, hdp phu nudc va benzen & trang thai tinh. Dang thai nghién clu
cau tric clia cac san pham thu dudc bang tia Ronghen. Céac két qud nay gop phan xéc dinh cac mau da
diéu ché la zeolit,

4. Da thiét 18p dudc quy trinh 6n dinh dé tdng hop céc zeolit ké trén. Céc san phdm nay co thé st dung
lam chat hap phu trong cac qua trinh loc - hoa dau.

LGOI CAM ON

Chng téi xin chan thanh cam on su gitp dd clia GS.TS. Nguyén Chau, TS. Lé Van Vi - Trung tam
KHVL, Truong PHKHTN, DH Qudc gia Ha Néi trong qua trinh thuc hién céng trinh nay.
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