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Zeolit kiéu gismondin da dugc 16ng hop tir cao lanh va thuy tinh long. Qud
trinh két tinh thuy nhiét ditgc thice hién & nhiét dé 95°C khi cé chdt tao phitc
(Uo.) va NaOH. Cdc mdu téng hgp va si chuyén pha trong qud trinh thi
nghiém da dige nghién citu béi phd nhiéu xa ronghen (XRD), phd hdp thu hong
ngoai (IR), dung litong trao doi ion (CEC) va khd nédng hdp phu nieée (AH,0).

Gismondine type zeolites were synthesized from acid-leached kaolin and liquid
glass. The hydrothermal crysiallization was carried out at 95°C in the presence of
the complexon (Uo.) and NaOH. Synthesized samples and the phase transition in
the experimental processes were studied by X - ray diffraction (XRD), infrared lattice
vibration (IR), cation exchange capacity (CEC) and water adsorption (A,, " ).

PAT VAN PE

Qui trinh téng hop zeolit phu thudc nhiéu yéu t6, chang han nhu: tic nhan phan
ting, nhiét do va thdi gian phan ng, ty 1& Si/Al trong hén hgp gel, moi trudng phan
g, c6 hoac khéng c6 su lam gla hén hop gel, c6 hoac khong c6 chat tao cdu tric
[1].v.v... Mot trong cdc y&u t6 c6 anh hudng manh dén qua trinh téng h0p zeolit 1a
thoi gian két tinh. Trong bai nay, chiing toi trinh bay anh hudng cha thoi gian két tinh
dén qué trinh téng hop zeolit kiéu gismondin tir cao lanh da xir 1y axit va thuy tinh
16ng, trong su ¢6 mat cua chét tao phic (ky hiéu Uo.) nham gép phén tim ra quy luat
chuyén pha tinh thé khi bi€n déi cao lanh thanh zeolit.

THUC NGHIEM

Nguyeén li¢u chinh d€ téng hop zeolit trong cong trinh nay la cao lanh Viét Nam
da xir Iy axit HCl 8N. Trong hén hop phan ung con c6é mat thuy tinh long, chat tao
phitc (Uo.) vA NaOH. Thanh phén hén hop gel: 4Na,0.Al,0,.4Si0,.160H,0. Bon
mau thi nghiém riéng biét c¢é cung thanh phan gel dugc lam gia trong 72 gio & nhiét
do phong, sau d6 dugc két tinh thuy nhiét ¢ nhiét do 95°C trong thai gian 48, 72, 96
va 120 gid. Két thiic thoi gian két tinh, cic méu dugc loc, rira bang nudc cat dén pH =
7, sy kho & nhiét do 110°C. Cuéi ciing ciac miu duge nghién dén ¢ hat dudi 0,15

mm.

Nhu chiing ta da biét [1, 2], vi cao lanh va zeolit c6 cdu tric khdc han nhau nén
cdc tinh chat hod 1y ctia ching rit khac nhau. Hai trong s6 cdc tinh chat dac trung cua
chiing ¢6 su khdc biét ro rét la kha nang hip phu (A) va dung lugng trao déi ion
(CEC) Vi viy, ching (01 da su dung cic phuong phap phé nhiéu xa ronghen (XRD).
pho hap thu héng ngoai (IR), CEC va A, dé danh gia su chuyén hod cao lanh thanh
zeolit trong qua trinh t6ng hop.

Nguyén liéu va sdn phdm dugc chup trén mdy nhiéu xa ronghen SIEMENS
D35005 cua CHLB Diic, 6ng phat tia Cu vi bude song K, = 1,54056 A", dién dp 40
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KV: cudng do 6ng phéng 30 mA; nhiét do 25°C; géc quét 26 thay déi tir 2 + 70°; t6c
do dém 1 do/phuit. '

Phé IR duoc ghi trén may héng ngoai IMPACT FTIR-410 cia CHLB Diic trong
viing 400-1300 cm'. Cac mau dugc ép vién véi KBr theo ty 1é Img miu/100mg KBr
dui 4p luc 8000 kg/cm®.

CEC duoc xac dinh trong dung dich BaCl, IN, méi truong ¢6 pH = 7. Do hap phu
nudc (A,,,,) duge xdc dinh & trang théi tinh, nhiét dé va ap suat thuong, trong 15 gio,
sau khi cic miu dugc say trong 6 gio tai ap suat 4 mmHg va nhiét do 180°C.

KET QUA VA THAO LUAN
1. Panh gia nhanh su chuyén pha ciu triic cao lanh qua CEC va A, o

Két qua xdc dinh CEC va A, ciia mdu cao lanh da xir Iy axit va cic miu t6ng
hop duoc thong ké trong bang 1. Qua céc s6 liéu nay cho thdy CEC va A, , cia mdu
cao lanh khd nho, phit hop véi [2], con d6i v6i cic mdu tong hop déu tang lén kha
manh, nhat la CEC. Diéu nay c6 thé dugc giai thich la do trong qua trinh xi 1y thuy
nhiét, chét tao phic (Uo.) da gép phan xtc tién pha vd mang bat dién nhom, con moi
truong kiém (NaOH) da xic tién pha vo mang ti dién silic, cudi cung ca hai tac nhan
nay ¢6 thé da dong thoi tham gia vao viéc két tinh lai thanh cau tric méi. Két qua xic
dinh CEC va A, , nhu trén cho phép suy dodn cdc miu t6ng hop phai chia céc tinh
thé zeolit.

biéu luu ¥ & két qua trén 1a trong khodng 48 gidr két tinh ca CEC va A, déu tang
manh, sau dé tang cham va hdu nhu khong tang sau 96 gids phan ng. Nhu vy c6 thé
thdy, 96 gir 1a thai gian thich hgp cho su chuyén hod cao lanh trong diéu kién tién
hanh cdc thi nghiém nay.

Tém lai, tir cic két qua CEC va Ano da xdc dinh & trén c6 thé khang dinh pha cdu
triic cao lanh da bi chuyén hod thanh tinh thé ¢6 cdu triic x6p va chia luong dién tich
am kha 16n, do6 la cic zeolit.

Bang 1: CEC va AH,0 cla cac mau nghién ciru

STT  Miu  [Thi gian két tinh, gid|CEC, meq/100g| A,, ., % trofig Iugng |
1 | UXO01-48 48 197,46 12,36
2 [UX01-72 72 196,34 12,18
3 | UX01-96 96 218,72 16.81
4 | UX01-120 120 220,69 16,97
| 5 |Caolanh | - 17,48 6.00

2. Xidc dinh cau tric va su chuyén pha bang pho XRD va IR.

Ph6 XRD va IR tuong ting duoc trinh bay trén hinh 1 va hinh 2. D6 chon loc tinh
thé trong cic mau t6ng hop (hinh Ic) dugc tinh todn theo XRD va théng ké trong
bang 2.

Quan sat hinh la thdy trén pho XRD cia miu cao lanh d@ xir 1y axit xudt hién pic
cua Kaolinit vén cuong do rit manh, cdc pic cua phlogopit, a-quartz va orthoclase ¢6
cudng do nho hon, nhu vy nguyén liéu chita thanh phén chinh 14 kaolinit.



LU SO lieu trong bang 2 cno thdy khi tang thdi gian két tinh, ham lugng phlogopit
gidm dén. DGi véi orthoclase va o-quartz, trong 72 gid két tinh, ham lugng cic tinh
thé ndy cé xu huéng tang lén v2 gism manh sau 96 gid' xit 1y thuy nhiét. Trong
khoang thdi gian tix 48 gid dén 72 git chi c6 mot pha zeolit Pt v6i ham lugng khong
d6i, nhung tir sau 72 gio dén 96 gio pha zeolit Pt din din chuyén thanh zeolit P. Ca 3
miu 1, 2, 3 déu khong xudt hién pic dac trung cua kaolinit.

. Bdng 2: D6 chon lgc tinh thé trong cac miu téng hgp
sn.ll'h&l gian két tinh Dad chon loc tinh thé, % trong lugn
gio Phlogopit | Orthoclase | a-quartz | Zeolit Pt | Zeolit P
1 48 15,16 14,24 17,19 5341 0
2 72 11,22 18,09 18,14 | 52,55 0
3 96 6,20 2,88 4,54 0 86,38
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Hinh I: Phé XRD ctia miu cao lanh (a), méu 3 (b) va cic mau 1, 2, 3 (c)

Nhu vay, trong 48 gio ddu da c6 su chuyén pha kaolinit va c6 thé c6 su chuyén
pha orthoclase thanh zeolit Pt. Trong khoang tir 48 + 72 gid ¢6 su chuyén pha
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it thanh orthoclase vi cé thé mot phin zeolit Pt chuyén thanh a-quartz. Day

khoz’mg thoi gian chudn bi cho s chuyén pha manh tir phlogopit, orthoclase,
a—quanz va zeolit Pt thanh zeolit P. Diéu ddng luu ¢ la trong khoang 72 dén 96 gio
két tinh, tat ca cdc pha tinh thé déu ¢6 xu huéng chuyén thanh zeolit P. Trong do, hdu
nhu toan bo zeolit Pt da bién thanh zeolit P. Diéu nay ciing cho thdy trong khoing
thoi gian 72-96 gio, ¢6 thé chdt tao phic vira 1dy nhom ra khoi tf dién AlO, trong
zeolit Pt, vira xic ti€n chuyén hod céc tinh thé phlogopit, orthoclase va a-quartz lai
thanh zeolit P.

Theo [1], zeolit Pt két tinh & dang tetragonal vdi cic tham s6 mang a=b=10.11A";
¢ = 9.82A"; cong thic Nas,Al;-Si;,:0+.12H,0, ty 1¢ SiO/ALO:=3,61: con zeolit P, theo
[3). két tinh & dang cubic, hing s6 mang ludi a=b=c=10,00A": coéng thic
Na, ;Al,Si1 40, 5.H,0: ty s6 SiO5/ALO; = 3.9. Cau triic cua hai loai zeolit nay gin
giong kiéu cdu tric gismondine [4]. V6i cic dac trung cdu tric trén. mot lin nita
chiing 16 trong khoang tir 72-96 gid, chdt tao phic da xic tién manh vao su chuyén
pha zeolit Pt thanh zeolit P. Cdc qua trinh chuyén pha trong thuc nghiém nay c6 thé
duge du dodn theo so do sau:
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Tir pho IR cua cdc méiu 16ng hgp =
(hinh 2) nhén thdy: Cic dao dong dac
trung cho cdu tric cha zeolit kiéu d
gismondin [1] da xudt hién hét trén \\ ,,,f/\/\,\

ph6 dé cla cic miu. Vi thoi gian
két tinh 48 va 72 gid, cac dim phé
nay c¢6 cuong do khda giong nhau.
Riéng dam phé & ving 835 va 480
cm’' tuong ng véi dao dong bién
dang cua lién két AI-OH [2] va lién
két Me-O (Me: Fe, Al, Mg) trong
mang bat dién khodng sét [5] & miu |
manh hon mau 2 vi ham luong
phlogopit trong mau 2 nho hon trong
mau 1 (bang 2).
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Hinh 2: Pho IR cua cdc mau I(a), 2(b), 3(c) va
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Mé khoang 72 dén 96 givs két tinh, phd IR clia miu 2 va miu 3 ¢4 su thay ddi
déng ké vé s6 song dao dong. Pic biét 1a su tang s6 séng & ving 1004 - 1030 va 688
- 694 cm™ tuong {ing véi dao dong hoa tri bat doi xing va doi xiing bén trong ti dién
TO, (T: Si, Al), cho thdy ty 1¢ Si/Al & mdu 3 16n hon mau 2 [1]. Diéu nay duoc giai
thich 12 do su ting hang s6 luc cha cac lién két T-O khi s6 tir dién AlO, giam di
trong thoi gian két tinh tir 72 dén 96 gio. Két qua nay phiu hop vdi két qua da duoc
XRD xéc nhan (ty 1¢ Si/Al = 3,61/2 = 1,8  mau 2 va bang 1,95 & mau 3).

Bén canh dé, cudng do6 dim phé 614 cm™ rat dac trung cho dé tinh thé cuia zeolit
kiéu gismondin & mdu 3 manh hon nhiéu so v6i mau 2 ching t6 mau 3 c6 do tinh thé
16n hon hin miu 2 (theo XRD Ia 86,38 va 52,55 %). Su giam s6 séng va su giam
cudmg do pic ¢ viing 835, 540 - 533, 480 cm™' ciing cho thdy ¢6 su giam ddng ké ham
luong phlogopit khi kéo dai thoi gian két tinh tir 72 1én 96 gio.

Ciing tir hinh 2, phé IR clia méu 3(c) va 4(d) khéng c6 su khac biét nhiéu, ngoai
trir s giam cudng do ddm phé & ving 480 - 533cm™’. Diéu nay c6 thé thdy trong
khoédng thoi gian 96 dén 120 gid két tinh chi ¢6 su giam ham lugng phlogopit con lai
trong nguyén liéu chua chuyén hoé hét, dong thdi pha zeolit P kha 6n dinh vé mat cdu
tric.

KET LUAN

1 - Da nghién ciiu qué trinh chuyén hod cao lanh khong nung thanh zeolit kiéu
gismondin trong su ¢6 mat clia chat tao phiic (Uo.).

2 - Thai gian két tinh ¢6 anh hudng rat quan trong dén su chuyén pha tinh thé,
dic biét trong khoéng thoi gian tir 72 dén 96 gid ¢6 su chuyén pha manh tit phlogopit,
orthoclase, a-quartz va zeolit Pt thanh zeolit P.

3 - San phdm ctia qud trinh chuyén hod 6n dinh sau 96 gir két tinh véi ham
lugng zeolit P khoang 86%.
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