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ABSTRACT 

The development of technology and science as well as the growth of population cause the 

seriously polluted environment, especially the pollution of heavy metals. Synthesis of zeolites 

and their applications in adsorption, solid catalysts and ion exchange have been concerned. 

In this study, zeolite was synthesized from the precursor of sodium silicate originated from 

rice husk ash (RHA) without calcination by using hydrothermal method. The percentage of 

silica recovery from RHA without calcination was reached at about 90% when the optimal 

reaction conditions were at the ratio of RHA to NaOH = 1:10 (g/mL), the concentration of 

NaOH of 5 M, the reaction time of 3 h, the stirring speed of 300 rpm and the reaction 

temperature of 90oC. The parameters affected zeolite NaA/NaX synthesis such as ratio of 

SiO2 to Al2O3, the reaction temperature T1 (oC), reaction time t1 (h) and aging time t2 (h) 

were investigated. The results showed that crystal percentage of zeolite NaA/NaX was 

obtained at 52,7% during 4 h, 100oC, aging time of 12 h, ratio of Al2O3 to SiO2 of 2,5 and 

the ratio of Al:NaOH = 1:2 Although the crystal percentage of zeolite NaA/NaX in this study 

was not as high as that of other published researches, the in-situ synthesis used RHA without 

calcination and recovery of silica during the synthesis of zeolite NaA/NaX. Therefore, the 

synthesized process is environmental friendly as well as time and energy savings. 

TÓM TẮT 

Khoa học kỹ thuật phát triển và bùng nổ dân số dẫn đến môi trường sống bị ô nhiễm nghiêm 

trọng, nhất là ô nhiễm kim loại nặng. Tổng hợp zeolite và ứng dụng làm chất hấp phụ, xúc 

tác rắn và trao đổi ion đã được quan tâm. Trong nghiên cứu này, zeolite được tổng hợp từ 

tiền chất sodium silicate có nguồn gốc từ tro trấu không nung. Phần trăm thu hồi silica từ 

tro trấu không nung là 90% ở tỉ lệ tro trấu:NaOH = 1:10 (g/mL), nồng độ NaOH 5 M, thời 

gian phản ứng 3 h, tốc độ khuấy 300 rpm ở 90oC. Các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình tổng 

hợp zeolite NaA/NaX như tỉ lệ SiO2:Al2O3, nhiệt độ phản ứng T1 (oC), thời gian phản ứng 

t1 (h) và thời gian già hóa t2 (h) được khảo sát. Kết quả cho thấy phần trăm zeolite NaA/NaX 

kết tinh là 52,7% ở 100oC, 4 h, thời gian già hóa 12 h, tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 1:2,5 và tỉ lệ 

Al:NaOH = 1:2. Mặc dù phần trăm kết tinh của zeolite NaA/NaX không cao so với những 

nghiên cứu đã công bố nhưng nghiên cứu này đã sử dụng trực tiếp tro trấu mà không cần 

trải qua quá trình nung để thu hồi silica. Do đó, quy trình tổng hợp thân thiện với môi 

trường, giúp tiết kiệm thời gian và năng lượng của quá trình. 

Trích dẫn: Trần Nguyễn Phương Lan, Lương Huỳnh Vủ Thanh, Trần Thanh Trúc, Lý Kim Phụng, Phạm Quốc Phú, 

Ngô Trương Bảo Trang, Nguyễn Thị Anh Thư, Lê Phan Hưng, Huỳnh Quốc Khanh, Thi Trần Anh Tuấn 

và Trần Nguyễn Phương Dung, 2020. Tổng hợp zeolite NaA/NaX từ tro trấu không nung bằng phương 

pháp thủy nhiệt. Tạp chí Khoa học Trường Đại học Cần Thơ. 56(6A): 22-32. 
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1 GIỚI THIỆU 

Đồng bằng sông Cửu Long là một trong những 

vựa lúa lớn nhất của cả nước với sản lượng xuất 

khẩu hằng năm rất lớn, trong đó trấu là nguồn phụ 

phẩm của hoạt động sản xuất này. Mặc dù sản lượng 

trấu thải ra hằng năm rất lớn nhưng chỉ được tận 

dụng làm nhiên liệu đốt cháy, nguyên liệu cho gạch 

cốt liệu nhẹ, phân bón hữu cơ,... Sản phẩm của quá 

trình đốt trấu là tro trấu – một nguyên liệu giàu silica 

khó phân hủy sinh học, do đó chỉ một phần nhỏ sản 

phẩm này được sử dụng làm phân bón hữu cơ. Hầu 

hết lượng tro trấu được sử dụng còn quá ít so với 

lượng tro trấu thải ra môi trường. Để tận dụng và 

biến nguồn phụ phẩm nông nghiệp này thành nguồn 

nguyên liệu để sản xuất các sản phẩm có giá trị, 

nhiều nhà khoa học đã nghiên cứu và sử dụng tro 

trấu như nguyên liệu để sản xuất xi măng, sản xuất 

gạch, tổng hợp zeolite (Zhang et al., 1996; Nehdi et 

al., 2003; Prasad et al., 2003; Liou et al., 2004; 

Habeeb et al., 2010; Tan et al., 2011; Hoàng Thị 

Ngọc Nữ, 2012; Zhang et al., 2013; Azmi et al., 

2016; Chansiriwat et al., 2016; Todkar et al., 2016; 

Yunusa et al., 2016). Silica trong tro trấu chủ yếu ở 

dạng vô định hình, chiếm khoảng 20% khối lượng 

trấu tự nhiên và chiếm khoảng 90% khối lượng tro 

trấu (Zhang et al., 1996; Nehdi et al., 2003; Prasad 

et al., 2003; Habeeb et al., 2010 và Hoàng Thị Ngọc 

Nữ, 2012). Vì thế, tro trấu là nguồn nguyên liệu tiềm 

năng để thu hồi silica, đây là một trong những tiền 

chất của quá trình tổng hợp zeolite.  

Ngày nay, môi trường sống đang bị ô nhiễm trầm 

trọng, nên các nghiên cứu về xử lý môi trường thu 

hút sự quan tâm của nhiều nhà khoa học trên thế 

giới, đặc biệt là xử lý kim loại nặng. Bên cạnh đó 

việc tận dụng các nguồn phế phẩm nông nghiệp để 

tổng hợp các vật liệu có giá trị đang được quan tâm. 

Zeolite được biết đến như là một chất xúc tác dị thể 

quan trọng trong các phản ứng tổng hợp hữu cơ, 

ngoài ra zeolite cũng được biết như là vật liệu hấp 

phụ trong quá trình xử lý nước. Qua quá trình lược 

khảo tài liệu, zeolite chủ yếu được sản xuất từ một 

số nguồn nguyên liệu như cao lanh, tro bay, tro trấu. 

Các nghiên cứu về tổng hợp zeolite từ cao lanh tự 

nhiên đã được thực hiện bởi Lê Đỗ Trí và ctv. 

(2008), Belviso et al. (2013), Ma et al. (2014), Wan 

et al. (2016), Abdullahi et al. (2017) và Garshasbi et 

al. (2017). Tro bay cũng là một trong những nguyên 

liệu tiềm năng để tổng hợp zeolite (Ayala et al., 

1998; Woolard et al., 2000; Ojha et al., 2004). 

Nghiên cứu của Yao et al. (2018) cho thấy zeolite X 

có thể được tổng hợp từ diatomite bằng phương 

pháp thủy nhiệt. Về phương pháp tổng hợp zeolite, 

đa số các nghiên cứu sử dụng phương pháp thuỷ 

nhiệt (Katsuki and Komarneni, 2009; Yao et al., 

2018; Chansiriwat et al. 2016; Wan et al., 2016). 

Ngoài ra, Bao et al. (2013) đã tiến hành tổng hợp 

zeolite NaA từ tro đá phiến dầu.  

Hiện nay, chưa tìm thấy những công bố nào 

nghiên cứu tổng hợp zeolite trực tiếp từ tro trấu 

không nung và không có sự khác biệt lớn khi sử 

dụng tro trấu không nung và tro trấu nung trong quá 

trình thu hồi silica. Chính vì thế, việc sử dụng tro 

trấu không nung sẽ rút ngắn thời gian phản ứng tạo 

zeolite, tiết kiệm năng lượng của quá trình thu hồi 

silica vì không cần phải nung tro trấu trước khi thực 

hiện phản ứng tạo dung dịch sodium silicate, đây là 

một trong những điểm mới của nghiên cứu này. 

Mục tiêu của nghiên cứu này nhằm tổng hợp 

zeolite NaA/NaX trực tiếp từ tro trấu không nung 

bằng phương pháp thủy nhiệt. Các yếu tố ảnh hưởng 

đến quá trình tổng hợp zeolite NaA/NaX như tỉ lệ 

SiO2:Al2O3, nhiệt độ phản ứng T1 (oC), thời gian 

phản ứng t1 (h) và thời gian già hóa t2 (h) được khảo 

sát. Bên cạnh đó, các yếu tố ảnh hưởng đến quá 

trình thu hồi silica như thời gian, nhiệt độ và nồng 

độ NaOH sử dụng được nghiên cứu, nhằm xác định 

điều kiện thích hợp để tạo tiền chất sodium silicate, 

một trong những tiền chất của quá trình tổng hợp 

zeolite. Bằng phương pháp tổng hợp zeolite 

NaA/NaX trực tiếp từ tro trấu không nung giúp đơn 

giản hóa các bước của quy trình tổng hợp. 

2 PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 

2.1 Nguyên vật liệu và hóa chất 

Tro trấu không nung được thu gom từ công ty 

Cổ phần Nam Tiến, khu công nghiệp Trà Nóc, 

Thành phố Cần Thơ. Hóa chất được sử dụng trong 

nghiên cứu này gồm lá nhôm 99% (Union Chemical 

Industry Company Ltd.), sodium hydroxyde 96%, 

hydrochloric acid 36-38%, bromothymol blue, 

potassium flouride dihydrate (KF.2H2O) 99% và 

sodiumtetraborate decahydrate (Na2B4O7.10H2O, 

99,5%) có nguồn gốc từ Xilong, Trung Quốc. 

2.2 Quy trình tổng hợp zeolite NaA/NaX 

Tro trấu sau khi thu thập về, được xử lý sơ bộ 

bằng cách loại bỏ tạp chất có kích thước lớn, được 

nghiền mịn và xác định độ ẩm bằng thiết bị đo độ 

ẩm Sartorius MA-45C (Đức). Độ ẩm của tro trấu là 

2%. Tro trấu được sử dụng trực tiếp trong các thí 

nghiệm mà không cần phải trải qua quá trình nung. 

Quy trình tổng hợp zeolite từ tro trấu được thực hiện 

theo Hình 1 bằng phương pháp thủy nhiệt.  
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Đầu tiên, thu hồi SiO2 từ tro trấu dưới dạng 

Na2SiO3 bằng cách đun hoàn lưu tro trấu với NaOH 

với những nồng độ khác nhau từ 1 M đến 5 M, tỉ lệ 

tro trấu:NaOH = 1:10 (g/mL) ở các khoảng nhiệt độ 

50, 70 và 90oC và thời gian phản ứng từ 1 h đến 4 h. 

Mục đích của thí nghiệm này là xác định hàm lượng 

silica trong tro trấu và hàm lượng silica hòa tan trong 

dung dịch NaOH, để tạo tiền chất Na2SiO3. Sau đó, 

hỗn hợp sau phản ứng được lọc rửa nhiều lần đến 

khi pH trung tính. Chất rắn sau lọc được sấy và xác 

định khối lượng. Hỗn hợp dung dịch sau lọc được 

gọi là hỗn hợp 1. Hàm lượng SiO2 trong hỗn hợp 1 

được định lượng bằng phương pháp chuẩn độ với 

KF và chất chỉ thị màu bromothymol blue (TCVN: 

Tiêu chuẩn ngành 64TCN 38:1986 sodium silicate). 

Dung dịch NaAlO2 được chuẩn bị bằng cách hòa 

tan nhôm với 30 mL NaOH theo tỉ lệ 1:2 (mol/mol). 

Lấy 50 mL hỗn hợp 1 cho vào dung dịch NaAlO2, 

khuấy cho hỗn hợp đồng nhất với tốc độ khuấy 300 

rpm, gia nhiệt hỗn hợp đến nhiệt độ T1 (oC) trong 

thời gian t1 (h). Hỗn hợp 2 thu được sau phản ứng 

được già hóa trong thời gian t2 (h). Quá trình già hóa 

kết thúc, hỗn hợp được lọc rửa nhiều lần với nước 

cất đến pH trung tính, kết tủa trắng thu được sấy ở 

60oC trong 24 h. Sản phẩm là bột zeolite thu được 

sau sấy. Qua quá trình lược khảo tài liệu, tốc độ 

khuấy không ảnh hưởng nhiều đến quá trình tổng 

hợp zeolite (Ghoufi et al., 2009). Vì vậy, các thông 

số khảo sát trong nghiên cứu gồm tỉ lệ mol 

SiO2:Al2O3 = 2 – 5; nhiệt độ phản ứng T (oC) = 50 – 

150; thời gian phản ứng t1 (h) = 2 – 6; thời gian già 

hóa t2 (h) = 12 – 36 ở nhiệt độ phòng. Các thí nghiệm 

được thực hiện theo phương pháp luân phiên từng 

biến để tìm ra giá trị tối ưu ở mỗi yếu tố khảo sát. 

Trong nghiên cứu này, mỗi thí nghiệm được lặp lại 

ít nhất hai lần. Các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình 

tổng hợp được trình bày ở Bảng 1. 

 

Hình 1: Quy trình tổng hợp zeolite NaA/NaX từ tro trấu 
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Bảng 1: Các điều kiện phản ứng tổng hợp zeolite NaA/NaX  

Mẫu Tỉ lệ mol SiO2:Al2O3 
Tỉ lệ Al:NaOH 

(mol/mol) 

Nhiệt độ 

phản ứng T1 

(oC) 

Thời gian 

phản ứng t1 

(h) 

Thời gian 

già hóa  

t2 (h) 

Z1 2,0 1:1 90 4 12 

Z2 3,0 1:1 90 4 12 

Z3 5,0 1:1 90 4 12 

Z4 2,0 1:2 90 4 12 

Z5 2,5 1:2 90 4 12 

Z6 3,0 1:2 90 4 12 

Z7 2,5 1:2 90 4 24 

Z8 2,5 1:2 90 4 36 

Z9 2,5 1:2 50 4 12 

Z10 2,5 1:2 150 4 12 

Z11 2,5 1:2 100 2 12 

Z13 2,5 1:2 100 6 12 

2.3 Các phương pháp phân tích vật liệu 

NaA/NaX sau khi tổng hợp 

Các phương pháp phân tích như: nhiễu xạ tia X 

(XRD), phương pháp quang phổ hồng ngoại biến 

đổi Fourier (FTIR), phương pháp xác định diện tích 

bề mặt riêng và kích thước lỗ rỗng BET (Brunauer-

Emmet-Teller), phương pháp kính hiển vi điện tử 

quét (SEM), phân tích kích thước hạt DLS 

(Dynamic Light Scattering) được dùng để xác định 

tính chất lý hóa, cấu trúc tinh thể cũng như hình thái 

học của SiO2 và các mẫu zeolite NaA/NaX sau khi 

tổng hợp.  

3 KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1 Thu hồi SiO2 trong tro trấu không nung 

Qua quá trình lược khảo tài liệu, tất cả các 

nghiên cứu đều cho thấy rằng nhiệt độ tối ưu cho 

quá trình thu hồi silica từ tro trấu dao động trong 

khoảng 70-100oC với thời gian phản ứng là 1-5 h 

(Margandan et al., 2010; Shelke et al., 2010; Ezzat 

et al., 2012; Phan Bảo Ngọc, 2016; Trần Hoàng 

Anh, 2017). Trong đó, nồng độ NaOH có ảnh hưởng 

rất lớn đến hiệu suất thu hồi silica, nồng độ càng cao 

thì thời gian phản ứng càng ngắn, tỉ lệ tro trấu:NaOH 

(g/mL) càng nhỏ. Do đó, để giảm nồng độ NaOH 

trong phản ứng cần lựa chọn thời gian phản ứng và 

tỉ lệ tro trấu:NaOH thích hợp (Katsuki et al., 2009; 

Shelke et al., 2010; Ram et al., 2012; Suthatip et al., 

2017; Trần Hoàng Anh, 2017).  

Trong nghiên cứu này, tỉ lệ tro trấu: NaOH = 

1:10 (g/mL) và vận tốc khuấy 300 rpm được cố định,  

điều kiện tối ưu để tạo dung dịch Na2SiO3 từ tro trấu 

không nung đã được xác định qua các khảo sát về 

nhiệt độ phản ứng, nồng độ NaOH và thời gian 

khuấy. Tất cả các điều kiện phản ứng trong thí 

nghiệm thu hồi silica được trình bày ở Hình 2. Phần 

trăm silica thu hồi hơn 50% ở điều kiện phản ứng 

như sau: tro trấu: NaOH = 1:10 (g/mL), nồng độ 

NaOH 3 M và khuấy 300 rpm trong 1 h. Hình 2(a) 

cho thấy khi nhiệt độ phản ứng tăng thì phần trăm 

thu hồi silica tăng, cụ thể hàm hượng silica thay đổi 

từ 5% ở 50oC và đạt được hơn 50% ở 90oC. Do đó, 

nhiệt độ tối ưu được chọn để thu hồi silica là 90oC. 

Hình 2(b) trình bày sự ảnh hưởng của nồng độ 

NaOH đến quá trình thu hồi silica. Phần trăm silica 

thu hồi tăng 71,43% từ 20% đến 70% khi nồng độ 

NaOH thay đổi từ 1 M đến 6 M. Không có sự khác 

biệt nhiều trong quá trình thu hồi silica ở nồng đọ 

naOH 5M và 6M, do đó, nồng độ NaOH tối ưu trong 

thí nghiệm được lựa chọn là 5 M. Thời gian phản 

ứng ảnh hưởng lớn đến quá trình hòa tan silica trong 

tro trấu không nung tạo dung dịch Na2SiO3, đây là 

tiền chất của quá trình tổng hợp zeolite. Kết quả thí 

nghiệm cho thấy phần trăm silica thu được tăng 

nhanh khi thời gian phản ứng được kéo dài (Hình 

2(c)). Hàm lượng silica thu hồi cực đại là 90% ở 3 h 

và không thay đổi nhiều khi tăng thời gian phản ứng 

lên 4 h, nên thời gian tối ưu được chọn là 3 h.  

Vì vậy, điều kiện tối ưu cho quá trình tạo dung 

dịch Na2SiO3 từ tro trấu không nung là 90oC, nồng 

độ NaOH 5 M, thời gian phản ứng 3 h, tốc độ khuấy 

300 rpm và tỉ lệ tro trấu:NaOH = 1:10 (g/mL). Hàm 

lượng SiO2 thu hồi được từ tro trấu cũng được xác 

định bằng phương pháp chuẩn độ với kết quả 

khoảng 90% ± 0,01 so với khối lượng tro trấu đã sử 

dụng. Đồng thời, qua phương pháp chuẩn độ hàm 

lượng Na2O cũng được xác định là chiếm 60,78% ± 

0,01 trong dung dịch sau phản ứng (chứa dung dịch 

Na2SiO3 và NaOH dư). Kết quả này tương tự với kết 

quả phân tích ICP của mẫu tro trấu không nung ở 

Bảng 2. Hình 3 thể hiện kết quả XRD của SiO2 từ 

tro trấu không nung và thấy rằng peak đặc trưng của 
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SiO2 ở góc 2θ = 22,8867o, và chủ yếu là ở pha vô 

định hình chiếm ưu thế. Do đó, silica trong tro trấu 

không nung sẽ là nguyên liệu thích hợp cho quá trình 

tổng hợp zeolite. 

 

 

 

Hình 2: Các điều kiện phản ứng thu hồi SiO2 từ 

tro trấu không nung ở tỉ lệ tro trấu:NaOH = 

1:10 (g/mL) và tốc độ khuấy 300 rpm; (a) Nhiệt 

độ phản ứng ở 1 h, nồng độ NaOH 3 M ; (b) 

Nồng độ NaOH ở 90oC, 1 h; (c) Thời gian phản 

ứng ở 90oC, nồng độ NaOH 5 M. 

Bảng 2: Kết quả phân tích ICP của mẫu tro trấu 

không nung 

Thành phần Phần trăm % 

SiO2 90 

Al2O3 0,075 

CuO 0,05 

 

Hình 3: Kết quả XRD của SiO2 tro trấu không 

nung 

3.2 Các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình 

tổng hợp zeolite NaA/NaX 

3.2.1 Tỉ lệ SiO2 : Al2O3 

Tỉ lệ SiO2:Al2O3 là yếu tố quan trọng quyết định 

đến loại zeolite tạo thành. Trong nghiên cứu này, tỉ 

lệ SiO2:Al2O3 được khảo sát từ 2,0 đến 5,0 và tỉ lệ 

mol Al: NaOH = 1:1 (Hình 4). Kết quả XRD của 

zeolite NaX/NaA (Z1, Z2 và Z3) cho thấy rằng 

không tìm thấy các peak của NaA và NaX, nguyên 

nhân là do Al(OH)3 chưa hòa tan hoàn toàn. Vì thế, 

tỉ lệ mol Al: NaOH đã được thay đổi thành 1:2 để 

đảm bảo nồng độ NaOH đủ để hoàn thành phản ứng. 

Nghiên cứu của Yao et al. (2018) khi tổng hợp 

zeolite X từ Al(OH)3 cũng có kết quả tương tự, peak 

của Al(OH)3 ở góc 2θ =18,35o. Ở mẫu Z5, các peak 

của NaX và NaA được tìm thấy ở góc 2θ = 6-7o khi 

tỉ lệ mol Al:NaOH = 1:2 và kết quả này tương tự với 

nghiên cứu của Bukhari et al. (2014). Mặc dù cường 

độ peak của zeolite ở điều kiện này còn thấp nhưng 

NaA đã được tạo thành ở tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 2. Kết 

quả này cũng phù hợp với nghiên cứu của Tanaka et 

al. (2002). 

Zeolite NaX/NaA được hình thành khi tỉ lệ 

SiO2:Al2O3 = 2,5. Sau 4 h phản ứng ở 90oC và già 

hóa 12 h, phần trăm kết tinh của NaX/NaA thu được 

khoảng 25,2% (Z4). Khi tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 3 (Z6), 

phần trăm kết tinh của tinh thể zeolite NaX/NaA 

khoảng 25,9%. Khi tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 2,5 (Z5), 

phần trăm kết tinh của zeolite NaX/NaA khoảng 

59% và cao hơn nhiều so phần trăm kết tinh của mẫu 

zeolite Z4 và Z6. Các peak của NaX và NaA của 

mẫu Z5 được thể hiện khá rõ ràng, do đó tỉ lệ của 

SiO2:Al2O3 = 2,5 được lựa chọn để tiến hành các thí 

nghiệm tiếp theo. Tỉ lệ này cũng tương tự với tỉ lệ 

SiO2:Al2O3 trong nghiên cứu của Zhou et al. (2014). 
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Hình 4: Kết quả XRD của mẫu zeolite với các tỉ 

lệ SiO2:Al2O3 = 2 (Z1), 3 (Z2) và 5 (Z3),  ở T(oC) 

= 90, t1 (h) = 4, t2 (h) = 12, Al: NaOH = 1:1. Kết 

quả XRD của mẫu zeolite với các tỉ lệ 

SiO2:Al2O3 = 2 (Z4), 2,5 (Z5) và 3 (Z6) ở T(oC) = 

90, t1 (h) = 4, t2 (h) = 12, Al:NaOH = 1:2 

Thời gian già hóa đóng vai trò quan trọng trong 

quá trình phát triển mầm của tinh thể zeolite. Trong 

quá trình này, cấu trúc và thành phần của zeolite bị 

thay đổi khi thay đổi thời gian già hóa. Qua quá trình 

lược khảo tài liệu, đa số các nghiên cứu trước đây 

đều cho rằng thời gian già hoá phù hợp cho quá trình 

tổng hợp zeolite NaA và NaX trong khoảng từ 12-

36 h (Novembre et al., 2011; Bao et al., 2013; 

Yunusa et al., 2016; Yao et al., 2018), do đó thời 

gian già hoá được khảo sát từ 12-36 h. Tại thời gian 

già hóa là 12 h, phần trăm tinh thể hình thành là 

52,5% so với thời gian già hóa 24 h và 36 h lần lượt 

là 25,3% và 27,2% (Hình 5). Tất cả các peak của 

zeolite Z5 đều tương tự như các peak chuẩn của 

zeolite NaX/NaA với thời gian già hóa 12 h. Các 

peak của zeolite Z7 (24 h) cao hơn các peak của mẫu 

zeolite Z8 (36 h) cho thấy thời gian già hoá càng dài, 

tỉ lệ kết tinh càng giảm. Điều này có thể được giải 

thích là do quá trình chuyển pha giữa các loại 

zeolite, các peak đặc trưng của zeolite chưa xuất 

hiện rõ ràng. Thời gian già hóa 24 h (Z7) và 36 h 

(Z8) tương đối dài nhưng phần trăm tạo thành tinh 

thể lại thấp, do đó tăng thời gian già hóa là không 

cần thiết. Sự ảnh hưởng của thời gian già hóa đến 

quá trình kết tinh của tinh thể đã được nghiên cứu 

bởi Chansiriwat et al. (2016). Do đó, thời gian già 

hóa tối ưu trong thí nghiệm này là 12 h. 

 

Hình 5: Kết quả XRD của mẫu zeolite NaX/NaA 

với thời gian già hoá t2 (h) = 12 h (Z5), 24 h (Z7) 

và 36 h (Z8) ở SiO2:Al2O3 = 2,5, T(oC) = 90, t1(h) 

= 4, Al: NaOH = 1:2 

3.2.2 Nhiệt độ và thời gian phản ứng 

Trong thí nghiệm này, nhiệt độ phản ứng được 

khảo sát ở 50oC, 100oC và 150oC. Zeolite NaA tinh 

khiết được tổng hợp ở tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 2 trong 24-

30 h, ở tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 2,5 tinh thể NaX bắt đầu 

xuất hiện và tăng lên khi tăng tỉ lệ SiO2/Al2O3 

(Tanaka et al., 2004). Hình 6 trình bày kết quả XRD 

của các mẫu zeolite Z5, Z9, Z10 và Z11 ở các giá trị 

nhiệt độ khác nhau từ 50oC đến 150oC, thời gian 

phản ứng là 4 h và thời gian già hóa là 12 h. Có thể 

thấy rằng phần trăm kết tinh của zeolite tăng dần 

theo nhiệt độ phản ứng (từ 50oC đến 150oC) . Ở 

50oC, lượng tinh thể tạo thành là 26,9% (Z9), thấp 

hơn nhiều so với lượng tinh thể tạo thành 59%, 

52,7% và 54,7% lần lượt ở 90oC (Z5), 100oC (Z10) 

và 150oC (Z11). Nghiên cứu của Purnomo et al. 

(2012) chỉ ra rằng nhiệt độ phản ứng có ảnh hưởng 

nhiều đến quá trình tạo mầm của tinh thể. Khi nhiệt 

độ càng cao, năng lượng cung cấp càng lớn nên hiệu 

quả kết tinh sẽ càng cao (Dalai et al., 1985; Davis et 

al., 1992; Don et al., 2013; Seyed  et al., 2013; 

Anbia et al., 2015; Guangyuan et al., 2018). Mặc dù 

hiệu suất kết tinh cao hơn so hiệu suất kết tinh của 

Z10 nhưng các đỉnh của Z11 trùng với peak đặc 

trưng của sodalite (S). Nguyên nhân này có thể được 

giải thích là ở nhiệt độ cao, mẫu zeolite NaA/NaX 

bị phá vỡ cấu trúc, tạo thành các đơn vị sơ cấp nhỏ 

hơn và chuẩn bị hình thành cấu trúc tinh thể khác so 

với mẫu zeolite NaX/NaA cần tổng hợp. 

Thời gian phản ứng được khảo sát từ 2 h đến 6 h 

trong thí nghiệm này (Hình 6). Phần trăm kết tinh 

của Z12 khoảng 31,9% sau 2 h, đây là thời gian cần 

thiết để hình thành tinh thể zeolite NaX/NaA. Khi 

kéo dài thời gian phản ứng đến 4 h, phần trăm kết 
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tinh của Z10 là 52,7%, tăng 39,5% so với phần trăm 

kết tinh của Z12. Thời gian phản ứng dài tương ứng 

với phần trăm kết tinh của zeolite tăng vì hỗn hợp 

có đủ thời gian để tạo ra tinh thể hoàn chỉnh Z10 và 

tất cả các peak đều tương tự như các peak chuẩn của 

zeolite NaX/NaA. Ở thời gian phản ứng là 6 h, phần 

trăm kết tinh của Z13 là 67,5%, nhưng lại xuất hiện 

một loại zeolite khác là NaP với cường độ peak cao. 

Do đó, thời gian phản ứng và nhiệt độ phản ứng lần 

lượt là 4 h và 100oC là điều kiện tối ưu của quá trình 

tổng hợp và thời gian phản ứng này cũng tương tự 

như nghiên cứu của Henmi et al. (2014). 

 

Hình 6: Kết quả XRD của mẫu zeolite NaX/NaA với T (oC) = 50 (Z9), 90 (Z5), 100 (Z10) và 150 (Z11) 

ở SiO2:Al2O3 = 2.5, t1 (h) = 4, t2 (h) = 12, Al:NaOH = 1:2 

3.2.3 Tính chất của zeolite NaA/NaX tổng hợp 

Mẫu zeolite NaA/NaX ở điều kiện tối ưu được 

phân tích các chỉ tiêu về hóa lý và hình thái học. Kết 

quả BET cho thấy rằng kích thước mao quản và diện 

tích bề mặt riêng của zeolite NaA/NaX lần lượt là 

16,72 nm và 24 m2/g. Kích thước trung bình của hạt 

zeolite là 5,2 µm được phân tích bằng DLS. Hình 7 

trình bày kết quả phân tích FTIR của zeolite 

NaA/NaX tối ưu. Peak ở vị trí 1038 cm-1 là vị trí dao 

động bên trong không đối xứng của liên kết T-O-T 

(T là Si hoặc Al), đặc trưng cho cấu trúc zeolite. 

Peak này được mở rộng trong khoảng từ 900 đến 

1320 cm-1, biểu thị cho dao động của nguyên tử Al 

trong cấu trúc tứ diện TO4. Ở số sóng 3469 cm-1 thể 

hiện peak đặc trưng của nhóm -OH trong liên kết Si-

OH. Peak ở số sóng 1650 cm-1 phát sinh bởi đặc 

trưng xuất hiện của các phân tử nước (Sudha et al., 

2015; Zahra et al., 2012; Menad et al., 2018). Một 

số peak đặc trưng của zeolite NaX/NaA cũng xuất 

hiện ở các vị trí: bước sóng 453 cm-1 đặc trưng cho 

dao động của liên kết T-O trong cấu trúc tứ diện 

AlO4
- hay SiO4, 569 cm-1 đặc trưng cho dao động 

vòng đôi của cấu trúc zeolite, 684 cm-1 đặc trưng cho 

dao động vòng đôi chỉ trong cấu trúc của zeolite 

NaX, 792 cm-1 đặc trưng cho liên kết T-O-T đối 

xứng phía ngoài và 860 cm-1  đặc trưng cho liên kết 

của Si-OH đặc biệt trong cấu trúc của zeolite NaA 

(Zahra et al., 2012). Kết quả phổ FTIR của mẫu tối 

ưu có số sóng lệch so với số liệu tham khảo, tuy 

nhiên cùng lệch về một hướng nên kết quả vẫn được 

chấp nhận.  
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Hình 7: Giản đồ FTIR của zeolite NaA/NaX tổng hợp ở điều kiện tối ưu 

Kết quả SEM của zeolite NaA/NaX (Hình 8) thể 

hiện cấu trúc đặc trưng của zeolite NaA và NaX là 

lập phương tâm khối và lục phương. Quá trình phân 

tích hình thái học và cấu trúc tinh thể của zeolite 

NaA/NaX nhận thấy rằng, zeolite tổng hợp là một 

vật liệu tiềm năng cho quá trình hấp phụ kim loại 

nặng trong nước thải. 

 

Hình 8: Kết quả SEM của zeolite NaA/NaX ở điều kiện tối ưu 

3.3 So sánh kết quả nghiên cứu với các 

công trình đã công bố 

Trong các nghiên cứu về tổng hợp zeolite, nhiều 

phương pháp tổng hợp zeolite khác nhau từ các 

nguồn nguyên liệu tự nhiên, nguyên liệu phế phẩm 

từ quá trình sản xuất công nghiệp và nông nghiệp 

như tro bay, diatomite, cao lanh tự nhiên, tro trấu... 

đã được trình bày. Nhìn chung, hầu hết các nghiên 

cứu đều trải qua quá trình nung nguyên liệu trước 

khi tiến hành phản ứng tổng hợp. Hu et al. (2017) 

nung tro bay ở 800oC để loại bỏ tạp chất và thu hồi 

silica trước khi tổng hợp zeolite NaA và NaX bằng 

phương pháp thủy nhiệt. Tỉ lệ SiO2:Al2O3 và nhiệt 

độ và của quá trình tổng hợp zeolite NaA và NaX 

lần lượt là 1:0,6 và 1:0,2 ở 80oC và 100oC. Tương tự 

như nghiên cứu của Hu et al. (2017), tro trấu được 

nung nung ở 750oC trong 6 h trước khi tổng hợp 

NaA/NaY (Tan et al., 2011). Điều kiện của phản 

ứng là tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 1:10,52 ở 100oC, 5 h và 

thời gian già hóa là 24 h. Ngoài ra, tro trấu không 

nung còn được sử dụng cho phản ứng tổng hợp 

zeolite NaX bằng hai bước (Santasnachok et al., 

2015). Đầu tiên silica được hòa tan trong NaOH ở 

300oC thu được dung dịch Na2SiO3, sau đó dung 

dịch này được cho phản ứng với NaAlO2 ở các 

khoảng nhiệt độ từ 90-120oC từ 20-24 h. Bên cạnh 

tro trấu và tro bay, zeolite NaX và NaA còn được 
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tổng hợp lần lượt từ oil shale ash và diatomite bằng 

phương pháp nung chảy ở 600oC và phương pháp 

thủy nhiệt ở 30oC. Trong nghiên cứu này, zeolite 

NaA/NaX được tổng hợp trực tiếp từ tro trấu không 

nung, có phần trăm kết tinh là 52,7% ở 100oC, 4 h, 

thời gian già hóa 12 h, tỉ lệ SiO2:Al2O3 = 1:2,5 và tỉ 

lệ Al:NaOH = 1:2. So sánh với các nghiên cứu đã 

được trình bày, ưu điểm của nghiên cứu này là rút 

ngắn được thời gian và tiết kiệm năng lượng của quá 

trình tổng hợp. Tuy nhiên, do zeolite NaA/NaX 

được tạo thành từ tro trấu không nung, còn lẫn nhiều 

tạp chất nên diện tích bề mặt riêng của zeolite tổng 

hợp còn nhỏ so với các zeolite được tổng hợp theo 

các phương pháp khác. 

Bảng 3: Các nghiên cứu tổng hợp zeolite từ các nguồn nguyên liệu khác nhau 

Nguyên liệu 
Loại 

zeolite 

Phương pháp tổng 

hợp 

Điều kiện phản ứng 
% 

kết tinh 

Tài liệu 

tham khảo 
Tỉ lệ  

SiO2:Al2O3 
T1 (oC) t1 (h) t2 (h) 

Tro bay nung 

ở 800oC  

NaA, 

NaX 
Thủy nhiệt 

1:0,6a 

1:0,2b 

80 

100 

6 

8 
- 

68 

62 

Hu et al. 

(2017) 

Diatomite NaX Thủy nhiệt - 30 - 
0.5 

5c 
- 
Yao et al. 

(2018) 

Oil shale ash NaA Nung chảy 1:1 600 2 
12 

24d 
63 

Bao et al. 

(2013) 

Tro trấu 

không nung 
NaX 

Bước 1: Trích ly silica 

ở 300oC với NaOH 

Bước 2: Thủy nhiệt 

1:2 90-120 20-24 - - 
Santasnachok 

et al. (2015) 

Tro trấu nung 

ở 750oC, 6h 
NaA/NaY Thủy nhiệt 1:10,52 100 5 24e - 

Tan et al. 

(2011) 

Tro trấu 

không nung 
NaA/NaX Thủy nhiệt 1:2,5 100 4 12 52,7 

Nghiên cứu 

này 

a: NaA; b: NaX; c: kết tinh 5h ở 110oC, H2O/Na2O =40, Na2O/SiO2 = 1.4; d: thời gian kết tinh; e:già hóa trước khi tổng 

hợp zeolite 

4 KẾT LUẬN  

Tro trấu, được biết như là nguồn nguyên liệu 

giàu silica, có thể được trực tiếp sử dụng cho phản 

ứng tổng hợp zeolite NaA/NaX mà không cần phải 

nung. Zeolite NaA/NaX được tạo thành ở tỉ lệ 

SiO2:Al2O3 = 1:2,5, tỉ lệ Al:NaOH = 1:2, 100oC, 4 

h, và thời gian già hóa 12 h. Kích thước hạt và diện 

tích bề mặt riêng của zeolite NaA/NaX tổng hợp lần 

lượt là 5,2 m và 24 m2/g. Nghiên cứu này giúp tiết 

kiệm được thời gian và năng lượng của quá trình 

tổng hợp. 
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