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Abstract 

HZSM-5 zeolite was successfully synthesized by hydrothermal treament using silica derived 
from rice husk. The sample was characterized by XRD, IR, SEM, TEM, BET and 27Al-NMR 
methods. Characterization results revealed that HZSM-5 material synthesized from rice husk 
silica has crystallinity and acidity as high as standard sample. Apart from the conventional pores 
system in ZSM-5 zeolite structure, another one which has kinetic diameter in range of 10-50nm 
(mesoporous system) in synthesized material structure was discovered. This pore system is expected 
to increase significantly the catalytic activity of synthesized material. 

 
I - Më §ÇU 

Zeolit ZSM-5 ®· ®−îc biÕt ®Õn tõ l©u bëi 
nh÷ng øng dông rÊt réng r·i trong lÜnh vùc xóc 
t¸c hÊp phô, xö lý m«i tr−êng. Kh«ng nh÷ng 
thÕ, zeolit nμy cßn ®−îc biÕt ®Õn lμ mét xóc t¸c 
rÊt hiÖu qu¶ cho qu¸ tr×nh t¹o nhiªn liÖu sinh 
häc tõ c¸c lo¹i dÇu thùc vËt [1 - 3], cÆn dÇu, c¸c 
polime phÕ th¶i hay c¸c ph©n ®o¹n nÆng cña dÇu 
má. Zeolit ZSM-5 ®−îc tæng hîp b»ng nhiÒu 
c¸c ph−¬ng ph¸p kh¸c nhau, cã thÓ dïng hay 
kh«ng dïng chÊt t¹o cÊu tróc, cã thÓ sö dông 
silic hay nh«m tõ nhiÒu nguån kh¸c nhau tïy 
vμo môc ®Ých sö dông vμ yªu cÇu cña tõng 
ph−¬ng ph¸p tæng hîp. 

TrÊu lμ mét d¹ng phÕ th¶i ®−îc t¹o ra trong 
qu¸ tr×nh s¶n xuÊt lóa g¹o. Hμng n¨m ë ViÖt 
Nam, l−îng trÊu th¶i ra sau qu¸ tr×nh xay x¸t 
g¹o lμ h¬n 5 triÖu tÊn [4], l−îng trÊu nμy ®−îc 
xem lμ rÊt Ýt gi¸ trÞ vμ hÇu nh− kh«ng cã gi¸ trÞ 
th−¬ng m¹i [5]. Bëi vËy, viÖc t¸i sö dông trÊu 
theo h−íng cã gi¸ trÞ kinh tÕ cao lμ rÊt cÇn thiÕt 
vμ ®· thu hót ®−îc rÊt nhiÒu c¸c nghiªn cøu vÒ 
vÊn ®Ò nμy. TrÊu cã thμnh phÇn chñ yÕu lμ c¸c 

oxit kim lo¹i, trong ®ã SiO2 chiÕm h¬n 20% vμ 
®· ®−îc chøng minh lμ mét nguån cung cÊp silic 
cã chÊt l−îng rÊt tèt cho c¸c qu¸ tr×nh tæng hîp 
hãa häc [4, 6, 7].  

Víi môc ®Ých gi¶i quyÕt vÊn ®Ò t¸i sö dông 
vá trÊu theo h−íng t¹o ra c¸c s¶n phÈm cã gi¸ trÞ 
kinh tÕ cao, trong c«ng tr×nh nμy chóng t«i tr×nh 
bμy c¸c kÕt qu¶ nghiªn cøu thμnh c«ng vÒ tæng 
hîp vμ ®Æc tr−ng zeolit HZSM-5 tõ nguån vá 
trÊu giμu silic. MÉu ®−îc ®Æc tr−ng b»ng c¸c 
ph−¬ng ph¸p hãa lý hiÖn ®¹i nh− IR, XRD, 
SEM, TEM, BET vμ 27Al-NMR. KÕt qu¶ thu 
®−îc mét lÇn n÷a kh¼ng ®Þnh nguån cung cÊp 
silic tõ vá trÊu cã chÊt l−îng tèt, phï hîp víi 
c¸c qu¸ tr×nh tæng hîp xóc t¸c. 

II - THùC NGHIÖM 

1. Tæng hîp vËt liÖu 

Qu¸ tr×nh tæng hîp vËt liÖu ®−îc chia thμnh 
hai giai ®o¹n bao gåm: giai ®o¹n mét lμ qu¸ 
tr×nh t¸ch chiÕt silic tõ trÊu vμ giai ®o¹n hai lμ 
qu¸ tr×nh tæng hîp xóc t¸c.  
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a) T¹o nguån silic tõ trÊu 

Nguån Silic cho tæng hîp vËt liÖu ZSM-5 
®−îc chóng t«i chiÕt tõ trÊu víi dung dÞch 
NaOH 1%  trong 30 phót ë 80oC. Sau khi lo¹i bá 
b· trÊu, dung dÞch láng thu ®−îc chÝnh lμ dung 
dÞch láng chøa silic, ®−îc sö dông lμm nguån 
cung cÊp silic cho qu¸ tr×nh tæng hîp HZSM-5  

b) Tæng hîp vËt liÖu HZSM-5 

*Nguyªn liÖu: 

- Nguån silic: dung dÞch chiÕt tõ vá trÊu 
(ViÖt Nam). 

- Nguån nh«m: sunfat nh«m 
(Al2(SO4)3.18H2O) (Trung Quèc). 

- ChÊt t¹o cÊu tróc vi mao qu¶n: 
tetrapropylamonium bromua (TPABr) (§øc). 

- N−íc cÊt 2 lÇn. 

*Ph−¬ng ph¸p tæng hîp 

VËt liÖu ZSM-5 ®· ®−îc tæng hîp b»ng 
ph−¬ng ph¸p kÕt tinh thuû nhiÖt sö dông chÊt 
t¹o cÊu tróc TBABr. Gel ®−îc kÕt tinh ë 170oC 
víi thêi gian lμ 24 h. S¶n phÈm r¾n sau khi kÕt 
tinh ®−îc röa b»ng n−íc cÊt ®Õn pH = 7, sÊy kh« 
ë 100oC vμ nung ë 550oC trong kh«ng khÝ 5 h ®Ó 
lo¹i bá hÕt chÊt t¹o cÊu tróc. S¶n phÈm sau ®ã 
®−îc trao ®æi H+ b»ng dung dÞch NH4NO3 2 M, 
röa, sÊy, nung l¹i ë 500oC ®Ó t¹o s¶n phÈm cuèi 
cïng lμ HZSM-5. 

2. C¸c ph−¬ng ph¸p ®Æc tr−ng vËt liÖu 

- Phæ hång ngo¹i (IR): MÉu vËt liÖu ®−îc 
ghi theo kü thuËt Ðp viªn víi KBr theo tû lÖ 1 
mg mÉu/100 mg KBr trªn m¸y Impact-410 
(§øc), t¹i ViÖn Ho¸ häc, ViÖn KH&CN ViÖt 
Nam, trong vïng dao ®éng tinh thÓ 400 – 1300 
cm-1 ë nhiÖt ®é phßng. 

- Ph−¬ng ph¸p phæ nhiÔu x¹ tia X (XRD): 
MÉu ®−îc ghi trªn m¸y Siemens D5005 (§øc) 
víi c¸c ®iÒu kiÖn ®o nh− sau: 

- èng ph¸t tia X b»ng Cu, víi b−íc sãng (l = 
1,5406 Å) 

- U = 30kV, I = 25 mA 

- Gãc quÐt: 2θ = 0,10-500

- Tèc ®é quÐt: 0,20/phót. 

- NhiÖt ®é phßng: 25oC. 

- Ph−¬ng ph¸p céng h−ëng tõ h¹t nh©n 27Al-
NMR: §−îc ®o trªn m¸y quang phæ Brucker 
MSL 400 ®èi víi 27Al ë tÇn sè 104,3 MHz.  

- Ph−¬ng ph¸p hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM): 
§−îc ®o trªn m¸y Jeol JSM-7500F, mÉu ®−îc 
ph©n t¸n trong etanol, sÊy kh«, ®−a lªn ®Õ b¶n 
d−íi d¹ng líp máng sau ®ã ®−îc phñ lªn bÒ mÆt 
mét líp vμng máng tr−íc khi chôp. 

- Ph−¬ng ph¸p hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua 
(TEM): §−îc ®o trªn m¸y Philips Tecnai-10 
microscope, ®é ph©n gi¶i kÝch th−íc nguyªn tö, 
®iÖn ¸p 100 KV. MÉu ®−îc trén víi epoxy vμ 
c¾t thμnh tõng mÈu máng cì micro sau ®ã ®−îc 
®−a lªn l−íi ®ång cã phñ mμng cacbon. 

- §−êng cong ®¼ng nhiÖt hÊp phô-khö hÊp 
phô Nit¬ ®−îc x¸c ®Þnh ë 77 K trªn thiÕt bÞ 
Micromeritics ASAP 2010. MÉu tr−íc hÕt ®−îc 
lo¹i bá khÝ ë ®iÒu kiÖn ch©n kh«ng t¹i 593 K 
trong vμi giê. KÝch th−íc mao qu¶n ®−îc x¸c 
®Þnh bëi ph−¬ng ph¸p Horvath–Kawazoe [8]. 
BÒ mÆt riªng ®−îc x¸c ®Þnh sö dông ph−¬ng 
tr×nh BET ë vïng ¸p suÊt t−¬ng ®èi P/Po thÊp 
(0,05 ≤ P/Po ≤ 0,25). 

III - KÕT QU¶ Vμ TH¶O LUËN 

1. Phæ hång ngo¹i 

§Ó x¸c ®Þnh nhanh cÊu tróc, mÉu nghiªn cøu 
®· ®−îc ghi phæ IR trong vïng dao ®éng 400 - 
1300 cm-1, vïng nμy rÊt ®Æc tr−ng cho c¸c dao 
®éng m¹ng cña zeolit.  

H×nh 1 tr×nh bμy phæ hång ngo¹i cña vËt liÖu 
HZSM-5 tæng hîp víi nguån silic tõ vá trÊu  
®−îc so s¸nh víi mÉu zeolit ZSM-5 chuÈn cña 
§øc trong vïng dao ®éng tõ 400 - 1300 cm-1. Tõ 
h×nh 1 ta thÊy phæ hång ngo¹i cña vËt liÖu 
HZSM-5 tæng hîp tõ trÊu hoμn toμn phï hîp víi 
phæ hång ngo¹i cña mÉu ZSM-5 chuÈn, kh«ng 
xuÊt hiÖn c¸c pic l¹, chøng tá vËt liÖu tæng hîp 
®−îc chÝnh lμ zeolit ZSM-5. Pic xuÊt hiÖn ë 550 
cm-1 ®Æc tr−ng cho dao ®éng cña c¸c vßng 5-1 
trong cÊu tróc ZSM-5, nã rÊt ®Æc tr−ng cho tr¹ng 
th¸i tinh thÓ cña vËt liÖu. Theo [9], nÕu tû lÖ 
c−êng ®é gi÷a c¸c ®¸m phæ ë 550 cm-1/450 cm-1 
b»ng 0,8 th× cã thÓ ®¸nh gi¸ ®é tinh thÓ cña vËt 
liÖu lμ 100%. Quan s¸t trªn phæ, tû lÖ nμy ë vËt 
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§Ó xem xÐt râ h¬n vÒ cÊu tróc tinh thÓ, vËt 
liÖu tæng hîp ®· ®−îc ph©n tÝch b»ng c¸c 
ph−¬ng ph¸p ghi ¶nh SEM vμ TEM. ¶nh SEM 
vμ TEM cña HZSM-5 lÇn l−ît ®−îc ®−a ra trªn 
c¸c h×nh 3 vμ h×nh 4. Tõ ¶nh SEM cña HZSM-5 
(h×nh 3) ta thÊy r»ng c¸c h¹t zeolit ®· ®−îc h×nh 
thμnh trong qu¸ tr×nh kÕt tinh cã kÝch th−íc kh¸ 
®ång ®Òu, kho¶ng tõ 0,5 - 0,7 μm. 

liÖu tæng hîp ®−îc ®¹t t−¬ng ®−¬ng víi c¸c mÉu 
chuÈn b»ng 0,8. KÕt qu¶ nμy cho phÐp ®¸nh gi¸ 
®é tinh thÓ cña vËt liÖu HZSM-5 tæng hîp ®−îc 
lμ 100%. KÕt qu¶ ®Æc tr−ng XRD tiÕp theo sÏ 
kh¼ng ®Þnh thªm mèi t−¬ng quan nμy. 

2. Phæ nhiÔu x¹ R¬nghen XRD 

§é tinh thÓ cña mÉu nghiªn cøu ®−îc x¸c 
®Þnh b»ng ph−¬ng ph¸p ghi phæ XRD. KÕt qu¶ 
tõ ph−¬ng ph¸p ®Æc tr−ng XRD sÏ lμm râ h¬n 
nhËn ®Þnh ®· ®−îc ®−a ra trong phÇn ®Æc tr−ng 
hång ngo¹i. H×nh 2 thÓ hiÖn phæ XRD cña vËt 
liÖu HZSM-5 tæng hîp tõ trÊu (h×nh 2b) ®−îc 
ghi so s¸nh víi phæ cña mÉu ZSM-5 chuÈn (h×nh 
2a). Quan s¸t phæ XRD cña HZSM-5 tæng hîp 
tõ trÊu, ta thÊy phæ cã ®−êng nÒn rÊt b»ng 
ph¼ng, c¸c pic ®Æc tr−ng cho cÊu tróc zeolit 
ZSM-5 rÊt râ nÐt vμ phï hîp víi phæ cña mÉu 
chuÈn, kh«ng xuÊt hiÖn pha l¹. H¬n n÷a, cã thÓ 
thÊy c−êng ®é c¸c pic nhiÔu x¹ ®Æc tr−ng ë 2θ = 
5 - 100 vμ 2θ = 20 - 250 cao t−¬ng ®−¬ng mÉu 
zeolit ZSM-5 chuÈn. Tõ ®ã kÕt luËn mÉu vËt liÖu 
HZSM-5 tæng hîp tõ trÊu cã ®é tinh thÓ rÊt cao 
(®¹t xÊp xØ 100%), thμnh phÇn chØ tån t¹i hÇu 
nh− duy nhÊt mét pha tinh thÓ. §iÒu nμy lμ hoμn 
toμn phï hîp víi c¸c kÕt luËn ®· ®−a ra trong 
phÇn ®Æc tr−ng hång ngo¹i. 

Khi nghiªn cøu cÊu tróc vËt liÖu b»ng ¶nh 
TEM (h×nh 4), chóng t«i nhËn thÊy trong cÊu 
tróc vËt liÖu HZSM-5 cã tån t¹i hÖ thèng mao 
qu¶n, lç xèp kh«ng trËt tù, kÝch th−íc ph©n bè 
kh¸ réng. C¨n cø theo tØ lÖ cã thÓ thÊy r»ng c¸c 
mao qu¶n, lç xèp nμy cã kÝch th−íc kho¶ng tõ 
10 – 50 nm. Sù tån t¹i cña c¸c mao qu¶n, lç 
xèp nμy cã thÓ ®−îc gi¶i thÝch do sù ®èt ch¸y 
víi oxi trong qu¸ tr×nh nung mÉu cña cacbon 
cßn l¹i trong trÊu ®· xö lý. HiÖn t−îng nμy ®· 
t¹o nªn hÖ thèng lç xèp, mao qu¶n cã kÝch 
th−íc trung b×nh cña vËt liÖu. 

4. Ph−¬ng ph¸p BET 

Sù tån t¹i cña hÖ mao qu¶n trung b×nh trong 
cÊu tróc cña vËt liÖu HZSM-5 tæng hîp tõ trÊu 
®−îc lμm râ h¬n b»ng ph−¬ng ph¸p x¸c ®Þnh bÒ 
mÆt riªng BET. Quan s¸t ®−êng cong hÊp phô- 
khö hÊp phô N2 cña mÉu tæng hîp ®−îc thÓ hiÖn 
trªn h×nh 5 ta thÊy xuÊt hiÖn mét vßng trÔ ë P/Po  3. ¶nh SEM, TEM   

  
 

 H×nh 1: Phæ IR cña zeolit ZSM-5   
      (a) MÉu chuÈn; (b) MÉu tæng hîp tõ trÊu 
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gÇn 0,5 do cã hiÖn t−îng ng−ng tô mao qu¶n, 
mét d¹ng ®Æc tr−ng ®iÓn h×nh cho cÊu tróc mao 
qu¶n trung b×nh cña vËt liÖu [10]. §iÒu nμy cho 
thÊy vËt liÖu HZSM-5 tæng hîp ®−îc cã cÊu tróc 
mao qu¶n trung b×nh. 

KÝch th−íc mao qu¶n ®−îc thÓ hiÖn chän läc 
trªn ®−êng ph©n bè h×nh 6 víi kÝch th−íc ®−îc 
®−a ra lμ 5,1 nm (mao qu¶n trung b×nh). C¸c kÕt 
qu¶ tÝnh to¸n tõ ®−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô-khö 

hÊp phô vμ ®−êng ph©n bè mao qu¶n cña 
HZSM-5 cho thÊy vËt liÖu tæng hîp ®−îc ngoμi 
hÖ thèng vi mao qu¶n cßn tån t¹i hÖ mao qu¶n 
trung b×nh víi thÓ tÝch mao qu¶n lμ 0,2635 
cm2/g vμ diÖn tÝch bÒ mÆt riªng vËt liÖu lμ 
483,51 m2/g. 

H×nh 3: ¶nh SEM cña zeolit HZSM-5  
 
 

H×nh 4: ¶nh TEM cña zeolit HZSM-5 

200 nm

  5          10                       20                       30                       40                     50 
2-Theta-scale 

H×nh 2: Phæ XRD cña zeolit ZSM-5 
(a) MÉu chuÈn; (b) MÉu tæng hîp tõ trÊu 

 

(b) 

(a) 

5. Céng h−ëng tõ h¹t nh©n 27Al NMR  

Sù tån t¹i cña nh«m trong khung m¹ng 
zeolit cã liªn quan ®Õn tÝnh chÊt axit cña vËt 
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liÖu. Tõ kÕt qu¶ thu ®−îc ta cã thÓ ®¸nh gi¸ ®é 
axit cña vËt liÖu gi¸n tiÕp th«ng qua viÖc x¸c 
®Þnh sù ph©n bè Al3+ trong m¹ng l−íi vËt liÖu. ë 
®©y, chóng t«i ®· sö dông ph−¬ng ph¸p céng 

h−ëng tõ h¹t nh©n 27Al-NMR ®Ó x¸c ®Þnh sù 
ph©n bè Al3+ trong, ngoμi khung m¹ng zeolit. 
H×nh 7 ®−a ra phæ 27Al-NMR cña mÉu zeolit 
HZSM-5 tæng hîp tõ trÊu. 
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  H×nh 5: §−êng ®¼ng nhiÖt hÊp phô - khö hÊp phô N2 cña mÉu HZSM-5 
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H×nh 7: Phæ 27Al-NMR cña HZSM-5 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Quan s¸t phæ 27Al-NMR cña mÉu ta thÊy 
xuÊt hiÖn mét pic rÊt râ nÐt víi c−êng ®é lín 
gÇn 55 ppm, pic nμy biÓu thÞ l−îng nh«m n»m 
trong m¹ng l−íi zeolit [11, 12]. Ngoμi pic nμy ta 
cßn thÊy ë kho¶ng 0 ppm xuÊt hiÖn thªm mét 
pic. Pic nμy cã c−êng ®é rÊt nhá, kh«ng ®¸ng kÓ 
so víi pic ë 55 - 60 ppm. Theo [11, 12], pic nμy 
®Æc tr−ng cho Al n»m ngoμi m¹ng l−íi zeolit. 
KÕt qu¶ nμy chøng tá trong qu¸ tr×nh tæng hîp 
vËt liÖu HZSM-5, l−îng nh«m ®−a vμo hÇu nh− 
hoμn toμn n»m trong m¹ng l−íi zeolit. C¸c kÕt 
qu¶ thu ®−îc tõ ph−¬ng ph¸p céng h−ëng tõ h¹t 
nh©n 27Al-NMR cña HZSM-5 cho thÊy vËt liÖu 
tæng hîp tõ trÊu cã ®é axit cao. 

IV - KÕT LUËN 

§· tæng hîp thμnh c«ng vËt liÖu HZSM-5 
dïng nguån silic tõ trÊu, mét vËt liÖu ®−îc xem 
lμ phÕ th¶i trong qu¸ tr×nh s¶n xuÊt n«ng nghiÖp. 
C¸c kÕt qu¶ ®Æc tr−ng cho thÊy vËt liÖu tæng hîp 
®−îc cã ®é tinh thÓ rÊt cao, t−¬ng ®−¬ng víi vËt 
liÖu chuÈn.  

Mét ®Æc ®iÓm míi vÒ cÊu tróc khi tæng hîp 
HZSM-5 tõ vá trÊu ®· ®−îc ph¸t hiÖn. Trong vËt 
liÖu tæng hîp ngoμi hÖ thèng mao qu¶n cña 
zeolit cßn ph¸t hiÖn thÊy tån t¹i mét hÖ mao 
qu¶n kh«ng trËt tù, cã kÝch th−íc ph©n bè trong 
kho¶ng réng tõ 10 - 50 nm (hÖ mao qu¶n trung 
b×nh). HÖ mao qu¶n nμy ®−îc t¹o ra do sù ®èt 
ch¸y víi oxi trong qu¸ tr×nh nung cña phÇn 

cacbon cßn l¹i trong vá trÊu ®· xö lý. §Æc ®iÓm 
míi vÒ cÊu tróc HZSM-5 hi väng sÏ lμm t¨ng 
®¸ng kÓ ho¹t tÝnh xóc t¸c cña vËt liÖu. C¸c kÕt 
qu¶ thu ®−îc ®· më ra thªm mét h−íng nghiªn 
cøu míi, cã ý nghÜa trong viÖc tËn dông nguån 
trÊu phÕ th¶i n«ng nghiÖp ®Ó tæng hîp c¸c chÊt 
xóc t¸c triÓn väng kh«ng chØ trong lÜnh vùc xóc 
t¸c hÊp phô mμ cßn trong qu¸ tr×nh t¹o nhiÖn 
liÖu sinh häc tõ cÆn dÇu thùc vËt, thay thÕ nguån 
nhiªn liÖu tõ dÇu má ®ang ngμy cμng c¹n kiÖt. 
C¸c nghiªn cøu vÒ vÊn ®Ò trªn sÏ ®−îc c«ng bè 
trong c¸c bμi b¸o tiÕp theo. 
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