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abstract 

This paper presents the initial results of nano-zeolite NaX from acid treated kaolin with the 
present of organic template. Nano-zeolite NaX was characterized by XRD (SIEMENS D5005), 
SEM (JSM 5410 LV), TEM (TEM 1010), physical adsorption BET (Coulter SA3100). Synthesized 
nano-zeolite has high crystallinity, large surface area of 556 m2/g (external surface of 95 m2/g), 
and crystal size of 20 nm. Beside typical microspores, mesopores are formed from nano-size 
particles. 

 

I - Më §ÇU 

Khoa häc vÒ nano vµ c¸c vËt liÖu cã cÊu tróc 
nano hiÖn ®ang thu hót sù quan t©m ®Æc biÖt cña 
nhiÒu nhµ khoa häc vµ nhµ øng dông. VËt liÖu vi 
mao qu¶n cã cì h¹t nanomet (nano-zeolit) còng 
®ang b¾t ®Çu ®−îc chó ý do chóng cã nh÷ng 
tÝnh chÊt −u viÖt næi tréi mµ vËt liÖu vi mao qu¶n 
cì h¹t micromet (zeolit) kh«ng thÓ cã ®−îc. 

ViÖc gi¶m kÝch th−íc h¹t tõ cì micromet 
xuèng cì nanomet dÉn ®Õn sù thay ®æi ®¸ng kÓ 
tÝnh chÊt cña vËt liÖu vµ t¸c ®éng tíi kh¶ n¨ng 
øng dông cña zeolit trong c¸c lÜnh vùc xóc t¸c 
vµ hÊp phô. Tû sè cña c¸c nguyªn tö trong m¹ng 
tinh thÓ t¨ng m¹nh khi cì h¹t gi¶m vµ c¸c h¹t 
nano-zeolit cã bÒ mÆt ngoµi lín vµ ho¹t tÝnh bÒ 
mÆt cao. Khi c¸c tinh thÓ zeolit cã cì h¹t nhá sÏ 
lµm gi¶m chiÒu dµi qu·ng ®−êng khuÕch t¸n so 
víi c¸c tinh thÓ zeolit cã cì h¹t micromet th«ng 
th−êng. 

C¸c nghiªn cøu tæng hîp vËt liÖu nano-zeolit 

NaX ®· c«ng bè th−êng ®i tõ c¸c ho¸ chÊt tinh 
khiÕt chøa nh«m vµ silic d¹ng h÷u c¬ riªng biÖt 
(vÝ dô, isopropoxit nh«m - Iso.Al; tetraetyl-
octosilicat-TEOS); c¸c chÊt t¹o cÊu tróc h÷u c¬ 
(vÝ dô, tetrametylamoni hydroxit - TMAOH; 
tetrametylamoni bromua-TMABr) trong m«i 
tr−êng kiÒm vµ qu¸ tr×nh chuyÓn hãa t¹o nano-
zeolit NaX diÔn ra trong ®iÒu kiÖn rÊt nghiªm 
ngÆt [1 - 3]. Theo tµi liÖu [1], khi kÕt tinh trong 
168 giê ë 100oC thu ®−îc tinh thÓ cã kÝch th−íc 
75 nm; khi kÕt tinh trong 72 giê ë 130oC thu 
®−îc tinh thÓ cã kÝch th−íc 137 nm. Theo [2], 
khi kÕt tinh trong 48 giê ë 90oC thu ®−îc tinh 
thÓ cã kÝch th−íc 23 nm. HoÆc theo [3], qu¸ 
tr×nh chuyÓn hãa gel v« ®Þnh h×nh trong 22 ngµy 
t¹i nhiÖt ®é phßng thu ®−îc tinh thÓ cã kÝch 
th−íc 20 nm.  

Nh− vËy cã thÓ thÊy, c¸c quy tr×nh tæng hîp 
vËt liÖu nano-zeolit NaX trªn ®©y ®−îc tiÕn hµnh 
trong nh÷ng ®iÒu kiÖn rÊt ®a d¹ng, chi phÝ cao 
vµ ch−a cã mét quy tr×nh æn ®Þnh vÒ c«ng nghÖ. 
§Æc biÖt, ch−a cã c«ng tr×nh nµo c«ng bè viÖc 
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tæng hîp thµnh c«ng vËt liÖu nano-zeolit NaX tõ 
cao lanh. 

Bµi b¸o nµy tr×nh bµy kÕt qu¶ nghiªn cøu 
b−íc ®Çu vÒ tæng hîp vµ ®Æc tr−ng vËt liÖu nano-
zeolit NaX tõ cao lanh trong ®iÒu kiÖn kÕt tinh 
thuû nhiÖt cã mÆt chÊt t¹o cÊu tróc h÷u c¬ t¹i ¸p 
suÊt th−êng.  

II - THùC NGHIÖM 

Xö lý mÉu cao lanh ban ®Çu b»ng dung dÞch 
axit HCl 4N theo tû lÖ r¾n/láng = 2/3 (g/ml) 
trong 6 giê ë nhiÖt ®é 90oC, sau ®ã läc röa ®Õn 
hÕt ion Cl- råi sÊy trong 2 giê ë 110oC, nung 
trong 3 giê ë 600oC, ¸p suÊt th−êng. TiÕp ®Õn, 
mÉu metacaolanh ®−îc trén víi chÊt t¹o cÊu tróc 
h÷u c¬ (DNx), thuû tinh láng, natri hydroxit vµ 
n−íc cÊt, theo tû lÖ mol 
6Na2O.Al2O3.3,4SiO2.2DNx.70H2O, sau ®ã lµm 
giµ hçn hîp nµy ë nhiÖt ®é phßng trong 144 giê 
vµ kÕt tinh thuû nhiÖt ë nhiÖt ®é 80oC trong 72 
giê cã khuÊy trén liªn tôc. 

S¶n phÈm sau kÕt tinh ®−îc röa b»ng n−íc 
cÊt ®Õn khi n−íc röa cã ®é pH = 9; sÊy kh« ë 
nhiÖt ®é 110oC, cuèi cïng nghiÒn vµ t¹o ra h¹t 
cã cì h¹t ≤ 0,15 mm. Ký hiÖu mÉu lµ Nano-
NaX. 

ThÝ nghiÖm song song nh»m tæng hîp zeolit 
NaX th«ng th−êng cã kÝch th−íc micro ®−îc 
thùc hiÖn theo [4], ký hiÖu mÉu lµ Micro-NaX. 

C¸c mÉu tæng hîp ®−îc ®Æc tr−ng trong 

cïng c¸c ®iÒu kiÖn bëi ph−¬ng ph¸p nhiÔu x¹ tia 
X (XRD) trªn m¸y SIEMENS D5005 (§øc), 
chôp ¶nh hiÓn vi ®iÖn tö (SEM) trªn m¸y JSM 
5410 LV (NhËt B¶n), chôp ¶nh hiÓn vi ®iÖn tö 
truyÒn qua (TEM) trªn m¸y JEM 1010 (NhËt 
B¶n), x¸c ®Þnh bÒ mÆt riªng (BET) trªn hÖ 
COULTER SA3100 (Mü).  

III - KÕT QU¶ Vµ TH¶O LUËN 

KÕt qu¶ ph©n tÝch phæ nhiÔu x¹ tia X cña 
mÉu Nano-NaX vµ Micro-NaX t−¬ng øng ®−îc 
tr×nh bµy trªn h×nh 1 (a) vµ (b). Trªn h×nh 1 thÊy 
râ, phæ XRD cña c¶ 2 mÉu chØ xuÊt hiÖn pha 
zeolit NaX t−¬ng øng víi m· sè tinh thÓ PDF 
38-0237, c«ng thøc 
Na2O.Al2O3.2,5SiO2.6,2H2O. Tuy nhiªn, cã mét 
®iÓm kh¸c biÖt quan träng lµ ®−êng nÒn cña 
mÉu Micro-NaX rÊt ph¼ng, pic t¹o thµnh s¾c 
nhän vµ rÊt m¹nh, trong khi ®ã mÉu Nano-NaX 
®−êng nÒn cao, pic tï vµ thÊp. DÊu hiÖu nµy 
chøng tá, kÝch th−íc h¹t tinh thÓ zeolit NaX 
trong mÉu Nano-NaX nhá h¬n nhiÒu so víi 
trong mÉu Micro-NaX. Tõ kÕt qu¶ x¸c ®Þnh ®é 
réng trung b×nh FWHM qua phæ XRD, kÝch 
th−íc h¹t tinh thÓ theo c«ng thøc Scherrer ®· 
®−îc x¸c ®Þnh. KÕt qu¶ lµ, kÝch th−íc h¹t zeolit 
NaX trong mÉu Nano-NaX b»ng 19 nm nhá h¬n 
nhiÒu so víi kÝch th−íc tinh thÓ trong mÉu 
Micro-NaX (b»ng 0,40 µm) ®−îc tæng hîp theo 
ph−¬ng ph¸p th«ng th−êng kh«ng sö dông chÊt 
t¹o cÊu tróc h÷u c¬. 
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KÕt qu¶ chôp ¶nh SEM vµ TEM cña c¸c 
mÉu tæng hîp ®−îc tr×nh bµy trªn h×nh 2. Quan 
s¸t h×nh 2 x¸c nhËn c¸c mÉu tæng hîp ®Òu cã ®é 
tinh thÓ tèt, hÇu nh− kh«ng lÉn pha l¹. C¸c tinh 
thÓ zeolit NaX t¹o thµnh cã d¹ng h×nh lËp 
ph−¬ng ®Òu ®Æn. Tuy nhiªn, gi÷a ¶nh SEM cña 
mÉu Micro-NaX (a) vµ SEM cña mÉu Nano-
NaX (b) cã sù kh¸c biÖt râ rµng vÒ kÝch th−íc 
tinh thÓ (t−¬ng øng b»ng 0,42 µm vµ 45 nm). 
Trªn h×nh 2c, ¶nh TEM cña mÉu Nano-NaX ®o 
®−îc tinh thÓ cã kÝch th−íc 20 nm.  

Chóng ta ®Òu biÕt, ph−¬ng ph¸p XRD ®o 
kÝch th−íc trung b×nh cña mét tËp hîp h¹t, cßn 
ph−¬ng ph¸p TEM ®o kÝch th−íc chÝnh x¸c cña 

mét sè h¹t. Do ®ã, sù sai kh¸c kh«ng nhiÒu vÒ 
kÝch th−íc h¹t cña mÉu Nano-NaX theo ph−¬ng 
ph¸p XRD vµ TEM (t−¬ng øng b»ng 19 vµ 20 
nm) chøng tá c¸c tinh thÓ zeolit NaX trong mÉu 
Nano-NaX cã kÝch th−íc rÊt ®Òu nhau.  

Tuy nhiªn, khi ®o kÝch th−íc h¹t tinh thÓ 
zeolit NaX trong mÉu Nano-NaX theo ph−¬ng 
ph¸p SEM vµ TEM l¹i cã sù kh¸c biÖt ®¸ng kÓ. 
Theo SEM b»ng 45 nm, nh−ng theo TEM l¹i 
b»ng 20 nm. Sù sai kh¸c nµy n»m trong vïng 
giíi h¹n vÒ thang ®o nanomet nªn kh«ng lµm 
thay ®æi ý nghÜa cña vËt liÖu kÝch th−íc nano, 
®−îc gi¶i thÝch lµ do ®é ph©n gi¶i thÊp cña 
ph−¬ng ph¸p SEM so víi ph−¬ng ph¸p TEM.

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 

Trªn h×nh 3, gi¶n ®å hÊp phô vµ gi¶i hÊp phô 
cña mÉu Nano-NaX (a) vµ cña mÉu Micro-NaX 
(b) theo ph−¬ng ph¸p BET cho thÊy cã sù kh¸c 
biÖt rÊt thó vÞ. §−êng cong hÊp phô vµ gi¶i hÊp 
phô cña mÉu Micro-NaX cã d¹ng I theo BET 
[5], hÇu nh− kh«ng cã vßng trÔ, ®Æc tr−ng cho 
vËt liÖu vi mao qu¶n ngay t¹i ¸p suÊt riªng phÇn 
rÊt thÊp. Trong khi ®ã, ®−êng cong hÊp phô vµ 
gi¶i hÊp phô cña mÉu Nano-NaX xuÊt hiÖn vßng 
trÔ b¾t ®Çu t¹i p/po ≈ 0,45 thuéc d¹ng III [6], 
®−îc gi¶i thÝch lµ do cã sù ng−ng tô ph©n tö nit¬ 
trong mao qu¶n trung b×nh. Víi mÉu Nano-
NaX, mao qu¶n trung b×nh chØ cã thÓ ®−îc h×nh 
thµnh tõ phÇn thÓ tÝch rçng gi÷a c¸c h¹t tinh thÓ 
cã kÝch th−íc nanomet. 

Ph©n bè mao qu¶n cña c¸c mÉu Nano-NaX 
vµ Micro-NaX ®−îc tÝnh to¸n trªn c¬ së ph−¬ng 
ph¸p lý thuyÕt hµm [7] vµ ®−îc chØ ra trªn h×nh 

4. C¶ 2 mÉu ®Òu chøa hÖ mao qu¶n chÝnh víi 
kÝch th−íc kho¶ng 0,81nm. Tuy nhiªn, ë mÉu 
Nano-NaX cßn xuÊt hiÖn mao qu¶n réng h¬n ë 
vïng ≈ 8,7nm lµ nguyªn nh©n g©y ra vßng trÔ ®· 
®−îc x¸c nhËn ë trªn.  

KÕt qu¶ ph©n tÝch t-plot thùc hiÖn t¹i p/po ≤ 
0,32 x¸c ®Þnh ®−îc bÒ mÆt riªng cña mÉu Nano-
NaX vµ Micro-NaX t−¬ng øng b»ng 556 vµ 520 
m2/g. Trong ®ã, bÒ mÆt ngoµi cña mÉu Nano-
NaX b»ng 95 m2/g vµ cña Micro-NaX b»ng 
39m2/g. Sù t¨ng bÒ mÆt ngoµi cña Nano-NaX so 
víi Micro-NaX lµ do sù gi¶m kÝch th−íc h¹t 
tinh thÓ zeolit NaX tõ micromet xuèng nanomet 
(xem b¶ng 1). C¸c kÕt qu¶ tæng hîp trong b¶ng 
1 ®· cho thÊy tÝnh −u viÖt v−ît tréi cña vËt liÖu 
zeolit NaX kÝch th−íc nanomet so víi kÝch 
th−íc micromet trong viÖc sö dông lµm chÊt hÊp 
phô.

 
 

(a) (b) (c) 

H×nh 2: ¶nh SEM cña mÉu Micro-NaX (a), SEM cña mÉu Nano-NaX (b) vµ  
TEM cña mÉu Nano-NaX (c)  
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B¶ng 1: KÕt qu¶ so s¸nh ®Æc tr−ng vËt liÖu Nano-NaX vµ Micro-NaX 

MÉu 
Tæng bÒ 
mÆt riªng, 

m2/g 

BÒ mÆt 
ngoµi, 
m2/g 

Ph©n bè 
lç xèp, 
nm 

KÝch th−íc h¹t tinh thÓ, nm Tæng thÓ 
tÝch lç xèp, 

cm3/g 

ThÓ tÝch 
micro, 
cm3/g 

Theo 
XRD 

Theo 
SEM 

Theo 
TEM 

Nano-NaX 556 95 0,81; 8,7 19 45 20 0,341 0,154 

Micro-NaX 520 39 0,81 400 420 - 0,322 0,223 

 
 

IV - KÕT LUËN 

1. LÇn ®Çu tiªn ®· tæng hîp thµnh c«ng vËt 
liÖu nano-zeolit NaX tõ cao lanh ®· xö lý axit, 
trong sù cã mÆt cña chÊt t¹o cÊu tróc h÷u c¬. 

2. B»ng c¸c ph−¬ng ph¸p XRD, SEM, TEM 
vµ BET ®· x¸c nhËn, vËt liÖu nano-zeolit NaX 
®−îc tæng hîp cã ®é tinh thÓ tèt, bÒ mÆt riªng 
556 m2/g, trong ®ã bÒ mÆt ngoµi ®¹t 95 m2/g, 
tinh thÓ t¹o thµnh cã kÝch th−íc kho¶ng 20 nm. 

a) 

 

(a) 

(b) 

H×nh 3: §−êng cong hÊp phô - nh¶ hÊp phô cña mÉu  
Nano-NaX (a) vµ cña mÉu Micro-NaX (b) 
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H×nh 4: Ph©n bè lç xèp cña mÉu Nano-NaX vµ  
cña mÉu Micro-NaX  
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3. VËt liÖu nano-zeolit NaX ®−îc tæng hîp 
kh«ng nh÷ng chøa kÝch th−íc mao qu¶n ®Æc 
tr−ng cho kiÓu cÊu tróc cña zeolit NaX th«ng 
th−êng ë vïng 0,81 nm, mµ cßn chøa mao qu¶n 
trung b×nh ë vïng 8,7 nm, më ra kh¶ n¨ng øng 
dông tèt h¬n cña vËt liÖu nano-zeolit NaX so víi 
vËt liÖu zeolit NaX th«ng th−êng t¹i ViÖt Nam. 
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