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abstract 

Gold catalysts supported on zeolite Y were prepared by ion-exchange. The catalysts were 
characterized by XRD, TGA/DTA, IR, SEM and TEM. It is shown that gold crystallites are 
deposited on framework of zeolit and zeolit structure is not deformed after being dried at 110oC 
and calcined at 400oC. The average size of the gold particles depends on the gold content of the 
support. The complete oxidation of toluen in air was carried out over AuY. Catalytic activity was 
tested at temperature of 250 to 400oC. Toluene was converted completely to COx. No organic 
byproducts were detected. Catalytic activity depends on temperature, gold content and time on 
stream. 

 
I - Giíi thiÖu 

Tr−íc ®©y Au chØ ®−îc øng dông trong lÜnh 
vùc trang søc, tiÒn tÖ, c«ng nghiÖp ®iÖn tö, cßn 
trong lÜnh vùc xóc t¸c th× Au ®−îc coi lμ kh«ng 
cã ho¹t tÝnh. GÇn ®©y, c¸c nhμ khoa häc ®· thÊy 
®−îc kh¶ n¨ng xóc t¸c cña Au vμ thÊy r»ng ®©y 
lμ mét xóc t¸c cã ho¹t tÝnh cao nÕu ®−îc ph©n 
t¸n ë kÝch th−íc nano [1]. Khi Au ®−îc mang 
trªn chÊt mang, xuÊt hiÖn hiÖu øng ®iÖn tö gi÷a 
Au vμ chÊt mang lμm cho Au trë nªn ho¹t ®éng 
[2]. Tõ ®ã xóc t¸c chøa Au ®· ®−îc øng dông 
thμnh c«ng cho ph¶n øng oxi hãa CO ë ngay 
nhiÖt ®é phßng [3] vμ hiÖn ®ang ®−îc nghiªn 
cøu cho ph¶n øng oxi hãa hoμn toμn hîp chÊt 
h÷u c¬ dÔ bay h¬i (VOCs). 

ChÊt mang còng ®ãng vai trß quan träng 
trong xóc t¸c. Zeolit lμ mét chÊt mang cã nhiÒu 
−u ®iÓm: cã diÖn tÝch bÒ mÆt riªng lín, kh¶ n¨ng 
trao ®æi ion, tÝnh chÊt chän läc h×nh d¹ng, kh¶ 
n¨ng ph©n t¸n kim lo¹i vμ hÊp phô tèt,�[4, 5]. 

Do vËy nghiªn cøu c¸c hiÖn t−îng x¶y ra trong 
qu¸ tr×nh ®iÒu chÕ xóc t¸c AuY b»ng ph−¬ng 
ph¸p trao ®æi ion sÏ gãp phÇn lμm s¸ng tá b¶n 
chÊt vμ ®Æc tr−ng cña hÖ xóc t¸c nμy. Trong 
c«ng tr×nh nμy chóng t«i còng nghiªn cøu ph¶n 
øng oxi hãa hoμn toμn toluen trªn xóc t¸c 
Au/zeolit Y nh»m ®¸nh gi¸ ho¹t tÝnh vμ t×m ra 
c¸c ®iÒu kiÖn tèi −u cho ph¶n øng. 

II - Thùc nghiÖm 

Xóc t¸c 3 - 12% Au/Y ®−îc ®iÒu chÕ b»ng 
ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion gi÷a dung dÞch 
HAuCl4 vμ zeolit NaY. 

C©n chÝnh x¸c 2 g zeolit NaY cho vμo 200 
ml dung dÞch HAuCl4 ®· ®−îc ®iÒu chØnh ®Õn 
pH = 6 b»ng dung dÞch NH3 (khèi l−îng HAuCl4 
®· ®−îc tÝnh to¸n t−¬ng øng víi l−îng Au cÇn 
trao ®æi víi NaY). KhuÊy trªn m¸y khuÊy tõ ë 
80oC (tuú theo hμm l−îng Au trao ®æi mμ thêi 
gian khuÊy sÏ kh¸c nhau). Sau ®ã ®em läc röa 
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nhiÒu lÇn cho hÕt ion Cl- (thö b»ng dung dÞch 
AgNO3). Xóc t¸c ®−îc sÊy ë nhiÖt ®é tõ 60 - 
110oC, mçi lÇn n©ng lªn 10oC vμ kÐo dμi trong 
1h, tæng thêi gian sÊy lμ 6h. Sau khi sÊy,  xóc 
t¸c ®−îc nung ë nhiÖt ®é 400oC trong 2h, tèc ®é 
gia nhiÖt lμ 5o/phót. 

§Æc tr−ng xóc t¸c ®−îc nghiªn cøu b»ng c¸c 
ph−¬ng ph¸p: TGA/DTA, IR, XRD, TEM, ICP. 

Ph©n tÝch nhiÖt TGA vμ DTA ®−îc tiÕn hμnh 
trªn m¸y SETARAM Labsys TG t¹i phßng ph©n 
tÝch nhiÖt, Khoa Ho¸ häc, Tr−êng KHTN, 
§HQG Hμ Néi. C¸c mÉu ph©n tÝch ®−îc ®Æt 
trong chÐn c©n Pt, nung trong m«i tr−êng nit¬ tõ 
nhiÖt ®é phßng ®Õn 800oC, tèc ®é gia nhiÖt lμ 
5oC/phót. 

MÉu xóc t¸c r¾n ®−îc ph©n tÝch hång ngo¹i 
IR theo kü thuËt Ðp viªn víi KBr trªn m¸y 
Nicolet 6700 Spectrometer cña Perkin Elmer (t¹i 
phßng thÝ nghiÖm c«ng nghÖ ho¸ dÇu vμ vËt liÖu 
xóc t¸c, Tr−êng §¹i häc B¸ch khoa Hμ Néi). 
C¸c mÉu ®−îc ph©n tÝch ë nhiÖt ®é phßng trong 
vïng b−íc sãng 400 – 4000 cm-1. 

Gi¶n ®å XRD ®−îc ghi trªn m¸y D8 
Advance - Brucker - §øc (t¹i Khoa Ho¸ häc, 
Tr−êng §¹i häc KHTN, §HQG Hμ Néi vμ t¹i 
Phßng thÝ nghiÖm C«ng nghÖ läc ho¸ dÇu vμ vËt 
liÖu xóc t¸c, Tr−êng §¹i häc B¸ch khoa Hμ 
Néi). ChÕ ®é ph©n tÝch: èng ph¸t tia X b»ng Cu 
víi b−íc sãng Kα = 1,54056 Å, ®iÖn ¸p 40 KV, 
c−êng ®é dßng ®iÖn 40 mA, nhiÖt ®é 25oC, gãc 
quÐt 2θ = 5 - 70o, b−íc quÐt 0,1o v.v� 

¶nh kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua (TEM) 
®−îc chôp trªn m¸y 120 KV TEM Philips EM 
400 T cã kÕt nèi víi hÖ EDXS t¹i tr−êng §¹i 
häc Trento (Italia). MÉu ®−îc ®−a lªn ®Õ ®ì lμ 
mμng phim b»ng cacbon víi l−íi Cu (400 
mesh).  

Hμm l−îng Au ®−îc x¸c ®Þnh trªn m¸y 
quang phæ ICP Spectro Ciros t¹i tr−êng §¹i häc 
Trento (Italia).  

Ho¹t tÝnh xóc t¸c ®−îc ®¸nh gi¸ qua ph¶n 
øng oxi hãa toluen b»ng kh«ng khÝ. Qu¸ tr×nh 
®−îc tiÕn hμnh trªn s¬ ®å dßng vi l−îng víi 0,3 
gam xóc t¸c vμ 0,7 gam th¹ch anh (vai trß chÊt 
®én), nhiÖt ®é ph¶n øng thay ®æi trong kho¶ng 
250 - 400oC, tèc ®é dßng kh«ng khÝ lμ 
48ml/phót, tØ lÖ toluen/kh«ng khÝ lμ 1/19. 

III - KÕt qu¶ th¶o luËn 

1. Nghiªn cøu ®Æc tr−ng xóc t¸c 

a) Ph©n tÝch nhiÖt TGA/DTA 

KÕt qu¶ ph©n tÝch nhiÖt cña mÉu  Au9Y 
®−îc tr×nh bμy trong h×nh 1. 

Pic thu nhiÖt t¹i 97,42oC thÓ hiÖn qu¸ tr×nh 
mÊt n−íc vËt lý cña xóc t¸c. Pic nμy nhá chøng 
tá l−îng n−íc vËt lý trong xóc t¸c kh«ng nhiÒu.  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

Pic to¶ nhiÖt t¹i 197,4oC cã thÓ lμ do qu¸ 
tr×nh ph©n huû tiÒn chÊt cña Au, t−¬ng øng trªn 
®−êng dTG lμ ®iÓm thay ®æi cÊu tróc t¹i kho¶ng 
200oC, qu¸ tr×nh nμy lμm gi¶m 21,22% träng 
l−îng.  

§−êng dTG thÓ hiÖn pic thay ®æi cÊu tróc t¹i 
370oC. Tõ 270 ®Õn 465oC mÉu gi¶m 5,08% 
träng l−îng, trong kho¶ng nμy, mÉu cã xu 
h−íng táa nhiÖt nhÑ. Trong qu¸ tr×nh ®iÒu chÕ 
xóc t¸c chóng t«i ®· dïng NH4OH ®Ó ®iÒu chØnh 
pH cña dung dÞch tiÒn chÊt. Trong qu¸ tr×nh trao 
®æi cation víi NaY th× NH4

+ ®· trao ®æi víi NaY 
t¹o NH4Y, khi gia nhiÖt ®Õn trªn 300oC, NH4Y 
b¾t ®Çu ph©n hñy thμnh NaY lμm cÊu tróc xóc 
t¸c bÞ thay ®æi, ®ång thêi träng l−îng xóc t¸c 
gi¶m. 

Trong kho¶ng  465 – 582oC mÉu mÊt 1,9% 
träng l−îng ®ång thêi xuÊt hiÖn 1 pic to¶ nhiÖt 
t¹i 547,48oC vμ 1 ®iÓm thay ®æi cÊu tróc t¹i 
544,38oC, ®©y cã thÓ lμ do qu¸ tr×nh mÊt n−íc 
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cÊu tróc, dehydroxyl vμ t¸ch nh«m cña zeolit.  

Tõ 582 – 760oC mÉu gi÷ nguyªn tr¹ng th¸i, 
kh«ng thay ®æi träng l−îng. Tõ 760oC träng 
l−îng xóc t¸c gi¶m nhanh chøng tá xóc t¸c bÞ 

ph¸ vì cÊu tróc.  

b) Ph©n tÝch hång ngo¹i (IR) 

Phæ hång ngo¹i cña c¸c mÉu xóc t¸c NaY, 
Au9Y sÊy vμ nung ®−îc tr×nh bμy trªn h×nh 2.

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Phæ hång ngo¹i cña mÉu AuY sau sÊy vμ 

ch−a nung, ngoμi c¸c cùc ®¹i hÊp thô cã trong 
phæ cña NaY cßn xuÊt hiÖn mét cùc ®¹i hÊp thô 
t¹i sè sãng 1404,6 cm-1. Pic nμy lμ ®Æc tr−ng cho 
dao ®éng cña nhãm NH4

+ [8]. Cã pic nμy lμ do 
®· dïng NH4OH ®Ó ®iÒu chØnh pH cña dung 
dÞch. Trong qu¸ tr×nh trao ®æi cation víi NaY th× 
NH4

+ ®· trao ®æi víi NaY t¹o NH4Y. Khi sÊy 
xóc t¸c ë 110oC chØ lμm bay h¬i n−íc mμ kh«ng 
ph©n huû ®−îc NH4

+ nªn trªn phæ hång ngo¹i 
xuÊt hiÖn pic ®Æc tr−ng cho NH4

+ t¹i 1404,6     
cm-1. Tuy nhiªn NH4

+ dÔ bÞ ph©n hñy ë nhiÖt ®é 
cao nªn khi nung xóc t¸c ë 400oC th× NH4

+ bÞ 
ph©n huû thμnh NH3 bay ®i vμ do vËy trªn phæ 
hång ngo¹i cña mÉu AuY ®· nung  kh«ng xuÊt 
hiÖn pic nμy. §iÒu nμy hoμn toμn phï hîp víi 
kÕt qu¶ cña qu¸ tr×nh ph©n tÝch nhiÖt. 

Ngoμi ra trªn phæ cña mÉu AuY sau sÊy 
(ch−a nung) cßn xuÊt hiÖn pic t¹i 3200 cm-1 lμ 
do khi trao ®æi cã mét l−îng n−íc ®i vμo khung 
zeolit, sau sÊy l−îng n−íc nμy vÉn cßn, sau khi 
nung l−îng n−íc nμy mÊt ®i vμ pic nμy bÞ mÊt. 

c) Phæ nhiÔu x¹ tia X (XRD) 

+ Nghiªn cøu ¶nh h−ëng cña pH ®Õn qu¸ 
tr×nh trao ®æi ion 

pH ®ãng vai trß quan träng trong qu¸ tr×nh 
trao ®æi trªn zeolit. Theo tμi liÖu [6] th× trong 
m«i tr−êng axit m¹nh zeolit sÏ bÞ ph¸ vì cÊu 
tróc tinh thÓ. Ngoμi ra, trong m«i tr−êng axit 
m¹nh cã thÓ x¶y ra trao ®æi gi÷a c¸c ion Na+ vμ 
H+, do ®ã khã x¸c ®Þnh møc ®é trao ®æi cña 
cation kim lo¹i muèn ®−a vμo zeolit  vμ sù trao 
®æi gi÷a cation kim lo¹i  kh¸c víi zeolit x¶y ra 
khã. Cßn trong m«i tr−êng kiÒm, cation ®a ho¸ 
trÞ cã thÓ bÞ thuû ph©n vμ t¸ch ra d−íi d¹ng 
hydroxit (Mm(OH)n

(m - n)+), vμ do ®ã cã thÓ x¶y ra 
trao ®æi kh«ng ®−¬ng l−îng. ChÝnh v× nguyªn 
nh©n ®ã, cÇn quan t©m ®Õn yÕu tè pH cña dung 
dÞch trao ®æi tr−íc khi trao ®æi, còng nh− nh÷ng 
thay ®æi trong qu¸ tr×nh trao ®æi ion. 

KÕt qu¶ XRD cña c¸c mÉu zeolit trao ®æi 
ion víi Au t¹i c¸c pH kh¸c nhau ®−îc thÓ hiÖn 
trªn h×nh 3 vμ 4. 

 
 

Nicolet 6700 FT-IR Spectrometer

Number of background scans:128
Number of sample scans: 128
Resolution: 2 cm-1

Title pho chong 4

45
8.

4

57
0.

4

68
6.

0

76
3.

7

98
9.

8

16
49

.0

34
80

.6

45
8.

0

56
8.

2

68
6.

0

76
5.

9

99
3.

4

14
01

.616
45

.8

34
79

.1

45
6.

1

56
6.

576
6.

9

10
07

.8

16
39

.7

34
18

.2

NaY
9%Au/Y say, chua nung
9% Au/Y da nung

 0

 10

 20

 30

 40

 50

 60

 70

 80

 90

 100

%
Tr

an
sm

itt
an

ce

 500    1000   1500   2000   2500   3000   3500  
Wavenumbers (cm-1)

1: NaY

3: Au-NaY nung

2: Au-NaY sÊy 

1 

2 
3 

H×nh 2: Phæ hång ngo¹i cña c¸c mÉu NaY, AuY sau sÊy vμ sau nung 



 316

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Trong qu¸ tr×nh trao ®æi ion Au víi NaY, 
khi gi÷ pH = 2 cña dung dÞch HAuCl4, kÕt qu¶ 
ph©n tÝch XRD cña mÉu xóc t¸c thu ®−îc (h×nh 
3) cho thÊy cÊu tróc zeolit bÞ ph¸ vì. C¸c pic ®Æc  
tr−ng cho zeolit NaY (t¹i gãc 2θ = 5o) kh«ng 
cßn, nÒn phæ cao, kh«ng ph¼ng chøng tá mÉu ®· 
bÞ mÊt d¹ng cÊu tróc tinh thÓ vμ chuyÓn gÇn nh− 
hoμn toμn vÒ d¹ng v« ®Þnh h×nh vμ xuÊt hiÖn c¸c 
pic ®Æc  tr−ng cho SiO2. 

Khi trao ®æi ë pH = 6 (h×nh 4) th× c¸c pic 
®Æc tr−ng cho NaY vÉn cßn gi÷ nguyªn. Tuy 
nhiªn c−êng ®é vμ ®é réng cña pic gi¶m chøng 
tá Au ®· ®−îc trao ®æi vμ ®i vμo cÊu tróc cña 
zeolit. Ngoμi ra cßn thÊy c¸c pic ®Æc tr−ng cho 
Au xuÊt hiÖn víi c−êng ®é m¹nh t¹i gãc 2θ = 
38,2 vμ 44,4o. Ngoμi ra, kiÓm tra pH trong suèt 
thêi gian trao ®æi th× pH cña dung dÞch ®−îc æn 
®Þnh. 

¶nh h−ëng cña ®iÒu kiÖn sÊy, nung 

Trªn h×nh 5 so s¸nh pic cña tinh thÓ Au ( t¹i 
gãc 2θ = 38,2 vμ 44,4o.)cña mÉu xóc t¸c sau sÊy 
vμ sau nung ta thÊy pic ë mÉu nung cã c−êng ®é 
cao h¬n sau sÊy. MÉu sau sÊy cã pic ®Æc tr−ng 
cña NaY (t¹i gãc 2θ = 5o) cã c−êng ®é m¹nh 
h¬n nhiÒu so víi pic cña Au, ng−îc l¹i ë mÉu 
sau nung th× c−êng ®é cña pic Au m¹nh h¬n 
c−êng ®é pic cña NaY. §iÒu nμy cho thÊy khi 
t¨ng nhiÖt ®é th× Au kÕt tinh tèt h¬n. 

c) Nghiªn cøu ¶nh h−ëng cña hμm l−îng Au 

H×nh 6 so s¸nh phæ XRD cña c¸c mÉu xóc 
t¸c víi hμm l−îng Au kh¸c nhau. 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Trªn phæ cho thÊy c−êng ®é pic ®Æc tr−ng 
cho pha tinh thÓ Au (t¹i 2θ = 38; 44,5 vμ 64,5o) 
t¨ng dÇn ®ång thêi c−êng ®é pic ®Æc tr−ng cho 
zeolit Y gi¶m tõ mÉu Au3Y ®Õn Au12Y, chøng 
tá l−îng Au ®−îc trao ®æi t¨ng dÇn. KÝch th−íc 
tinh thÓ Au cã thÓ tÝnh to¸n dùa trªn c¸c kÕt qu¶ 
thu ®−îc cña phæ XRD theo ph−¬ng tr×nh 
Sherrer [7]. Víi kÝch th−íc tinh thÓ Au n»m 
trong kho¶ng 22,25 - 31,62 nm (b¶ng 1), c¸c 
t©m xóc t¸c nano Au nμy cã thÓ xóc t¸c cho 
ph¶n øng oxi hãa hoμn toμn c¸c hîp chÊt h÷u c¬ 
dÔ bay h¬i.  

d) ¶nh kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua TEM vμ 
ph©n tÝch ICP 

¶nh TEM cña mÉu Au9Y ®−îc tr×nh bμy 
trªn h×nh 7. 
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Au-NaY and NaY

04-0784 (*) - Gold, syn -  Au - Y: 20.83 % - d x by: 1. -  W L: 1.5406 - Cubic - a 4.07860 - b 4.07860 - c 4 .07860 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 90.000 - Face-centred -  Fm-3m (225) - 4 - 67.8474 - 
86-2237 (A) - Quartz low - SiO2 - Y: 18.75 % - d  x by: 1. - W L: 1.5406 - Hexagonal - a 4.91300 - b 4.91300 - c 5 .40400 - alpha 90.000 - beta 90.000 - gamma 120.000 - Primitive - P3121 (152) - 3 - 112.964 - I/I
38-0240 (I) - Faujasite-Na, syn - Na2.06Al2Si3.8O11.63·8H2O/1.03Na2O·Al2O3·3.8SiO2·8H2O - Y: 40.69 % - d x by: 1. - W L: 1.5406 - Cubic - a 24.77000 - b 24.77000 - c 24.77000 - alpha 90.000 - beta 90.0
Operations: Import
HUT-PCM - Bruker D8 Advance - 27/06/07 #Huyen - Mau 9%Au/Y - Fi le: 27-06-07-  Mau 9%Au-Y.raw - Type: 2Th/Th locked - Start: 2.000 ° - End: 70.000 ° - Step: 0.050 ° - Step time: 0.6 s - Temp.: 25 °C (Ro
Operations: Import
HUT-PCM - Bruker D8 Advance - 12/06/07 # Huyen - Mau NaY -  File : 12-6-07 # 35-6 - NaY.raw - Type: 2Th/Th locked - Star t: 5.000 ° - End: 70.000 ° - Step: 0.050 ° - Step time: 0.3 s - Temp.: 25 °C (Room) - 
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Trªn ¶nh TEM cña mÉu Au9Y ta thÊy c¸c 
h¹t Au (chÊm ®en- ®−îc chøng minh lμ Au trªn 
phæ EDXS) cã kÝch th−íc n»m trong kho¶ng 20 
- 40 nm. Ngoμi ra ta cßn thÊy râ cÊu tróc mao 
qu¶n rÊt ®ång ®Òu cña chÊt mang zeolit Y. §iÒu 
nμy chøng minh sù tån t¹i cña c¸c h¹t Au trong 
hÖ thèng mao qu¶n cña Y, chøng tá Au vμ ®−îc 
trao ®æi vμo hÖ mao qu¶n cña Y.  

Còng víi mÉu xóc t¸c nμy, chóng t«i ®· tiÕn 
hμnh ph©n tÝch ICP ®Ó x¸c ®Þnh hμm l−îng Au 
trong xóc t¸c, kÕt qu¶ thu ®−îc mÉu chøa 9% 
Au (b»ng víi l−îng Au ®· tÝnh to¸n ban ®Çu), 
nh− vËy toμn bé l−îng Au trong dung dÞch trao 
®æi cation ®· ®i vμo trong mao qu¶n zeolit Y. 

2. Nghiªn cøu ho¹t tÝnh xóc t¸c cho ph¶n øng 
oxi hãa hoμn toμn toluen 

a) ¶nh h−ëng cña nhiÖt ®é ph¶n øng 

§Ó t×m ra nhiÖt ®é tèi −u cho ph¶n øng, 
chóng t«i ®· tiÕn hμnh ph¶n øng trªn mÉu xóc 
t¸c Au9Y, víi nhiÖt ®é thay ®æi tõ 250 - 400oC. 
KÕt qu¶ ph¶n øng sau 30 phót ®−îc tr×nh bμy 
trong h×nh 8. 

Tõ kÕt qu¶ thu ®−îc ë ®å thÞ h×nh 8 cho 
thÊy, ®é chuyÓn ho¸ t¨ng dÇn khi t¨ng nhiÖt ®é. 
§é chuyÓn ho¸ t¨ng m¹nh tõ 250 ®Õn 300oC vμ 
sau ®ã t¨ng chËm, ®Õn gÇn 350oC th× ®é chuyÓn 
ho¸ t¨ng kh«ng ®¸ng kÓ vμ kh«ng thay ®æi ë 
400oC. Nh− vËy 300 - 350oC lμ nhiÖt ®é tèi −u 
nhÊt cho ph¶n øng. ë nhiÖt ®é thÊp (250oC), c¸c 
s¶n phÈm trung gian ch−a chuyÓn ho¸ ®−îc hÕt 
thμnh CO2 vμ H2O, h¬n n÷a kh¶ n¨ng khuÕch 
t¸n thÊp, nªn c¸c s¶n phÈm nμy bÞ gi÷ l¹i bªn 
trong mao qu¶n zeolit lμm c¶n trë sù hÊp phô vμ 
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H×nh 8: ¶nh h−ëng cña nhiÖt ®é ®Õn ®é 
chuyÓn ho¸ toluen 

tiÕp xóc cña toluen vμ oxi lªn t©m ho¹t tÝnh nªn 
®é chuyÓn ho¸ toluen thÊp. ë nhiÖt ®é cao, c¸c 
s¶n phÈm trung gian dÔ dμng oxi hãa s©u thμnh 
CO2 vμ H2O khuÕch t¸n ra ngoμi, kh«ng c¶n trë 
sù hÊp phô cña oxi vμ toluen lªn t©m ho¹t tÝnh 
nªn ®é chuyÓn ho¸ toluen tèt h¬n. 

b) ¶nh h−ëng cña hμm l−îng xóc t¸c 

Kh¶o s¸t ¶nh h−ëng cña hμm l−îng Au 
trong xóc t¸c AuY chóng t«i tiÕn hμnh ph¶n øng 
víi c¸c mÉu xóc t¸c AuxY ë nhiÖt ®é 350oC, sau 
30 phót ph¶n øng. KÕt qu¶ ph¶n øng tr×nh bμy 
trong ®å thÞ h×nh 9. 

§å thÞ 9 cho thÊy, ®é chuyÓn ho¸ toluen 
t¨ng dÇn theo hμm l−îng xóc t¸c tõ 3% ®Õn 
9%Au, ®¹t cùc ®¹i t¹i mÉu 9%Au vμ sau ®ã l¹i 
gi¶m ë mÉu 12%Au. §é chuyÓn ho¸ t¨ng theo 
hμm l−îng Au tõ mÉu 3% ®Õn 9%Au ®−îc gi¶i 
thÝch lμ do sè t©m ho¹t tÝnh t¨ng nªn ®· xóc tiÕn 
ph¶n øng x¶y ra nhanh (thÓ hiÖn ë c−êng ®é pic 
®Æc tr−ng cho Au t¨ng trong phæ XRD).  

Qua b¶ng 1 ta thÊy kÝch th−íc tinh thÓ Au 
t¨ng theo hμm l−îng Au trao ®æi víi zeolit. Khi 
hμm l−îng Au t¨ng lªn 12% ®· x¶y ra sù tô tËp 
c¸c h¹t nhá l¹i t¹o h¹t cã kÝch th−íc lín. KÝch 
th−íc h¹t Au tÝnh theo ph−¬ng tr×nh Sherrer

hoμn toμn phï hîp víi kÕt qu¶ ®o ®−îc khi chôp 
¶nh TEM. C¸c h¹t Au víi kÝch th−íc nano nμy 
chÝnh lμ c¸c t©m xóc t¸c cho ph¶n øng oxi hãa 
hoμn toμn toluen. 

Víi mÉu Au12Y th× ®é chuyÓn ho¸ l¹i gi¶m 
lμ do khi hμm l−îng Au qu¸ cao, c¸c tinh thÓ 
vμng kh«ng ph©n t¸n ë tr¹ng th¸i ®¬n líp mμ kÕt 
tinh l¹i lμm cho kÝch th−íc h¹t vμng vμ bÒ mÆt 
ho¹t tÝnh cña xóc t¸c gi¶m, do vËy lμm gi¶m kh¶ 
n¨ng hÊp phô toluen [1]. Nh− vËy hμm l−îng tèi 
−u nhÊt cho xóc t¸c lμ 9% Au. 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
  

 
 
 
 
 

c) ¶nh h−ëng cña thêi gian lμm viÖc 

§é chuyÓn ho¸ toluen thay ®æi theo thêi 
gian ®−îc kh¶o s¸t trªn mÉu AuY ë nhiÖt ®é 
350oC. KÕt qu¶ ®−îc tr×nh bμy trong h×nh 10. 

H×nh 10 cho thÊy lóc ®Çu xóc t¸c cã ho¹t 
tÝnh rÊt cao, ë 5 phót ®Çu ®é chuyÓn ho¸ toluen 
nh− lμ hoμn toμn, lóc nμy c¸c t©m ho¹t tÝnh ch−a 

bÞ che phñ bëi c¸c s¶n phÈm trung gian vμ cèc. 
Sau ®ã ®é chuyÓn ho¸ gi¶m dÇn theo thêi gian 
ph¶n øng, ho¹t tÝnh xóc t¸c gi¶m nhanh trong 
150 phót ®Çu, sau ®ã th× gi¶m chËm h¬n. Nh− 
vËy sau thêi gian ph¶n øng th× cèc vμ c¸c s¶n 
phÈm trung gian ch−a kÞp ph©n huû ®· che lÊp 
c¸c t©m ho¹t tÝnh lμm cho ®é chuyÓn ho¸ toluen 
bÞ gi¶m. ChØ sau 210 phót lμm viÖc ®é chuyÓn 
ho¸ gi¶m tõ 99% xuèng cßn 33%. 
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H×nh 9: ¶nh h−ëng cña hμm l−îng xóc t¸c 
®Õn ®é chuyÓn ho¸ toluen 

B¶ng 1: KÝch th−íc tinh thÓ Au tÝnh 
theo ph−¬ng tr×nh Sherrer 

Xóc t¸c d, nm 

Au3Y 22,25 

Au6Y 29,1 

Au9Y 31,62 

Au12Y 30,69 
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H×nh 10: Quan hÖ gi÷a thêi gian ph¶n øng vμ 
®é chuyÓn ho¸ toluen  

 
 

§Ó gi¶i thÝch nguyªn nh©n mÊt ho¹t tÝnh xóc 
t¸c chóng t«i ®· kiÓm tra sù thay ®æi bÒ mÆt cña 
xóc t¸c tr−íc vμ sau ph¶n øng b»ng ph−¬ng 
ph¸p SEM (h×nh 11).  

Tõ h×nh 11 cho thÊy tr−íc ph¶n øng xóc t¸c 
AuY cã cÊu tróc tinh thÓ víi nh÷ng h¹t lín kÝch 
th−íc 2 μm (®o theo SEM), sau ph¶n øng ngoμi 
nh÷ng h¹t lín cßn xuÊt hiÖn nh÷ng ®¸m h¹t nhá 
víi kÝch th−íc 0,1 - 0,2 μm. Nh÷ng h¹t nhá nμy 
chÝnh lμ cèc t¹o ra sau ph¶n øng. Sù h×nh thμnh 
cèc trªn bÒ mÆt cßn dÔ dμng nhËn thÊy b»ng m¾t 
th−êng qua sù ®æi mμu cña xóc t¸c tõ mμu tÝm 
hoa cμ sang mμu ®en. Cèc t¹o ra b¸m trªn bÒ 
mÆt, bÞt c¸c mao qu¶n, che lÊp c¸c t©m ho¹t tÝnh 
cña xóc t¸c kh«ng cho toluen tiÕp xóc víi c¸c 
t©m ho¹t tÝnh, do vËy ®©y chÝnh lμ nguyªn nh©n 
®· lμm mÊt ho¹t tÝnh cña xóc t¸c.  

IV - KÕt luËn 

- §· ®iÒu chÕ ®−îc xóc t¸c AuY b»ng 
ph−¬ng ph¸p trao ®æi ion. §é pH tèi −u cña 
dung dÞch trao ®æi tõ 6 - 7, kÝch th−íc tinh thÓ 
Au t¨ng khi hμm l−îng Au trao ®æi t¨ng vμ n»m 
trong kho¶ng 22,25 - 31,62 nm (tÝnh theo 
Sherrer), 20 - 40 nm (theo TEM) 

- §· lý gi¶i ®−îc c¸c hiÖn t−îng x¶y ra ®èi 
víi mÉu xóc t¸c trong qu¸ tr×nh sÊy, nung, cÊu 
tróc xóc t¸c kh«ng bÞ thay ®æi ë nhiÖt ®é nung 
400oC. Khi t¨ng nhiÖt ®é th× c¸c h¹t Au di 
chuyÓn s©u vμo bªn trong mao qu¶n zeolit vμ 

kh¶ n¨ng ph©n t¸n cña Au t¨ng lªn. Xóc t¸c bÞ 
vì cÊu tróc ë nhiÖt ®é trªn 760oC.  

- Ho¹t tÝnh xóc t¸c phô thuéc hμm l−îng 
Au, mÉu Au9Y víi hμm l−îng Au 9% lμ tèt 
nhÊt, nhiÖt ®é ph¶n øng tèi −u lμ 350oC. 

- Ho¹t tÝnh xóc t¸c gi¶m nhanh sau mét thêi 
gian ph¶n øng (210 phót), nguyªn nh©n mÊt 
ho¹t tÝnh chñ yÕu do cèc t¹o thμnh b¸m trªn bÒ 
mÆt vμ n»m trong mao qu¶n che lÊp c¸c t©m 
ho¹t tÝnh cña xóc t¸c. 

Lêi c¶m ¬n: Chóng t«i xin ch©n thμnh c¶m ¬n 
PGS. TS. T¹ Ngäc §«n, Tr−êng §¹i häc B¸ch 
khoa HN ®· cung cÊp zeolit Y cho ®Ò tμi. 
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