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Tém tat - Qua trinh tdng hop cacbon nano dng (CNTs) dwoc thuc
hién bang phuong phap két tu héa hoc trong pha hoi (CVD) trén
bé mét xdc tac Fely-Al,Os véi ndng d6 LPG la 31 %, H, la 69 %,
van téc dong khi 1a 3,2 cm/phut va nhiét d6 1a 710 °C. CNTs tao ra
dwoc danh gia béng phwong phéap kinh hién vi dién t& quét (SEM)
va truyén qua (TEM) cho thay tinh én dinh cao, khéng thay xuét
hién cacbon vo dinh hinh va cé duwdng kinh ngoai 6n dinh & 16,5
nm. B& mat riéng theo BET la 190 m?%g. Kha néng hép phu xang,
dau trung binh tir 8 - 10 1&n so v&i khéi lwgng ctia CNTs. Kha ndng
hap phu xang dau cua vat liéu CNTs con phu thudc vao d6 cing
tdng, d6 man cGa ngudn nudc. Két qua nghién ctvu chi ra réng,
kha nang hap phu x&ng, dau trong méi triéng nwéc bién va nuwéc
s6ng dat dén 5,5 - 7 1an so v&i khdi lwgng CNTSs.

T khéa - cacbon nano; hap phy; 6 nhiém xang dau; tai si dung;
s cO tran dau.

1. Pit véan dé

Tran dau 1a sy giai phéng hydrocarbon dau mo long vao
mdi truong do cac hoat dong khai thac, luu trix, van chuyén
va sir dung xing dau cta con ngudi. Tran dau khéng chi
anh huong tiéu cuc dén nén kinh té ma con gay anh hudng
nghiém trong dén méi trudng sinh théi. Bén canh luong
dau tran do sy c6 ro ri hay tai nan gay ra, hoat dong tau
thuyén khi cap cang dé bic xép hang hoa ciing phat sinh
nhiéu nudc thai nhiém dau. Nudc 1am mat may nhidm dau
cling db tryc tiép ra khu cang neo dau, 1am anh huéng dén
chit lugng nudc bé mit tai cac khu cang.

Theo cac tinh toan, trong diéu kién tinh, vét dau ¢ anh
séng bac wng vai 16p dau day 0,076 pm thi lugng dau lan toa
trén dién tich mat nudce 12 0,7 lit/ha. Khi vét dau 6 vét mau
véi 16p dau day 0,15 pm thi lwong dau lan toa trén dién tich
mat nuéc la 1,5 litha [1]. Béng cach quan séat bé day cua
vang dau va mau sic cua chiing trén mat nudc, nguoi ta ¢o
thé wéc tinh khéi lwong dau da tran. Lép vang dau cang
mong thi kha nang thu gom hay 1am sach cang khé khan.

Di c6 nhiéu giai phap k¥ thuat dugc dé xuét va st dung
dé phuc hdi nuéc bi 6 nhim dau nhu phwong phép co hoc
sir dung phao quay, bom hat dén thiét bi phan tach dau;
phuong phap hip phu vat Iy bang cac vat liéu hap phu xép,
dét tai chd hay st dung chat phan tan va phan hay sinh hoc
[2]. Trong sé cac ky thuat néu trén, giai phap hap phu vat ly
1a mot ky thuat phé bién, don gian va hiéu qua nhat. Cac chat
hap phu duoc sir dung dé lam sach dau trong nudc cé thé
chia thanh 3 nhom dién hinh: soi tong hop, soi tu nhién va
khoang chat vo co. Soi tong hop nhu polyurethane,
polypropylene va butylrubber [3, 4, 5] da duoc st dung réng
rdi do dac tinh ky nudc. Tuy nhién, sy phén hay cham cua
ching 1a mot bat loi 16n va xt ly khong triét dé dwoc dau.

Abstract - The synthesis of carbon nanotubes (CNTSs) is carried
out by the chemical vapor deposition method (CVD) on the Fely-
Al,O; catalyst surface with the LPG concentration, flow velocity and
temperature of 31%, 3.2 cm/min and 710°C, respectively. Under
these conditions, the characterizations by SEM, TEM show that the
obtained CNTs have high stability in the absence of amorphous
carbon and out diameter of 16.5 nm. The surface area of BET is
190 m?/g. The gasoline and oil absorption capacity are 8 - 10 times
compared with the mass of CNTs. The absorption capacity of CNTs
depends on the total hardness and salinity of water. The results
show that the gasoline and oil absorption capacity of CNTs from
seawater and river water is from 5.5 to 7 times.
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Soi ty nhién thuong ¢ kha nang hap phu twong di thip va
chu yéu la chat wa nuéc, vi du: mun cua, rom ra [4], bap ngé,
ba mia, vo chudi [6], soi bdng va soi len [7, 8]. Céac khoang
chit vo co nhu dt sét, zeolit déu cd kha ning hap phuy thap.

DPé c6 thé xir Iy mot cach hiéu qua vét dau trén mat
nudc, vat liéu phai cé cac tinh chat quan trong sau day: (i)
Hap phu chon loc dau trong hé dau-nudc, tuc 1a phai cé tinh
chat ky nudc, ua dau; (i) C6 khdi luong riéng nho dé cé thé
ndi 1én mat nuéc; (iii) C6 thé tach dwoc dau khoi vat liu
bang phuong phap don gian; (iv) Tai sir dung dugc nhiéu lan
va kha niang hap phu dat tir 5 [9] hodc 6 lan [10] tr Ién thi
vt liéu d6 c6 kha nang thuong mai. Vit liéu trén co s nano
cacbon da, dang dugc nghién ciru va dua vao (tng dung thuc
té vi c6 kha nang dap tmg ddy du cac yéu cau nay.

2. Thuc nghiém
2.1. Nguyén vat ligu, thiét bj va dung cu
’Nguyén vt liéu gdm c6: Binh khi LPG, loai 13 kg, é’p
suat 55 kg/cm?; binh khi Hp, loai 47 kg, ép suat
200 kg/cm?; binh khi N, loai 47 kg, ap suat 200 kg{cmz; xuc
tac Fe/y-Al,Os, xang A95, dau kerosene (KO) va dau DO.
Thiét bi, dung cu: Hé théng 16 nung kiéu é?ng véi viing
nhiét do lam viéc tr 0 — 1.000°C, thie}t bi diéu khién luu
luong dong va tin hiéu nhiét tu dong; ong tiém (xy lanh) y
té loai 5 ml va may ép.
2.2. Quy trinh téng hgp CNTs va hdp phu xing dau
2.2.1. Quy trinh tong hop CNTs
_ Quy trinh téng hop CNTs [11] dugc minh hoa theo so
d6 Hinh 1, bao gom: 10 phan ung dang 6ng, 6ng phan tng
bang Quartz cung vai cac hé thong dieu khién nhiét d6 va
Iuu lugng.
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Hinh 1. So dé téng hop cachon nano dng

M6 ta qua trinh téng hop: Ly 5 g xtic tic Fe/y-Al,O3
cho vao thuyén sir va dat vao giira tam 10 nung. Sau 1 gio
khtr x(c tac & nhiét do 500°C bing dong khi H,, hdn hop
khi c6 thanh phan thé tich 1a 31 % LPG va 69 % H, dwoc
dura qua thiét bi véi van téc dong 3,2 cm/phut va nang dan
nhiét do dén nhiét do tong hop 1a 710°C [12] véi toc do
nang nhiét 1a 10°C/phut. Sau 2 gid téng hop, khoang 50 g
CNTs hinh thanh s& dugc 1am ngugi bang dong khi N, dén
nhiét d¢ phong.

2.2.2. Quy trinh hdp phu xdng dau

Viéc nghién ceu kha ning hip phu xiang dau bing
CNTSs duogc thuc hién theo quy trinh d3 dugc Fan Z va cong
su dé nghi [13] qua cac budc sau:

-Cho 0,2 g CNTs vao éng tiém y té (5 ml), sau d6 thém
cac san pham xing dau (xang A95, dau lira va dau Diesel)
vao va gitt trong 30 phat.

- Ong xy lanh duoc treo thang ding trong 30 phat dé
lwong dau du thira khéng bi hap phu thoat ra hét, nhu dwoc
mo ta trén Hinh 2.

Viéc thu hoi dau hap phu tir CNTs dé tai sir dung vat
lieu CNTs dugc thyc hién bang 2 phuong phap: Phuong
phép ép piston va phuong phap dét chay san phiam xing
dau dé hap phu:

- Phuong phap ép piston ciia ong tiém y té dudi ap suat
3 bar cho dén khi khdng con dau chay xudng. Kha ning hap
phu (q) ciia CNTs duoc tinh bang cong thic: g = m/M, trong
d6 m 1a khéi lugng caa dau hap phu va M 1a khéi lugng ban
dau cua CNTs. Qua trinh duogc 13p lai nhiéu lan dé xac dinh
hiéu suat ciing nhu mirc d6 tai sir dung ciia CNTS.

- Phuong phép nhiét ciing dugc sir dung dé so sanh hiéu
qua thu hoi va tai sir dung caa CNTSs. Sau khi hap phu dau,
tong khéi luong cua CNTs va dau 1a my. Sau do, dt hdn
hop & modi truong tu nhién dén khi hét chay, khdi lugng con
lai 1a m,. Khéi lugng ciia dau hap phu duoc tinh bang m-
m,. Qua trinh nay ciing dugc 13p lai nhiu lan dé danh gia
kha nang tai str dung cua vat liéu.

Hinh 2. Dung cu xy lanh diing ép tach dau ra khgi CNTs

3. Két qua nghién ciu va binh luan
3.1. Khdo sdt ddc trung ciia CNTs

Két qua phan tich CNTs bang kinh hién vi dién tir quét-
SEM (Hinh 3) va truyen qua-TEM (Hinh 4) cho thay,
cachon nano hinh thanh la cacbon nano dang 6ng, c6 tinh
on dinh cao, khong c6 cacbon vo dinh hinh véi duong k‘inh
ngoai 16,5 nm. B& mét riéng cua mau CNTs do dugc bang
phuong phép hap phu dang nhiét N2 ¢ 77°K va xir 1y so lieu
theo ly thuyét BET la Sger = 190 m?/g.

Hinh 3. Anh SEM CNTs véi dé phong dai 5.000 va 15.000 ldn

R
ey

4. Anh TEM CNTSs Vi dj phong dai 25.000 va
150.000 lan
Dé khao sat ham luong cacbon, kim loai Fe va Al trong mau
CNTs thu duoc, nhdém tac gié tién hanh Qhén tich pho tan sac
nang lugng tia X (EDX). Két qua dugc thé hién trén Hinh 5.

Hinh

Element | Weight | Atomic

(%) (%)

C 9235 98.42
Al 131 0.62
Fe 0.44 0.10
Br 3.73 0.60
Pd 217 0.26
Totals 100.00

ull Scale 4437 cts Cursor: 0.142 (219 cts) keV|

Hinh 5. Phé tan sdc EDX ciia CNTs

Céc két qua trén Hinh 5 cho thay, san pham CNTSs sau
khi tng hop c6 ham lwong cacbon cao, chiém 92,3 % vé
khéi lugng va 98,4 % theo nguyén tir. Trong khi d6, ham
luong Fe va Al lan luot 12 0,44 % va 1,31 % theo khdi
luong; 0,1 % va 0,62 % tinh theo nguyén tir.

Két qua nghién ciu dic trung vat lieu CNTs bang
phuong phap phén tich nhiét trong truong - TGA (Hinh 6)
cho thdy, trong méi truong khong khi, vat lisu CNTs bét
dau bi d6t chay & nhiét do khoang 500°C vi vi tri dinh pic
& 610°C. Pay chinh 1a co s& dé nhom tac gia dé xuét
phuong phap thu hdéi CNTs dé tai sir dung bang phuong
phap d6t dau bi hip phu.

Két qua nghién ciru ciing cho thdy rang hiéu suét tong
hop CNTSs tir LPG trén x(ic tc Fe/y-Al,O3 12 10 Ian, cao hon



ISSN 1859-1531 - TAP CHi KHOA HOC VA CONG NGHE DAI HOC DA NANG, SO 1(122).2018 21

nhiéu so véi khi tong hgp CNTSs tir LPG vai xdc tac Ni/Zeolit

14 2 Ian [14]. Hiéu suat tong hop CNTs cao ciing 1a mot diéu
kién can thiét dé trien khai cac ung dung cua vat liéu nano
cachon nay vao trong doi song va cdng nghiép.
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Hinh 6. Gidn do TGA cua vat liéu CNTSs trong
méi truong khoéng khi

3.2. Anh hwong cia cac logi ddu dén khd néing va sé lan
hap phu ciia CNTs

Kha ning hap phu va tai st dung cia CNTs khi hip phu
xang A95, dau KO va DO duoc thuc hién bang phuong phap
ép va phuong phap dot. Kha nang hap phu dau va so6 lan tai
sir dung cua CNTs dugc trinh bay trong Hinh 7 va Hinh 8.
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Hinh 7. Kha ndng hap phu tung logi nhién li¢u theo
phwong phap ép va phuwong phap dot

Céc két qua trén Hinh 7 cho thay, kha ning hap phu
xang A95 va dau KO theo phuong phap d6t va ép gan giong
nhau, dat khOang 9 - 10 g xdng, KO/1 g CNTs (gap 9 - 10
1an) trong lan hap phu dau tién va 6n dinh & c4c gia trj tir 8
- 8,5 lan ¢ cac lan hap phu sau. D6i véi DO, kha nang hap
phu caa CNTs dat dén 11 lan trong lan hap phu dau va
phuong phap d6t c6 dung luong hap phu cao hon so Vi
phuong phap ép khi vat liéu CNTs duoc tai st dung: 9,5
1an so véi 8,5 lan. Theo phuong phép ép, két qua nay cao
hon so v&i nghién ctu cta Huie Liu va cong su (~5 g Xang
dau/1g CNTs) [15].

Phuong phap dét Phuong phép ép

=3

10

A
. fﬂ-—n—;—‘—‘ ++i
T, o oo

N‘fﬂ’_t_t 1

o—xing —e—xiing
—A—KO
Do

56 gamigam CNTs

56 gam/gam CNTs
6 N & o o=

—A—KO
Do

e N s @ @

1 2 3 4 5 6 7 3 9 10
Sé 14n tai st dung, 1an

12 3 & 5 & 7 8 9 1
S6 14n tai sir dyng, 1&n

Hinh 8. Kha ndng hdp phu xdng dau ciia CNTs tai sir dung theo
phwong phap dot va phwong phap ép

Cac két qua trén Hinh 8 cho thy, vai vic ting s6 lan
tai sir dung, khd nang hap phu xing dau cua CNTs giam va
6 xu hudng 6 4n dinh dan Mirc d6 hap phu dau ting dan tir
xang A95 dén dau KO rdi dén DO (A95<K0O<DO). Sy thay
dbi cu tric té vi cia CNTs trudc, sau qua trinh ép va dét
dé loai bo dau hap phu duoc phan tich bang anh SEM nhu
trinh bay ¢ Hinh 9.

Hinh 9. Phan tich SEM mau CNT hap phu xdng 495
sau khi ép (a) va dot (b)

Két qua & Hinh 9 cho thay, khi sir dung phuong phap
ép, khoang céch gitra cac 6ng sat gan nhau hon (Hinh 9a)
so véi mau dbt (Hinh 9b). Cau tric hinh hoc 6ng cacbon
nano cua ca hai mau ép va dét van khong thay doi.

3.3. Anh hwéng ciia dé cing téng (Ca?* va Mg?) cia
nwdéc séng va nwéc bién dén kha nang va sé lan hap phu

Két qua phan tich d6 ciing tong ctia nudc sdng (mau lay
tai song Cam Lé c6 do man 0,2 %) va nude bién (mau lay
tai vinh Ba Ning c6 d6 man 30 %) c6 d6 cieng téng (theo
Ca?* va Mg?) lan luot 12 30 mg/l va 5.800 mg/l. Khi ham
lwong ion Ca?* va Mg?* trong nuéc khac nhau thi kha ning
hip phu xing dau cia CNTs ciing khéc nhau va dugc trinh
bay trén Hinh 10.
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Hinh 10. Anh huong Ciia dg cumg tong dén
khd ndng hap phu xdng dau

Céc két qua trén Hinh 10 cho thdy, muc do hap phu
xing A95, dau KO, DO trong moi truong nudc sdng gan
nhu nhau va dat khoang 7 l1an. Trong khi d6, & méi truong
nudc bién, mac do hip phu xing A95, dau KO gan nhu
nhau va dat khoang 5,5 lan, thép hon so v6i dau DO dat
khoang 6,3 lan. Qua d6 cho thay, kha ning hap phu xdng
dau trong méi trudng séng I6n hon moi truong bién. Nguon
nude c6 do cing cang cao thi kha niang hap phu xing dau
cua vat liéu CNTSs cang giam. Diéu nay c6 thé 1a do céc ion
kim loai co trong nuéc bi hip phu va chiém chd bé mat
hoat dong cia CNTSs, 1am giam kha nang hip phu xang dau.

Moi trudng nudc sdng va bién lam giam kha niang hap
phu xing dau cua CNTS so v6i mau tréng ban dau tir 20%
dén 35%.

4. Két luan

Vit liéu CNTs duoc tong hop tir ngudn cacbon 1a LPG
V6i xtic tac Fely-Al,0z ¢6 cau tric én dinh, duong kinh
ngoai cua ng trung binh 1a 16,5 nm, bé mat riéng
Sger = 190 m?/g 1a vét liéu tiém ning dé ung dung trong xir
ly dau tran. Kha nang hap phu dau va tai sir dung coa vat
ligu CNTs bang cac phuong phap ép va dét da dugc nghién
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ctiu cho thay kha nang hap phu dau cao (9 - 11 1an) va on
dinh khi tai sur dung (8 - 8,5 Ian) Trong méi truong nudc
thyc té (nudce song va nudc blen) kha nang hap phu dau
cia CNTs giam khi d¢ cung tong hay d6 mén cua nguon
nudéce cao. Tuy nhién, kha nang hap phu van 6n dinh ¢ mirc
cao, dat gi4 tri tir 5,5 - 7 1an so véi khdi lugng cia CNTs
ban dau.

La&i cam on: Nhdm tac gia bai bao xin cam on Trudng
Dai hoc Bach khoa — Pai hoc Pa Nang d4 tai tro cho nghién
clru ndy qua dé tai cap co s ma sé: T2017-02-70.
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