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_ TONG HQP OXIT MANGAN CO BE MAT RIENG LON CHO
PHAN UNG OXY HOA HOAN TOAN ISOPROPANOL O NHIET PQ THAP

SYNTHESIS OF HIGH SURFACE AREA MANGANESE OXIDE FOR
TOTAL CATALYTIC OXIDATION OF ISOPROPANOL AT LOW TEMPERATURE

Phan Manh Duy, Nguyén Pinh Minh Tuén
Truong Pai hoc Bdach khoa - Dai hoc Da Ncing; pmduy@dut.udn.vn, ndmtuan@dut.udn.vn

Tém tat - Xdc tac oxit mangan c6 bé mat riéng Ién dwoc téng hop
tir phan (ng oxi héa khir tr tién chét axit oxalic va KMnO, béng
phwong phap nhé giot ddng thdi. Cac xic tac sau khi tdng hop
dwoc phan tich dac trung bang cac phwong phap XRD, SEM, BET
va duoc danh gia hoat tinh trén thiét bi phan &ng lién tuc pha khi
cho phan &ng oxy héa hoan toan isopropanol & nhiét d6 thap dudi
250°C. Nghién clru cho thay viéc st dung ty I khac nhau gitra axit
oxalic va KMnO, trong qua trinh téng hop anh hwéng truc tiép dén
sw hinh thanh pha, kich thudc tinh thé, dién tich bé mat riéng clia
vat ligu, tr d6 anh hwdng dén hoat tinh chuyén héa isopropanol.
Ty lé tbi wu cta Oxalic/KMnO, & 2,25, cho phép hinh thanh pha
cryptomelane cé kich thwéc tinh thd nhé nhat (5,6 nm), bé mét
riéng lon nhéat (147,8 m¥g) va dat hiéu suat chuyén hoa
isopropanol cao nhét.

T khéa - xUc tac; oxit mangan; cryptomelane; VOCs; isopropanol

1. Pat vin dé

Hop chét hitu co d& bay hoi (VOCs - Volatile Organic
Compounds) 1a cac chét hiru co c6 nhiét do s6i thip,
thuong dwoc sir dung trong céc khu cdng nghiép héa chat,
dau khi va trong cac hoat dong ctia con ngudi (nhw 1a dung
mdi pha trong son, trong xir Iy bé mat). Vi vay, ching rat
dé phat thai VOC vao trong méi truong khong khi, gay anh
huéng 16n dén sirc khoe caa con ngudi va moi truong Song
do tinh d6c hai ctia ching. Theo nhiéu nghién ctu cho thiy,
VOCs véi mot nong d6 thap (vai ppm dén vai trim ppm)
nhu toluene, benzene, formaldehyde, cac loai ruqu, ete,
ketone hay cac hop chit chira clo nhu chloroform,
trichloroethylene c6 thé gay kich thich da, mit, hé thng
khi quan, hé tiéu héa, anh huong dén hé than kinh. Vi du
nhu, viéc tiép xGc 1au dai véi benzene tham chi véi ndng
do rat thip ~1ppm ciing ¢6 thé dan dén ung thu [1]. Chinh
vi vy, viéc han ché va tién tai loai bo hoan toan cac VOCs
phét thai ra mi truong 1a rat can thiét va da nhan duoc rat
nhiéu sy quan tdm, nghién ciru trong nhiéu thap ky qua [2].

Theo céc nghién ctu trén thé gidi, trong nhitng nam gan
day, nhiéu phuong phap da duoc st dung dé loai bo VOCs
nhu su hap thu, dét nhiét, sinh hoc, oxy héa bang x(c tac
[3]. Trong sé d6, khi ham lwong VOCs trong giGi han thip
(khoang vai tram ppm) thi phwong phap dét chay véi su ¢6
mat cua xUc tAc di cho thdy cé hiéu qua hon trong viéc loai
bo dugc triét dé cac VOCs nay bang phan ung oxy héa
hoan toan thanh CO; va H,O vaéi chi phi thip [4]. Khi
khong c6 mit xuc tac, qué trinh d6t chay trong céng nghiép
phai thyuc hién & nhiét do rat cao, 1én dén 1000°C, lam ting
chi phi va gay ra phat thai thir cip NOx.

Theo cac nghién cuu, xUc tac st dung cho qué trinh nay
thuong 1a kim loai quy trén chat mang nhu Pt, Pd, Au, va
Ag cho hoat tinh cao nhung gi4 thanh dit. Hoac 1a cac oxit
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kim loai chuyén tiép (nhu Fe,Os, Cr,03, CuO, NiO, CeO,,
MnO; va Co304) cho hoat tinh twong duong, ¢6 gia thanh
ré hon nhiéu va d& 4p dung rong réi trong céng nghiép [5].

Trong do6, cac oxit mangan (nhu MnO., Mn;Osz va
Mnz0;) dugc biét 1a c6 hoat tinh tét trong qué trinh oxy
hoéa hoan toan hydrocarbon va than thién véi méi truong.
Nhém téc gia S. C. Kim va ddng nghiép da cho thay hiéu
gua ctia cac oxit mangan nay trong phan urng oxy hoéa hoan
toan benzene va toluene [6]. Mot vi du dién hinh khac la
Y. Sekine va dong nghiép da cho thdy rang MnO, trong
phan ung phan hay formaldehyde cho hoat tinh cao hon
han cac oxit kim loai khac nhu Ag,O, PdO, CoO, TiO,,
CEOz, Mn3O4 [7]

Oxit mangan c6 thé duoc téng hop tir Mn2* bang cac
hop chit oxy héa manh KMnOs, (NHa),S:0s, K2Cr,07,
hozc la tir KMnO, bang cac chat khir nhu ethanol, glucoza,
axit ascorbic, axit fumaric, axit maleic, ethylene glycol,
hoac polyvinyl alcohol hoac nung KMnO, [6]. Nhiéu
phuong phap khac nhau da dugc ap dung nhu thiy nhiét,
hdi luu hay két tu [6, 8]. Viéc lya chon phuong phéap téng
hop anh huéng rat Ion dén viéc hinh thanh pha va cau tric
cling nhu hoat tinh cua x(c tac. Bac biét, bé mat riéng Ion
dugc cho la théng sé quan trong anh huong I6n dén hoat
tinh xuc téc.

Trén co s d6, nhom tac gia hudng dén tong hop xdc
tac oxit mangan MnOx bang phuong phap oxy hoa kht, dé
thuc hién véi gia thanh thap tir tién chat axit oxalic va
KMnO,. Bdng thai, nhém tac gia nghién ctu anh huéng
cua ti 1& gitra hai tién chat ndy dén cac dic trung cua vat
liéu va dén hoat tinh xdc tac cho phan tng oxy héa hoan
toan isopropanol (IPA) ¢ nhiét o thap. Trong nghién ctu
nay, IPA dugc chon Ia hop chat mé hinh cho phan ing oxy
hda xuc tac trong dong khi chira 1.000 ppm IPA.
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2. Thue nghiém
2.1. Tong hop oxit mangan

Mot lugng axit oxalic va KMnO4 (Merck) duoc pha vao
2 cdc riéng biét chira 230 mL H,0 nudc cit. Phan tmg téng
hop MnOy dugc thuc hién bang cach nho giot dong thoi 2
dung dich nay vao mot cbc Ién. Cac ty 1é mol giira oxalic
va KMnOy (viét tit, O/K) duoc sir dung lan luot 13 1,25;
1,5; 2,25 va 3. Hon hop dung dich sau phan tng dugc gia
nhiét 18n dén 60°C va giir tai nhiét d6 nay trong 30 phdt.
Két taa c6 mau nau den duoc dem di loc chan khong, roi
rira bang nude cat dén pH = 7. Cac mau xdc tac thu duoc
sau khi di duoc sdy khd ¢ 110°C trong 24 gid va nung
trong khong khi & 400°C trong vong 4 gio.

2.2. Phan tich ddc trung hod ly

Nhiéu xa tia X (XRD): CAu tr(ic tinh thé va thanh phan
pha cia mau dugc phan tich nhidu xa tia X trén thiét bi
SmartLab X-ray Diffractometer (Rigaku - Nhat Ban) véi
buc xa Cu Ka tai 40kV va 30 mA, goc quét 26 = 5° - 60°
va budc quét 0,1°/phut. Céc thong sé nhu cudng do pic, do
rong nira pic (FWHM) duogc xir ly va tinh toan bang phan
mém PDXL. Kich thuéc Dc tinh bang cong thic Scherrer
tir gié tri d6 rong nua pic [9].

Kinh hién vi dién tir quét (SEM): Hinh thai ciu tric
ciia mau duoc do bang kinh hién vi dién tir quét SEM JSM-
6010 Plus/LV (Jeol — Nhat Ban) vdi do phong dai tir 30x
dén 20.000x.

Di¢n tich bé mit riéng (BET): Dién tich bé mat riéng
(SAseT) Va su phan bd 16 xdp cua cac mau duoc do trén thiét
bi ASAP 2020 (Micromeritics — M) bang phuong phéap hap
thu dang nhiét Nz ¢ 77K. Trudc khi tién hanh phép do, cac
mau dugc dudi khi trong chan khong & 110°C trong 2h. Dién
tich bé mat riéng (SAser) duoc xac dinh bang phuong phap
Brunauer-Emmett-Teller (BET), dién tich bé mat ngoai
(SAext), dién tich vi mao quan (MPA), thé tich vi mao quan
(MPV), téng thé tich 16 xbp (TPV) duoc xac dinh bang
phuong phap t-plot cua De Boer [10] va kich thuéc trung binh
cua hat (APS) duogc xac dinh tir cbng thirc SAgeT=6/p*APS
[11]. Trong do, p 1a khdi lugng riéng cua vat liéu.

2.3. Hogt hod va danh gid hoat tinh xdc tac

Phan ¢ng oxy hoa IPA trén xdc tac di thé MnOy duoc
thuc hién & nhiét do tir 30°C dén 250°C tai Phong Thi
nghiém Cong nghé Ché bién Dau khi, Truong Pai hoc
Béch khoa — Pai hoc Pa Nang trén thiét bi phan g lién
tuc (BTRS-jr Parker, My) dang ong (dwong kinh trong
8mm) vai tang xdc tac ¢6 dinh. Mot lugng chinh xac chat
xuc tdc MnOx (100 miligam) dwoc nap vao thiét bi phan
g va dugc ¢ dinh bang 16p bong thay tinh dat duai 16p
xUc tac. Dong nguyén liéu di vao hé thdng xuc tac ¢ luu
lwong 100mL/phdt (gom c6 heli 6,4 mL/phdt, oxy
26,4 mL/phat, nito 45,7mL/phdt va 1.000ppm IPA) duoc
thiét 1ap va kiém soét bang hé thiét bi diéu khién Iuu luong.
Van toc khong gian cua qué trinh 12 20.000 h' San pham
di ra tir thiét bj phan tmg duoc phan tich bang thiét bj sic
ky khi Agilent 7890 B c6 trang bi dau do TCD va FID.

Do chuyén hoa isopropanol n (IPA conversion) dugc
tinh theo cng thire (1) va hiéu suat chuyén héa IPA thanh
CO; va acetone duoc tinh theo céng thac (2) va (3):

[IPA];,, — [IPA] e
= x 100 €))
[IPA];
Yoo, = _ €01 40 )
2 3 X [IPA]in
[Acetone]
YAcetone = [IPA]in x 100 (3)

Trong 6, [IPA] in, [IPA]out 12 ndng d6 isopropanol dau
vao va dau ra (tinh bang ppm), Ycoz (%) va Y acetone (%) 12
hiéu suat chuyén hoa IPA thanh CO, va acetone, [CO] va
[Acetone] 1a ndng do khi CO, va acetone (tinh bang ppm)
tao thanh tai nhiét do khao sat.

3. Két qua va thao luin
3.1. Ddc trung xiic tic

Thanh phan pha — XRD

Hinh 1 biéu dién gian do nhidu xa tia X clia cac mau
tong hop dwoc véi cac ti 16 O/K sir dung khac nhau. Cac
méau OK 1,25, OK1,5 v OK2,25 cho mét pha duy nhat 1a
cryptomelane (viét tit 13 OMS) véi cdu trac tinh thé don
nghiéng (monoclinic) c¢6 cong thuc hoéa hoc
Ko,00MnO2-0,08H,0. Ciu truc nay dugc xac dinh dya trén
cac vach 20:12,5°; 18°; 28,5°; 37,4°; 42° va 49,5° tring vi
tri v6i pha JCPDS 00-062-0245 trong co so dit lidu cau tric
pha PDF-2-1CDD2015. Khi ty 1¢ O/K la 3, cic vach dic
trung cho OMS tai vi tri 20 12,5° va 18° tuong Ging v4i mat
tinh thé (1,0,-1) va (2,0,0) bién mat. Didu nay cho thay
khong c6 su hinh thanh cau traic OMS nita. Khi d6, san
pham thu dwoc 13 hdn hop hai pha, pyrolusite (MnO,, ciu
tric tir dién) tai cac vi tri 26:28,6°; 37,3°; 40,9°; 42,7°;
46,1° va 56,5° [tring v6i pha JCPDS 01-081-2261] chiém
da s6 va bixbyite (MnOs, cdu trac 1ap phuong) tai cac vi
tri 20:23,1°; 32,9°; 38,2°; va 55,1° [trung v&i pha JCPDS
01-071-0636]. Mot s6 nghién ctru ciing cho gian dd6 XRD
cua pha cryptomelane, pyrolusite va bixbyite twong tu [12].
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*): MnO * i
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Hinh 1. Gidn dé nhiéu xq tia X ciia cc mau MnOx tang hop tir
cac ty I1¢ mol O/K khac nhau (cuong dg pho nhiéu xq tia X cua
mau OK2,25 da duwoc nhéan 1én 10 lan)

Theo nhidu nghién ctru, cryptomelane 1a ciu tric ray
phan tr gdm chudi cac khdi bat dién co ban MnOs két ndi
véi nhau qua canh va géc cua chiing thanh dang ham Ién
v6i kich thudc ~4,7 Ax4,7 A (Hinh 2). Cac ham 16n nay
duogc tao thanh tir cac khéi 2 bat dien MnOs (2x2). Bén
canh do, cau tric con chira cac ham nho (1x1). Thanh phan
hoa hoc ciia OMS l1a KxMngO1s vai cation kali nam trong
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ham va giir vai trd 6n dinh cau trc [13]. Sy c6 mat cia kali
trong cau trlc lam cho s6 oxy hoa cua vat liéu oxit mangan
nay la hon hop ctia Mn3* va Mn**.

(A) (B)

Hinh 2. Cdu tric oxit mangan (A) Cryptomelane,
(B) Pyrolusite [14]

Trong khi d6, pyrolusite dwoc biét dén nhuw mot cau tric
bén vitng va khé phd bién ctia oxit mangan [14]. Pyrolusite
cling dugc cAu tao tir chudi cac bat dién MnOe. Tuy nhién,
khéc véi cryptomelane, cac chudi bat dién nay ndi v6i nhau
qua canh va ndi vdi cac chudi bat dién khac qua goc tao
thanh ciu trac dang ham (1x1).

Kich thudc tinh thé (Dc) dugc tinh theo cong thirc
Scherrer cho mat mang (2,1,-1) tai vi tri 20 37,4°, dugc thé
hign trong Bang 1. Trong d6, mau OK2,25 c6 kich thude
tinh thé tinh toan dwoc nhoé nhit (5,6 nm), twong mg voi
d6 rong nua chidu cao FWHM cua céc pic trén két qua
nhiu xa tia X 12 16n nhét. Kich thudc tinh thé D¢ cia OMS
lan luwot 1a 35,7 nm va 43,1 nm cho cac mau OK1,5 va
OK1,25. Bbi véi midu OK3, D¢ cia MnO> tai mit mang
(1,0,1) vi tri 26 37,3° 12 16,9 nm.

Bdng 1. Thong sé khodng cach giiza cac mdat mang (d), do rong
nua pic (FWHM) va kich thuéc tinh thé (Dc) cua mat mang
(2,1,-1) taivi tri 2037 ,4°

Miu 2-theta(® d(A) FWHM(®) D¢ (nm)
0K1,25 37,44 2,400 0,20 43,1
OK1,5 37,48 2,398 0,25 35,7
0K2,25 37,44 2,410 1,56 5,6
OK3* 37,27 2,411 0,52 16,9

(*) Tinh cho mat mang (1,0,1) cua pha pyrolusite (MnQO2) tai
vi tri 2037,3°

Hlnh thai vat lleu SEM

Hinh 3. Hinh chup SEM cac mau sau khi nung,
OK1,25; OK1,5; OK2,25 va OK3

Két qua chup SEM cho thiy & d6 phong dai 20.000 lan

(Hinh 3), hinh thai bé mit cac mau ¢ sy khac biét 16n &
cac ty 1¢ mol khac nhau. Cu thé, vat liéu téng hop duoc co6
dang soi, phan b déng déu (chiu dai trung binh x4p xi
200-250 nm) d6i véi mau OK1,25. Mau OK1,5 ciing cho
chu trac cac soi nho va ngén hon mau OK1,25 (dai Xap xi
100-150 nm). M&u OK2,25 c6 hinh thai dang hat két khéi
lai v6i nhau va mau OK3 13 hdn hop cua cac khdi (chiém
da s6) va cac soi nho, dai xdp xi 1 pm.
Di¢n tich bé mit riéng va cdu triic mao quan

160 148,7 m?/g

121,8 m?/g
120

804

SA,., (m?g)

404 28,5 m?/g
12,6 m?/g

OK1,25

OK1,5 OK2,25 OK3

Samples
Hinh 4. Di¢n tich bé mgt riéng BET ciia MnOx duroc téng hop
theo céc ty I¢ khac nhau

Tir két qua BET ¢ Hinh 4, nhom téc gia nhan thiy ring
viée thay doi ty 16 mol cia axit oxalic vd& KMnOg c6 anh
hudng 16n dén dién tich bé mit riéng cta vat lidu. Cuy thé, khi
luong axit oxalic tang tir 1,25 dén 1,5 1An KMnOs, bé mit
riéng ctia OMS thu dugc thap (28,5 m?/g). Khi ting ty 1¢ nay
18n 2,25, OMS thu duoc c6 bé mit riéng 16n nhét (148,7 m2/g),
cao hon so véi nhiéu nghién ctru da timg cong b trude day
vé vat lidu OMS nay [15]. Tuy nhién, bé mit riéng ctia xtc tic
bi giam khi tang ti 1&¢ O/K 1én 3. Két qua nay twong thich véi
hinh thai mau SEM, khi O/K trong khoang 1,25 - 1,5, cu tric
OMS thu dugc c6 dang soi nén ¢ bé mit riéng nho.

Bang 2 thé hién céc gia tri dién tich bé mat riéng, dién
tich bé mat ngoai cua vat liu va dién tich cia vi mao quan,
tong thé tich 16 xdp, thé tich vi mao quan va kich thudc hat
trung binh. Mat d6 vi mao quan (d < 2 nm) ¢ thé dugc danh
gid thong qua gia tri MPA. Cac vét liéu MnOx tong hop duoc
déu c6 cac vi mao quan v6i mat do ting dan tir 2,3 m¥/g dén
16,8 m?/g theo ty 1¢ O/K. Trong d6, mau OK2,25 c6 dién
tich bé mat vi mao quan (16,8 m?g) va thé tich vi mao quan
(0,0078 cm?/g) 16n nhét so v6i cac mau con lai. Kich thude
hat trung binh APS cua cac méu OK1,25; OK1,5 va OK2,25
tinh theo két qua giai hap thu dugc trong Bang 2 ¢6 cling Xu
hudng véi kich thudc tinh thé thu dwoc tir XRD.

Bdng 2. Dién tich bé mt riéng, thé tich |6 xop va kich thiréc
hat trung binh

Miu Bé mit riéng (m2g) Th&::g;g’)mp APS
SAger SAex MPA  MPV TPV (nm)

OK1,25 126 10,3 23 00011 0,0815 4777
OK15 285 19,5 9,0 0,0045 0,0315 2109
OK2,25 1487 1319 168 00078 0,352 403
OK3 121,8 1091 12,7 10,0058 04822 493




14

Phan Manh Duy, Nguyé&n Dinh Minh Tuén

D¢ hiéu k¥ hon vé anh huong ciia diéu kién tong hop
dén sy hinh thanh MnOy, ta xem xét yéu t nhiét dong hoc
cua phan rng oxy héa khir gitta KMnOg va axit oxalic xay
ra. Khi ti 18 O/K thap, phan tmg wu tién xdy ra theo phan
tmg (eq.1) cho san pham 1a MnO> vi hi¢u dién thé duong
tinh theo phuong trinh Nernst gitta hai cdp oxy hoéa khir
MnO4/MnO; (eq.2) va CO2/C,04% (eq.3) trong didu kién
nghién ctru. Khi ti 1€ mol O/K tur 2,25, lugng axit oxalic 16n
hon so vai ti 1¢ 1,5 cua phan tng (eq.1). Do vay, phan ung
(eq.4) c6 thé xay ra va két qua 1a mot phan MnO, hinh
thanh bj hoa tan béi H2C204 du, dén dén kich thude cia
MnOz hinh thanh nhé hon va cho bé mat rieng 16n hon. Tw
ket qua XRD, khi tang ti 1¢ O/K tur 1,25 dén 2,25, ta thiy
rang cAu trac cla vat liéu van giit duoc pha cryptomelane
chura kali véi sy xudt hién ciia mat mang (1,0,-1) va (2,0,0).
Cuong d6 cua chung giam dan khi tang ti 18 O/K. Tuy
nhién, khi ti 1¢ O/K nay bang 3, phan tng (eq.4) c6 thé xay
ra manh hon, din dén viéc hoa tan MnO; nhiéu hon va anh
huong dén su hinh thanh pha. Thyc vay, két qua trén gian
d6 XRD chi ra rang 2 mit mang trén hoan toan bién mat va
pha thu dugc 12 hdn hop cua pyrolusite va bixbyite.

3H,C.04 + 2KMNO4 — 2H,0 + 6CO;, + 2MnO; +
2KOH (eq.1)

MnOs + 2H,0 + 3e” = MnO; (s) + 40H" (eq.2)
Eo=0,595V

H2C204 = 2CO, + 2H* + 26 (€9.3)
Eo=0,490V

MnO; + 4H* + 2e— = Mn?* + 40H- (eq.4)
Eo= 1,224V

3.2. Hoat tinh xic tac

Trong khudn khé cua nghién ciru ndy, nhém tac gia tién
hanh so séanh hoat tinh céc xuc tac théng qua phan trim
chuyén héa 1.000 ppm IPA va hiéu suat chuyén héa IPA
thanh CO; va acetone tai cac nhiét do la 50°C, 100°C,
150°C va 200°C.

100

B OK1 25 @) F 1004=5—"0K1,25 (B) [*B|

CZ20K1,5 —0—0K1,5

EZ30K2,25| [ = —A—0K2,25

80 CJ0K3 - —0—O0K3
A Acetone

5 g ‘8
S 60t 2 60 i
[4 g 2
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S >
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a >

o p 0 o
04 EAQ 4
40 60 80 100 120 140 160 180 200
Temperature (°C)

50 100 150 200
Temperature (°C)

Hinh 5. (4) g chuyén hoa isopropanol va (B) Hiéu sudt
chuyén hoa IPA thanh CO2va acetone tir qua trinh oxy héa IPA
cua Cac mau xuc tac tgi cac gia tri nhi¢r dé (50°C, 100°C,
150°C va 200°C)

Hinh 5A biéu dién do chuyén hoa IPA cua cic xUc tac
MnOy theo cAc gid tri nhiét do. T4t ca cac mau xuc tac déu
¢6 hoat tinh d6i voi IPA ngay ca & 50°C va do chuyén hoa
tang dan theo nhiét d6 va dat 100% & 200°C (ngoai trir

OK1,25 dat 98%). Hoat tinh oxy hoa IPA ting dan theo thir
tu OK1,25<0K1,5<0K3<0K2,25. bic biét nhat 1a mau
0K2,25 cho d6 chuyén héa IPA cao nhét ¢ tat ca cac nhiét
d6 khao sat, tham chi & 50°C, gan 40% luong IPA da dugc
chuyén hoa.

Hinh 5B biéu di&n hiéu suat chuyén hoa IPA thanh CO,
va acetone sau qua trinh oxy héa IPA v&i su cO mét ctia cac
xtc tac MnOy. Két qua nghién ciu cho thay, acetone dugc
hinh thanh ngay ca & nhiét do thap (tir 2%-30% acetone tao
thanh & 50°C) va khdng c6 sy xuat hién caa CO; tai nhiét
d6 nay. Khi nhiét 6 phan tmg ting dén 100°C, luong
acetone tao ra nhiéu hon va c6 su xuat hién caa CO, (2%-
5%). Trén 100°C, acetone giam va CO; tao ra ting. Piéu
nay cd thé 1a do acetone tao ra nhanh chéng bi oxy héa
hoan toan trén xtc tac dé tao thanh CO, theo chudi phan
ung IPA + O, — Acetone — CO,. Bac biét, ¢ 200°C, san
pham chinh di ra khoi thiét bi phan (ng gan nhu chi c6
CO;, ngoai trir mau OK1,25.

Tir cac két qua dic trung va hoat tinh xUc tac, nhém tac
gia nhan thay rang d6 chuyén héa IPA va hiéu suat chuyén
hoa IPA thanh CO; va acetone ¢4 lién quan mat thiét dén cac
tinh chat ly hoa cua cac xdc tac nghién ciu, dac biét 1a bé
mit riéng va kich thudc tinh thé. Cu thé, th ty hoat tinh oxy
hoa ctia cac mau OK1,25<0K1,5<0K3<0K2,25 tuong ng
V6i thr ty SAger ting dan (Hinh 3) va D, giam dan. Biéu nay
giai thich cho viéc do chuyén héa IPA cua cdc mau xdc tac
ciing ting theo tht tw ndy. Trong d6, mau OK2,25 c6 bé mt
riéng cao nhit (148,7 m2/g), c6 kich thudc tinh thé bé nhat
(5,6 nm) va cho hoat tinh xtc tac trong chuyén héa IPA cao
nhat. Thém vao d6, nhiét do phan tmg ciing anh huong dén
loai san pham tao thanh, cu thé 1a acetone 1a san pham chinh
cta qué trinh ¢ nhiét do thip (dudi 100°C) va CO; la san
phém chinh khi thyc hién ¢ nhiét @6 cao hon.

4. Két luan

Nhém nghién ctru da tong hop thanh cong xuc tac oxit
mangan c6 cau tric cryptomelane bé mit riéng I6n 148,7
m2/g bang phwong phap oxy hoa khir va da khao sat duogc
anh huong cua ti 18 O/K dén su hinh thanh pha va hoat tinh
xuc tac. Cryptomelane c6 cdu tric ray phan ta chi hinh
thanh khi ti 16 O/K tir 1,25 dén 2,25. Cac xuc tac thu dugc
déu cho hoat tinh cao va theo thir ty ting dan do chuyén
héa IPA OK1,25<0K1,5<0K3<0K2,25 va 100% IPA da
chuyén héa hoan toan ¢ nhiét do6 200°C. Véi ty lé
oxalic/KMnO4 t6i wu 1a 2,25, xdc tac ¢6 hoat tinh manh
nhét véi bé mit riéng 1a cao nhat 148,7 m2/g, c6 thé oxy
héa hoan toan IPA & nhiét do 200°C.

Loi cam on: Cong trinh ndy dugc tai trg béi dé tai cap
co sc”yr Truong Pai hoc Bach khoa — Pai hoc Pa Nang,
ma sé T2017-02-77.
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