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Directly conversion of CO; to propanol using CoHs and H> had succeeded
over Au/SIiO; catalyst in one reactor mode. However, application of new dual-
reactor concept enhaned the catalytic activity strongly by using two saparated
reactors. To this details, a first reactor is used to convert CO, to CO through
the reverse water gas shift (RWGS) reaction, consecutive hydroformylation of
CoH4 with resulting CO and H; to propanal and finally the hydrogenation of

propanal to propanol takes place in a second reactor at a different
temperature. The selectivity to oxo products (propanol and propanal)
increased from 15% up to 60% while yeild of oxo products improved from 7%
to 15% in comparison with the previous publications.

Gidi thiéu chung

Ngay nay, vat liéu chira carbon hoa thach van dugc st
dung nhu la ngudn nhién liéu chinh cho nganh céng
nghiép nang luang (hda dau, nhiét dién, xi mang...) va
la ngudn nguyén liéu chinh trong cong nghiép hoa
chét. Tuy nhién, su chuyén héa ngudn nhién liéu/
nguyén liéu nay thudng di kem vd&i qué trinh phat thai
CO,. Cac nha khoa hoc trén thé gidi déu khang dinh
rang su phéat thai khi CO, do su bung né thai ky dai
cong nghiép trén thé gidi la nguyén nhan chinh gay ra
bién déi khi hau [1, 2]. Do vay, tr ndm 2011 chau Au da
dua ra 16 trinh vé& con dudng nang lugng hudng tdi
2050 (Energy Roadmap 2050) tai cudc hop tai Brussel
Bi [3], trong db néu lén viéc cép bach phai giam thiéu
muc CO;, trong khong khi va chuyén hda nén kinh té
sang nén kinh té it phat thai carbon. Cac gidi phap dé
gidm thiéu phéat thai CO, co thé dua trén dé xudt cac
han ché phat thai dua vao ludt méi trudng, tuy nhién

diéu nay kho thuc hién nhat quan vdi tat ca cac qudc
gia trén thé gidi. Gidi phap th( hai la ton trlr, bdo quan
CO; trong cac thiét bi bdo quan hoac trong cac md
dau tréng dudi long dat, nhung kj thuat nay doi hoi
cbng nghé cao va chi phi I6n dé thuc hién. Cac nha
khoa hoc dang tap trung vao gidi phép th( ba la tan
dung CO, nhu ngudn nguyén liéu chilta carbon cho
qua chinh ché bién nhién liéu va cac nganh céng
nghiép hoa chat [4-12]. Viéc st dung CO, nhu ngudn
nguyén liéu tai tao thay thé cho cac nguén nguyén liéu
héa thach truyén théng sé& gép phan lam gidm thiéu
dang ké ndng do CO: trong khi quyén. Hai qua trinh
methanol hda va metan héa chuyén hoa truc tiép CO»
thanh CHsOH va CH4 da dugc thuc hién trén quy moé
cobng nghiép [5, 18-20]. Tuy nhién, san pham chinh cla
céc qué trinh nay van dugc st dung lam nhién liéu dét
chay do do khéng gidi quyét dugc hoan toan van dé
gidm thi€u phat thai CO,. Vi I& do, y tudng chuyén héa
CO; thanh cac vat liéu c6 vong dai sif dung dai han
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trong dai séng nhu polime, chat nhuém, dugc pham...
s& 6 y nghia va gia tri thuc té cao hon [13]. Nhiing san
phdm gan day duoc quan tam la CoHs va C3He Vi cac
cong nghé san xudt polimer va dugc phdm da dugc
phéat trién manh cho cac nguyén liéu cg ban nay tu
nganh cong nghiép ché bién dau khi [14]. Chinh vi thé,
nhom nghién cliiu cla tién si Kondratenko tai vién
nghién cttu LIKAT (Blc) da chon hudng chuyén hoéa
CO; cung véi CoHa va Hy thanh GH;OH bdi vi sén
pham nay c6 thé dé dang chuyén héa thanh CsHs qua
qué trinh dehydration va CsHs dugc si dung nhu la
m&t nguyén liéu quan trong trong cong nghiép polime
[13,15-17]. Stefan va cac cong su la ngudi dau tién s
dung xuc tac nano vang trén chat mang TiO; vao phan
Ung chuyén héa truc tiép CO, vdi CoHa va Ho thanh 1-
propanol [5,13,15-17], két qué cho thdy 1-propanol co
thé dugc hinh thanh vai do chon loc CO, dat gan
100% khi bién tinh xUc tac trén ca s nano Au/TiO; Vi
kim loai kiém nhu Cs, K. Ho dé xuét ca ché phan Ung
phuc tap théng qua 2 giai doan chinh [13,15]:

CO; +H; = CO+Hy0  (AHs73 x =39 K] mol ™) 1)

CO + CH, + H, — C,H,CHO (A Hs7; ¢ = — 130 I mol ™) (2)

C,H;CHO + H, — C;H,OH  (AH553 =~ 77 K] molﬂ) (3)

Ban dau CO; hédp phu trén bé mat chadt mang tuong
tac vdi Hz thdng qua phan Ung " water gas shift ngugc”
(reverse water gas shift - RWGS) dé€ hinh thanh CO
théng qua phan Ung (1); Tiép d6 CO mdi hinh thanh sé
tuong tac v&i CoHs va H thdng qua qué trinh
hydroformyl hoéa (Hydroformylation—HFL) & &p suét
cao dé tao thanh propanal (propandehyde) (phan Ung
2); Cudi cling 1a qua trinh hydro héa aldehyde dé tao
ra propanol (phan (ng 3). Thuc té&, san phdm cta qua
trinh phan Ung thu dugc s& cha hdn hop cac san
phdm propanal va cac dong phan cla rugu propanol
(goi chung la sdn ph&m oxo). Xuc tac nano K(Cs)-
Au/TiO; dong vai tro nhu xdc tac luéng chic nang
trong dé cac tam AuP xuc tac cho phan iing RWGS céc
phan t&r CO, hdp phu thuén nghich trén bé mat chat
mang dé tao thanh CO, con cac tam Au®* xtc tac cho
qué trinh hydroformyl héa CO, Hz, CoHa d€ tao thanh
san phédm. Nhing uu diém cla qué trinh nay cé thé
thdy nhu: (1) Han ché viéc st dung CO déc hai cho qué
trinh hydroformyl hoéa thay vao do su dung CO; an
toan va én dinh hon; (2) So vdi qué trinh hydroformyl
hoa truyén théng st dung xuc tac phc trén ca s Rh
va Co, thi xtc tdc nano Au cho do6 bén va dé én dinh
xUc tac tét hon; (3) San phdm cua qua trinh la
propanol c6 thé tach ra dé dang khoi xUc tac va san
pham khi sau phan (ng bang qua trinh ngung tu.

Tuy nhién, hé xtc tac nano K(Cs)-Au/TiO, van ton tai
nhiéu han ché: (1) d6 chon loc san ph&dm propanol dua
trén CO» c6 thé dat t6i 100% nhung do chon loc san
phém propanol dua trén CoHg lai rét thép (chi dat toi
da 15%). Néu dem so sanh thi CoHa c6 gia tri kinh té
cao hon réat nhiéu so vdi CO, nén dd chon loc san
pham oxo dua trén CHs thp s& khéng cé hiéu qua
kinh té khi dem ap dung cho quy md cong nghiép; (2)
D6 chuyén hda CO» clia xUc tac lai rat thap (dudi 5%)
nguyén nhan la do nhiét dé phan Ung yéu cau dudi
300°C dé bén hoa san phdm propanol. Diéu nay dan
tai viéc chuyén hda CO, dé€ gidm thiéu tac nhan 6
nhiém moi trusng khong dem lai hiéu qua cao. Do
nhiing nhugc diém trén, xtc tac nano K(Cs)-Au/TiO;
rat khé ap dung vao san xuét thuc té. Khi xem xét cg
ché& phan Ung, co thé thay ré phan Ung dugc tién hanh
qua 2 giai doan chinh la cac phan Ung (1) va (2). Tuy
nhién, do hang rao nhiét déng hoc, phan tng (1) va (2)
c6 hiéu Ung nhiét trai ngudc nhau, phan tng (1) la
phan Ung thu nhiét do dé doi héi tién hanh & nhiét dé
cao > 300°C, trong khi phan Ung (2) la phan Ung tda
nhiét do dé nhiét do tién hanh t8i uu & < 200°C. Do
dic diém mau thudn nay nén khong thé gidi quyét
dugc dugc triét d€ van dé néu chi dua vao xuc tac. Do
doé, ching toi dé xudt y tudng phét trién phan tng 1a
tach phan Ung chuyén héa chung thanh hai giai doan
tién hanh trén hai thiét bi phan Ung khéac nhau, giai
doan RWGS dugc tién hanh & nhiét dé cao trong thiét
bi phan Ung 1, sau dé CHs dugc bé sung vao dong
san phdm dan vao thiét bi phan Ung 2, nai phan Ung
hydroformyl héa (HFL) xay ra & nhiét dé thép. Hé phan
Ung dugc thiét ké bdi nhom nghién clu tam goi la “hé
hai thiét bi néi ti€p” (dual — reactor concept). Muc dich
trong nghién cttu nay nham: (1) so sanh hoat tinh cta
cung loai xUc tac trén phan Ung mét thiét bi (single
reactor) va "hé hai thiét bi néi tiép" (dual — reactor
concept) t do danh gid hiéu qua cua thiét bi phan
Ung mdi trong phan Ung chuyén héa truc tiép CO>
thanh propanol; (2) Banh gia cac thong sé nhu nhiét
dd phan Ung, thai gian luy, ti 16 CO/H, anh hudng tdi
d6é chon loc va db chuyén héa cla xic tadc nano
Au/SiO,. Trong khudn khé gidi han clia bai bao nay,
ching toi sé trinh bay két qua nghién cltu danh gia
hiéu quéa cta hé "hai thiét bi phan Uing ndi ti€p” so vdi
hé maét thiét bi phan Ung.

Thyc nghiém va phuang phap nghién clu

Téng hgp xdc tdc
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Xdc tac xAuSIO, v&i ham lugng Au (ky hiéu x la ham
lugng Au tdm) thay ddi tr 0,5 - 4% khdi lugng trén
chat mang SiO, dudc téng hap theo phuong phap “két
tha 1dng dong” (deposition precipitation - DP) tU tién
chat HAuCls (41%Au, Alfa) [15]. Quy trinh t8ng hgp nhu
sau: 2 gam chat mang SiO, d& sdy hut chan khong
hoan toan dugc thém vao 200ml dung dich chtta sén
mot lugng tuong Ung HAuCls. HOn hop dung dich
huyén phu dugc khudy & 70°C trong 1 gid, sau dé lam
lanh t&i nhiét d6 phong. Dung dich NH3 (25%, Roth)
dugc nho tU tU vao dung dich huyén phu trén cho tdi
khi pH dung dich dat 5 - 5.5. Dung dich sau d6 dugc
gia héa qua dém, dé lang. Sau clng qua trinh loc ria
hoan toan CI” dugc tién hanh cho tdi khi khdng con CIF
(thir bang dung dich AgNOs, 5%), chat ran sau qué
trinh loc rifa dugc sdy chan khéong & 80°C dén kho
hoan toan thu dugc xtc tac xAuSIO,. Trudc khi tién
hanh phadn (Ung xtc tdc dugc nung & 300°C trong
khoéng khi trong 4h thu dugc chét rdn mau hong nhat
dén dé gach.

Bdnh gid hoat tinh xdc tac

XUc tac téng hop dugc déanh gid hoat tinh trong ving
nhiét doé tur 175°C dén 250°C & hai ché dé khac nhau
dé so sanh tinh uu viét ctia méi ky thuat phan Ung. O
ché dé phan Uing mét thiét b (single reactor): 1000 mg
xUc tac (phan doan kich thudc hat 250 — 450um) dugc
dat trong thiét bj phan Ung tang xuc tac cé dinh (fixed
bed) v&i dong nguyén liéu hon hop CO./Ho/CoHa/No
¢ t6ng luu lugng dong 20ml/min vdi ti 1& 1/1/1/1 & ap
sudt 2MPa. O ché& do "hé hai thiét bi néi tiép” (dual —
reactor), thiét bj tht nhat dugc nap 300 mg xic téc
2AUSIO; va phan Ung dugc duy tri nhiét dé phan Ung
khéng déi la 650°C, viéc nay dé duy tri phan Ung
RWGS 6n dinh @€ tao ra dong nguyén liéu vao thiét bj
phan Ung tht 2 co ti 16 CO/H2 6n dinh, trong khi d6,
thiét bi phan Ung th hai dugc nap 1000 mg xuc tac
xAuSIO, (phan doan kich thudc hat 250 — 450um),
nhiét d6 phan Ung thay déi tir 175°C — 250°C. Ti lé
dong nguyén liéu vao thiét bj thit nhat CO./H./N> la
1/1/1, ra khoi thiét bi th nhat, dong CoHa dugc bé
sung trudc khi vao thiét bi th hai vdi ti & tinh toéan
CO2/H2/CoHa/N2 = 1/1/1/1 véi t6ng luu lugng dong 1a
20 mi/min. Ap suét t6ng cong trong toan thiét bj phan
Ung la 2MPa. Két qud phan tich hoat tinh dugc xac
dinh sau khi xtc tac dat trang thai 6n dinh sau 6h phan
Ung tai mdi nhiét dé tuong Ung. Dong nguyén liéu
phan Ung va khi san phdm dugc phén tich online trén
GC (Varian CP-3800) vdi detector FID va TCD. Dong
khi san phdm dugc phan tach qua 2 cot mao quan ndi
ti€p bao goém cot HP plot Al,Os/DB-FFAP (code

29274830) (55m x 320um x 8um) co6 nhiém vy phan
tach cac san phdm oxygenate (propanol, propanal..) va
c6t HP plot Porapag Q/HP-Molseive (code 29274983)
(60m x 530um x 40um) cé nhiém vu phan tach cac san
pham hydrocacbon (CH., CoHa, CoHs, Cabo..).

D6 chon loc va hiéu sudt san phdm oxo (propanol +
propanal) dugc tinh toan trén cg s& C:Hs dua theo gia
dinh t6ng s6 mol CoHg chuyén hda bang téng s mol
san pham tao thanh (propanol + propanal + CoHs )
theo cac phuang trinh dudi day:

*Hiéu suét san pham i:

n;—n

L0 % 100% )
4.0

Y (i, CoHag) =

Moo H

Trong do,

Y (i,CoHa) hiéu sudt san pham i trén ¢ s& CoHa

ni 1a s6 mol san phém i trong dong san phdm phan
ung

nio la s& mol san phdm i trong dong nguyén liéu ban
dau (néu co)

Ncara, 0 1a s6 mol C:H4 trong dong nguyén liéu ban dau

*D0 chuyén hda CoHa:

X (CoHa) = X Y(i,C2Hy) (5)

X (CoHa) 1a d6 chuyén hoa CoHa bang téng cac hiéu
sudt sadn phdm phan Ung (propanol, propanal, CoHs,
C3Hs...)

*D6 chon loc san pham i:

S (i, CoHi) = oy X 100% o

S (i, CoHa): d6 chon loc sén phdm i trén co s& CoHy,
X (CoHa) 1a d6 chuyén héa CoHa tinh dua trén céac san
pham phan Ung.

Bdic trung xdc tdc

Cac mau téng hop dugc déanh gia dién tich bé mat
trén thiét bi phan ng BELSORP — mini Il (BEL Nhat
Ban), thanh phén pha dugc phén tich bdi phé XRD trén
thiét bi X'Pert Pro (Panalytical, Almelo), ham lugng Au
trong mau dugc phan tich bai ICP-EOS Varian 715 tai
vién nghién ctu LIKAT, Buc.

Két qua va thao luan
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Su hinh thanh pha tinh thé Au trén bé mdt chdt mang

TU két qua phé do XRD (Hinh 1), khi tang dan ham
lugng Au tdm lén chat mang SiO; tir 0,5% khdi luong
tSi 4% khéi lugng, cac peak dac trung cho tinh thé Au
(dang cubic) & cac goc quét 26 tuong Ung 38,2°; 44,4
64,7° va 77,5° xuét hién trén tat ca cac mau vdi cudng
doé tang dan, ching té tinh thé 16n dan 1én khi ting
ham lugng tdm. V& mau 0,5AuSiO> céc peak tinh thé
Au cubic chua xudt hién ré vdi peak doan réng dién
hinh cutia vat liéu nano c¢6 kich thic rét nhé < 5nm. Dua
trén chiéu cao peak dac trung cla Au cubic trén phd
XRD 6 thé sap x€p theo quy ludt : kich thudc hat Au
tdng dan theo thr ty 0,5AuSIO» < 1AUSIO; < 2AuUSIO:
< 4AuSIiO,. Hoan toan khéng quan sat thdy cac peak
clia pha la trén phd XRD cho thdy cac mau téng hap
khong bi 1an cac tap pha la ngoai tinh thé Au.

30000 -

20000 -

Y (Count)

10000

0,5AUSIO,

T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 920

X (°2theta)

Hinh 1: Phd d& XRD clia cac mau xUc tac véi ham
lugng Au tdm khac nhau trén nén chat mang SiO..

Bang 1: Cac thdng s& dac trung clia cac xUc tac

Xlc tac Ham Seer S S X Y X
lugng | (M%g) | (©Ex0) | (CoHe) | (CH4) | (ox0) | (COp)
Au fresh 175°C | 175°C | 175°C | 175°C | 175°C

@) (%) (%) (%) (%) (%)
() () (b) (b) (]
Si0, - 706 | - - - - -
0,5AUSIO, 675 | 3343 | 6657 | 392 | 131 36,51

1AUSIO, 0972 | 664 58,62 | 4138 13,08 7,67 37,57

2AuSIO; 1,98 64,5 33,32 | 6668 | 3638 | 12,12 39,84

4AuSIO, 3,88 62,5 28,70 | 71,30 8,50 2,44 38,53

(@) Ham lugng Au thuc t€ xac dinh theo phuang phép ICP

(b) K&t qua chay phan Ung theo ché dé phan Ung hai thiét bj,
ap sudt 2MPa, thdi gian luu 50 g.min/L, nhiét d6 phan
Ung & thiét bi thir nhét 650°C, ti 1é dong nguyén liéu
CO2H2:CoHaN2 = 1:1:1:7; nhiét do phan Ung thi hai 175°C.

K&t qua khao sat ham lugng Au tdm trén cac mau
(bédng 1) cho théy lugng Au thuc té xac dinh theo ICP
trén cac mau t6ng hop xdp xi lugng Au tinh toan, mét
lugng nho (dudi 10%) bi méat mat trong dung dich bdi
qué trinh rdta ion CI~. Riéng mau 0,5AuSiO> do ham

lugng Au qua nho (0,5% khéi lugng) khong xac dinh
dugc do nam ngoai gidi han phan tich. Su tuong déng
ham lugng Au thuc té va tinh toan trén tat ca cac mau
téng hop cho thdy phuong phap téng hop cd kha
nang diéu khién t&t ham lugng Au can tdm trén mau.

Két qua do dién tich bé mat (bang 1) cho thay, chat
mang SiO, ban dau cé dién tich bé mat riéng khodng
70 m?/g. Khi ngadm t&m ham lugng Au lén chat mang
SiOy, dién tich bé mat clia mau thu dugc giam dan so
véi chat mang ban déu nhung khong dang ké, khi ham
lugng tam lén dén 4%Au, dién tich bé mat riéng giam
con 62.5 m?/g. Cac mau t8ng hop dudgc co dién tich
bé mat khong thdp han nhiéu so vdéi chat mang ban
dau va xap xi nhau, do do, anh hudng cta dién tich bé
mat tSi hoat tinh xuc tac clia cdc mau cé thé dugc bo
qua.

Bdnh gid hoat tinh cua xdc tdc trén hai ché do phdn
(ng khdc nhau

Két qua chay phan Ung cla cac xdc tac TAuSIO; va
2AUSIO; theo 2 ché d6 khac nhau dugc mo ta trén
hinh 2 - 4.

Xic tac: Au/fSiO,
Diéu kién phan (rng:

2MPa, t = 175°C — C3H;0H,
250°C; ti 1& dong C,HsCHO
nguyén liéu CoHg No
COLHCGHEN, =
1:1:11
@)
w 100% nDoR R R R R R @
-~
Ji 80% WX C2Ha
-Li ®5Sox0
f ASC2HE
5 60%
) 175°C 200°C
S 40%
wv
= 20%
=)
>
0% e @ e o o o e o
(] 2 4 6 8
Thé&i gian phan ing (gid)

(b)

Hinh 2: (a) - SG dd nguyén ly cla ché dé phan Ung
don thiét bi. (b) - Hoat tinh xUc tac ciia mau 1AuSIO: &
ché& dé don thiét bi phan Ung tai 175°C va 200°C, &p
suat 2MPa, thai gian luu 50 g.min/L, ti 1é dong nguyén
litu CO2:H2:CoHaNo = 1:1:1:1.
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So sanh két qua chay phan Ung cla cdc mau xuc tac
1AUSIO; va 2AuSiO; theo ché do dan thiét bi phan Ung
(hinh 2b va hinh 4a) cho thay su tuong déng.

Xuc tac: Au/SiO,
Diéu kién phan &ng:

Xuc téc: Au/SiO,
Diéu kién phan rng:
2MPa, t =175°C—

C3H;0H,
250°C; ti 1é déng
nguyén liéu (danh ‘ EZEEC,:IO
nghia) 2le N2
COLHyCoHEN, =
111
(@)
2 100% WX C2H4
=~ 175°C 200°C @ 5ox0
o A SCIHE
I 80%
2
e 60%
% ¢ ¢ 0 A A A A
.5. 20% A A A ® [ ] [ ] [ ]
A = = = =
T 20%
=) | [ | n
* o%
0 2 4 6 8
Thei gian phan d&ng (gid)

Hinh 3: (a)- SG d6 nguyén Iy ctia ché dd phan Ung hai
thiét bi. (b)- Hoat tinh xUc tac ctia mau 1AuSIO2 & ché
do hai thiét bi phan Ung, nhiét dé phan Uing & thiét bi
thit hai tai 1775°C va 200°C, &p suét 2MPa, thai gian luu
50 g.min/L, nhiét dé phan (ing & thiét bi thif nhat ¢
dinh 650°C, ti 1é dong nguyén liéu COz:Hx:CoHaN, =
1170,

O ché do don thiét bi phan tng, tat ca cac mau xUc tac
déu hau nhu khéng cd hoat tinh tao thanh san phdm
oxo, do chon loc san phdm oxo trén tat ca cac mau
trén déu xdp xi bang 0, trong khi dé tat ca cac mau
déu c6 hoat tinh cao déi véi phan Ung chuyén hoéa
CoHs thanh CoHe, d6 chuyén hda CoHy trén 80% (v&i
mau 2AuSIiO2) va x&p xi 100% (v&i mau TAUSIO?) va do
chon loc san phdm CoHg déu xép xi 100%. Két qua cho
thdy & ché dé don thiét bi phan Ung, xdc tac chi ¢
hoat tinh vd&i phan Ung hydro héa CoHs thanh CoHe.

Trong khi d6, & ché dé 2 thiét bi phdn Ung (dual-
reactor) (hinh 3b va hinh 4b), dé chon loc s&n phdm
oxo tdng manh dat t&i 58,62% (& 175°C) trén mau xuc
tac TAUSIO> va 33,32% (6 175°C) trén mau 2AuSiO.. K&t
qua nay chiing minh nhan dinh rang ché doé hai thiét bi

phan Ung da cai thién manh dé chon loc san pham
0oxo mong Mudn so vdi ché dé don thiét bi phan Ung,
chiing to rang phan ting RWGS doéng vai tro tién quyét
trong viéc tao ra san phdm oxo. Do do, viéc tao ra CO
ban dau sé kich hoat phan ng hydroformyl hda, néng
dé CO ban déau clng anh hudng dén hiéu sudt phan
Ung va dod chon loc sédn phdm oxo, phan nay sé dugc
trao d6i & phan sau. Mat khac, tuy dé chon loc san
phém oxo trén ca 2 xuc tac déu tdng manh, nhung dé
chuyén hoa CoHa lai gidm kha manh so vai ché do mét
thiét bi phan (ng. Biéu nay co thé do hai nguyén
nhan: mét la do tang phan Ung RWGS lam gidm noéng
do Ho con lai dan téi gidm phan Ung hydro héa CoHs
tao thanh CoHe; hai la su xuét hién ctia CO vdéi nong dé
cao doéng vai tro la chat Uc ché phan Ung
hydrogenation dan tdi sy gidm manh dé chuyén hoa
CoHs thanh CoHe.
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Hinh 4: (a)-Hoat tinh xuc tac ciia mau 2AuSiO> & ché
dé don thiét bj phan Ung trong ving nhiét dé 150°C —
250°C. (b)-Hoat tinh xuc tac clia mau 2AuSiO> & ché
do hai thiét bi phan Ung trong vung nhiét dé 150°C —
250°C. Biéu kién phan Ung dugc dat ap suét 2MPa,
thai gian luu 50 g.min/L, ti 1é dong nguyén liéu
CO2H2:CoHaNL = 11117, nhiét d6 & thiét bj thr nhat
dugc gilr c6 dinh 650°C.

Céac két qua néu trén da cho thdy viéc st dung ché do
phadn Ung hai thiét bi da gidp gidi quyét van dé kho
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khan vé mat nhiét déng cla cac phan Ung thanh phan
la RWGS va Hydroformylation [13, 15]. So sanh vdi cac
nghién ctu trudce day, do chon loc san phdm oxo dua
trén CoHa chi dat t6i da 15% thi nay bang ky thuat “hai
thiét bi phan Ung ndi ti€p” d& nang dugc dd chon loc
san phdm oxo dua trén CoHa t6i xdp xi 60% trén cung
xUc tac nano Au trén chat mang. Két qua nay dem lai
trién vong ap dung qua trinh nay trong céng nghiép.
Hon ntra, d6 chuyén hoa CO. &p dung theo ché dé
“hai thiét bi phan Ung ndi ti€ép” cé thé thay déi tir 20%
- 90% bang cach diéu chinh nhiét d6 phan Ung & thiét
bi phan Ung th’ nhat, diéu nay rat c6 y nghia trong
viéc giam thiéu CO, - tadc nhan gay ra hiéu Ung nha
kinh. M6t trong nhitng uu diém clia qué trinh chuyén
hoa nay la san phdm oxo (propanol va propanal) co
thé dé dang tach khai dong nguyén liéu nhd qué trinh
ngung tu, khi dé cé thé tuan hoan trd lai thiét bi phan
Ung mot phan dong khi nguyén liéu phan Uing hét sau
khi tach loai san phdm oxo nham tang dé chuyén hoa
CoHa.

Céc két qua nghién clu déi vai ché do "hai thiét bi
phan Ung ndi ti€p” da gilp khang dinh co ché dugc dé
xudt cho rang phan Ung chuyén hoa truc tiép CO;
CoHs va Hy thanh propanol gébm 2 qué trinh chinh:
RWGS va Hydroformylation dién ra ndi tiép. Viéc tach
biét 2 quéa trinh trén bang 2 thiét bi phan Ung riéng
biét da lam tang hiéu sudt chuyén hoa truc tiép CO»,
CoHa va Hz thanh propanol/propanal.

Két luan

Phan Ung chuyén héa CHs va CO, tao thanh
propanal/propanol trén xtc tac di thé nano Au trén
chat mang SiO; lan d&u tién dugc thir nghiém thanh
cong theo ché dd phan Ung hai thiét bi. So sanh vdi
ché do chay phén Ung don thiét bi d& dugc nghién
clu trudc day, ché do phan Ung hai thiét bj c6 uu
diém vuat tréi han han: (1) tang dé chon loc san phdm
oxo (propanal/propanol), dé chon loc trén cg s& CoHa
lén t&i 60% (dd chon loc oxo chi dudi 15% déi vdi cac
nghién clu trén hé don thiét bi phan (ng), (2) tang
hiéu sudt san phdm oxo 1én tdi 15% (hiéu sudt san
phdm oxo chi 7% déi vdi cac nghién clu trén hé don
thiét bi phan Ung), (3) dé dang diéu khién va kiém soat
tiing phan Ung tai cac thiét bi nha thay déi nhiét dé va
ti 16 dong nguyén liéu vao. Ché dé phan Ung hai thiét
bi md ra khd ndng mdi trong viéc gidi quyét cac loai
phén Uing phic tap nhiéu giai doan trung gian trong
dé cac phan Ung tai ting giai doan cé nhiét dé phan
Ung t&i uu khac nhau lén.
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