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1. TÓM TẮT NỘI DUNG LUẬN ÁN:

Luận án đã kết hợp đồng thời hai phương pháp phổ kế thời gian sống positron và nhiễu xạ tia X với các phương pháp bổ trợ như kính hiển vi điện tử và máy gia tốc Van de Graaff 5 MV trong nghiên cứu cấu trúc của zeolite 4A và ZSM-5. Mục tiêu của nghiên cứu là nhằm điều khiển các thông số trong quá trình tổng hợp và phát triển một số loại zeolite vừa chứa các sai hỏng cấu trúc, vừa chứa các cấu trúc rỗng có khả năng xử lý và lưu giữ hiệu quả đối với chất thải phóng xạ trong các cơ sở hạt nhân. Các kết quả đạt được của luận án chỉ ra rằng việc kết hợp các phương pháp kể trên thay vì tiếp cận độc lập từ các hướng khác nhau giúp chúng ta có thể nghiên cứu cấu trúc của vật liệu zeolite một cách toàn diện, từ phía trong cấu trúc rỗng vi mô ra phía ngoài bề mặt tinh thể và ngược lại.
2. NHỮNG KẾT QUẢ MỚI CỦA LUẬN ÁN:

Với các mẫu zeolite, nước hấp phụ và các môi trường khí là tác nhân dẫn đến quá trình hủy dập tắt, làm giảm thời gian sống của o-Ps. Nghiên cứu cũng chỉ ra rằng tỉ lệ Si/Al có ảnh hưởng lớn tới quá trình kết tinh và phân bố kích thước tinh thể của zeolite 4A và ZSM-5. Ngoài ra, tỉ lệ Si/Al thay đổi trong quá trình tổng hợp zeolite 4A không làm thay đổi khung cấu trúc dạng lồng của chúng, nhưng có ảnh hưởng đến sự đồng nhất và kích thước của các tinh thể. 

Đặc biệt, các kết quả nghiên cứu đã chỉ ra rằng, trong zeolite ZSM-5 tổng hợp có sự hình thành và tồn tại đồng thời của các sai hỏng mạng và các lỗ rỗng trung bình có kích thước cỡ 9 nm nằm ngoài khung cấu trúc. Ngoài ra, các phân tử chất định khung sau tổng hợp cũng được chỉ ra là không chỉ tồn tại trong các kênh rỗng vi mô của zeolite ZSM-5 mà còn tồn tại ngay cả trong các lỗ rỗng trung bình của chúng. 

Đối với các mẫu zeolite 4A được chiếu xạ với chùm proton 2,5 MeV trên máy gia tốc Van de Graaff 5 MV, quá trình chuyển pha cấu trúc (sụp đổ cấu trúc) đã dẫn đến hiện tượng suy giảm kích thước hạt và hàm lượng tinh thể của chúng. Từ quá trình này, luận án đã xác định được giá trị thông lượng tổng dẫn tới sự phá hủy toàn bộ cấu trúc của zeolite 4A là 3,32×107 p/cm2, tương ứng với mức liều D ≈ 0,987 x 1010 Gy.
Luận án đã chỉ ra sự khác biệt trong quá trình sụp đổ cấu trúc của lồng β và lồng α do tương tác của bức xạ proton. 
3. CÁC ỨNG DỤNG/ KHẢ NĂNG ỨNG DỤNG TRONG THỰC TIỄN HAY NHỮNG VẤN DỀ CÒN BỎ NGỎ CẦN TIẾP TỤC NGHIÊN CỨU
Luận án bước đầu đặt cơ sở cho việc ứng dụng các phương pháp hạt nhân như PALS, XRD và thiết bị gia tốc Val de Graaff 5MV trong nghiên cứu đặc trưng cấu trúc, nhằm tổng hợp một số zeolite từ nguồn nguyên liệu kao-lanh sẵn có của Việt Nam, có khả năng ứng dụng trong xử lý chất thải phóng xạ cho các lò phản ứng hạt nhân nghiên cứu hoặc năng lượng trong tương lai.
Các kết quả nghiên cứu của luận án còn có những đóng góp về mặt phương pháp cũng như dữ liệu tham khảo cho các nghiên cứu tương tự về vật liệu zeolite, đồng thời góp phần phát triển nhóm nghiên cứu chuyên sâu về hướng này tại Viện Năng lượng nguyên tử Việt Nam. 
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1. ABSTRACT

In this research, positron lifetime (PALS) and X-ray diffraction (XRD) spectroscopies have applied and combined with other methods such as SEM, TEM and the 5 MV Van de Graaff Accelerator to study the structure of 4A and ZSM-5 zeolites. The works aims to control the parameters in the synthetic process and develop some zeolites containing both structural defects and micro/mesopores for effective removal of radionuclides in decontamination and decommissioning of nuclear reactors. The obtained results indicate that the combination of above spectroscopies and methods rather than independent approach from different directions, allowing us to study the structure of zeolites in a comprehensive way, which can investigate from the inside of the micro structures to the outside of the crystal surfaces and vice versa. 
2. NEW SCIENTIFIC CONTRIBUTIONS

In zeolite, adsorption water and gaseous media are the reasons leading to the positron quenching annihilation process, reducing the o-Ps lifetime. The study also showed that the Si/Al ratio can significantly effect on crystallization and crystal size distribution of 4A and ZSM-5 zeolites. In addition, various Si/Al ratios during the synthesis process of 4A zeolite does not change their cage structure, but affects the uniformity and size of the crystals.
Specially, the results show that there is simultaneous existence of defects and mesopores having size of 9 nm outside the crystal structure of synthetic ZSM-5 zeolite. Besides, the template molecules have also been indicated not only existence inside the micro channels of ZSM-5 zeolite but also mesopores. 

For 4A zeolite samples irradiated by the 2.5 MeV proton beam on 5 MV van de Graaff accelerator, the structural phase transition (called structural collapse) resulted in reducing grain size and crystal concentration. From these results, the total fluency value for the total structural destruction of 4A zeolite has determined to be 3.32 × 107 p/cm2, corresponding to dose value of D ≈ 0.987 x 1010 Gy.
The results also show differences in the structure collapse of cage β and cage α due to the interaction of proton radiation in 4A zeolite.

3. PRACTICAL APPLICATION IN MANUFACTURING PROCESS
This study initially sets up for the application of nuclear techniques (PALS, XRD and the 5MV Val de Graaff accelerator) in structural research and synthesis of some zeolites from the available kaolin resource in Vietnam for radioactive waste treatment in nuclear reactors/plants in future.
The results also contribute to the methodology as well as reference data for similar studies on zeolite materials and support for the development of the professional research group at the Vietnam Atomic Energy Institute.
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