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1.6. Một số kỹ thuật thực nghiệm xác định khả năng hấp thu của các thải phóng xạ

 ........................................................................................................................... 35 

1.6.1. Phương pháp phổ hấp thụ (AAS) ................................................................ 35 

1.6.2. Phương pháp phân tích huỳnh quang tia X.................................................. 37 
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A2[Fe(CN)6] đối với ion Sr2+ ...................................................................................... 106 
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quá trình hấp thu từ các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 ................................ 75 

Bảng 3.10. So sánh khả năng hấp thu của một số vật liệu lên các ion Cs+, Sr2+
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thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Freundlich (c), (d) biểu diễn sự hấp thu ion 
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FWHM Độ rộng cực đại nửa chiều cao Full width at half maximum 
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MỞ ĐẦU 

Với nhu cầu ngày càng tăng về sử dụng điện hạt nhân thì một lượng lớn chất thải 

hạt nhân được tạo ra, cùng với đó là những tác hại tiềm tàng đối với con người và môi 

trường (Jewell, 2011). Việc kiểm soát và loại bỏ các chất gây ô nhiễm đó đúng hạn đã 

trở thành nhiệm vụ quan trọng trong những năm gần đây khi số nhà máy điện hạt nhân 

dừng hoạt động ngày càng tăng (IAEA, 1998; Laraia, 2012). Đặc biệt, các đồng vị phóng 

xạ có chu kỳ bán rã dài như 137Cs (30,2 năm), 90Sr (28,8 năm), 
60Co (5,3 năm), đây là 

những sản phẩm thường được tạo ra trong quá trình sản xuất điện hạt nhân và phát ra 

từ các sự cố vận hành nhà máy điện hạt nhân, đặc biệt là vụ nổ tại nhà máy điện hạt 

nhân Fukushima Daiichi vào năm 2011 (Manolopoulou và cộng sự, 2011). Trong các 

sự cố hạt nhân, nhiều sản phẩm phân hạch khác nhau phát tán vào không khí và lắng 

đọng trên không gian rộng. Các đồng vị phóng xạ như 137Cs và 90Sr có thể được tìm 

thấy trong các khu vực bị ô nhiễm phóng xạ chủ yếu ở pha lỏng, trong khi đó 60Co  

không phải là hạt nhân phóng xạ sản sinh trực tiếp từ phân hạch, mà hiện diện dưới 

dạng tạp chất trong thép không gỉ được sử dụng trong các lò phản ứng hạt nhân. 

Nhiều kỹ thuật khác nhau đã được khảo sát để loại bỏ các đồng vị phóng xạ ra 

khỏi dung dịch lỏng. Theo phương pháp truyền thống, các quy trình thường được áp 

dụng bao gồm phương pháp kết tủa, tách chiết, trao đổi ion, và hấp thu (Kozlowski và 

cộng sự, 2006; Kozlowski và cộng sự, 2009; Ma và cộng sự, 2011; Sylvester và cộng 

sự, 1998). Trong số các phương pháp đó, thì phương pháp hấp thu bằng trao đổi ion và 

bám dính bề mặt thường được dùng để xử lý các khu vực bị ô nhiễm phóng xạ và quản 

lý chất thải hạt nhân (Nilchi và cộng sự, 2007). Nhiều loại vật liệu vô cơ đã xuất hiện 

trong những năm gần đây dưới dạng chất trao đổi ion, bao gồm đất sét (Seliman và cộng 

sự, 2014), zeolit (Kubota và cộng sự, 2013) và các kim loại chuyển tiếp hexacyanoferrat 

(AHCF) (Tacconi và cộng sự, 2003; Vincent và cộng sự, 2014; Wang và cộng sự, 2018). 

Nói chung, các chất trao đổi vô cơ có tính chọn lọc cao, do đó có thể sử dụng trao đổi 

ion trong trường hợp có mặt nồng độ rất cao của các ion cạnh tranh; đồng thời, chúng 

cũng thể hiện sự ổn định nhiệt và ổn định bức xạ tốt hơn so với các chất trao đổi hữu 

cơ (Denton và cộng sự, 2009). 

Vì tính chất phát thải phóng xạ từ nhà máy điện hạt nhân làm cho các nhân phóng 

xạ 137Cs, 90Sr và 60Co có thể rò rỉ và khuếch tán ra bên ngoài, nên việc nghiên cứu để 

tìm ra vật liệu hấp thu các nhân phóng xạ này luôn được quan tâm, đặc biệt hơn là trong 
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lĩnh vực nghiên cứu tìm ra các vật liệu hấp thu các nhân phóng xạ này với hiệu suất hấp 

thu cao, giá thành rẻ và dễ chế tạo. Các chất tượng tự Prussian blue có công thức AHCF 

là một polyme phối trí điển hình bao gồm A là các ion kim loại chuyển tiếp (ví dụ: Cu2+, 

Co2+ và Ni2+) và sự phối trí của các nhóm xyanua (CN). AHCF được ứng dụng rộng rãi 

trong nhiều lĩnh vực, bao gồm như lĩnh vực thông tin, lưu trữ năng lượng (Aguila và 

cộng sự, 2016), y sinh (Catala và cộng sự, 2017), nhuộm (Nowak-Krol và cộng sự, 2019) và 

đặc biệt là trong xử lý môi trường. 

Cho đến nay, AHCF đã được công nhận là chất hấp thu hiệu quả nhất cho các ion 

Cs+ về khả năng hấp thu và tính chọn lọc. Sự hấp thu hiệu quả của các ion Cs+ vào 

AHCF là do không gian mạng (Tachikawa và cộng sự, 2017). Với cấu trúc lập phương 

tâm mặt, AHCF có các kênh hẹp đáng kể khoảng 3,2 Å trong cấu trúc của nó, tương 

đương với bán kính ion ngậm nước của Cs+ (3,25 Å) (Liu và cộng sự, 2014), nhưng quá 

nhỏ cho sự khuếch tán của các ion khác với bán kính ngậm nước lớn hơn vào nó, Sr2+ 

(4,12 Å), Co2+ (4,23 Å) (Nightingale Jr, 1959). Ngoài ra, AHCF cũng cho thấy khả năng 

bền khi bị chiếu xạ bởi tia gamma (Nilchi và cộng sự, 2003).  

Nhiều công bố về nghiên cứu khả năng hấp thu ion Cs+, Sr2+ và Co2+ dùng các vật 

liệu khác nhau. Tuy nhiên, chưa có những nghiên cứu chuyên sâu về khả năng hấp thu 

của các ion phóng xạ Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu AHCF. Chính vì vậy, chúng tôi lựa 

chọn đề tài: “Nghiên cứu tổng hợp vật liệu nano và khả năng hấp thu 137Cs, 60Co và 

90Sr trong xử lý thải phóng xạ lỏng” làm nội dung nghiên cứu để thực hiện luận án tiến 

sĩ. 

Mục tiêu của luận án là: 

Nghiên cứu và tổng hợp vật liệu nano hexacyanoferrate (II), (III) của các kim loại 

chuyển tiếp sử dụng để hấp thu  137Cs, 90Sr,  60Co trong xử lý thải phóng xạ lỏng. 

Phương pháp nghiên cứu:  

Kết hợp giữa thực nghiệm với các mô hình lý thuyết, và so sánh các kết quả thực 

nghiệm đã công bố. Phương pháp cụ thể như sau: Tổng quan tài liệu; chọn lựa nguyên vật 

liệu để tổng hợp vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 với phương châm kinh tế, dễ 

chế tạo, hiệu quả hấp thu cao; các phương pháp xác định tính chất vật liệu; so sánh hiệu 

suất hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2.  

Bố cục của luận án:  

Ngoài phần mở đầu, kết luận và tài liệu tham khảo, luận án được trình bày trong 
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3 chương chính như sau:  

Chương 1. Tổng quan. Chương này trình bày tổng quan về tính chất của các kim 

loại Cs, Sr, Co, các nguồn ô nhiễm chính của 137Cs, 
60Co, 90Sr cũng như một số nghiên 

cứu dùng các vật liệu khác nhau để hấp thu chúng; trình bày tổng quan về vật liệu 

Prussian Blue (PB), các chất tương tự PB, một số phương pháp tổng hợp vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 và một số ứng dụng của chúng; trình bày tổng quan về 

các phương pháp xác định tính chất nano của vật liệu và trình bày tổng quan về một số 

kỹ thuật thực nghiệm xác định khả năng hấp thu của các thải phóng xạ. 

Chương 2. Thực nghiệm. Chương này giới thiệu về quy trình chế tạo vật liệu 

nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2; cơ sở đánh giá chất lượng vật liệu nano được chế 

tạo; phương pháp xác định khả năng hấp thu bằng mô hình lý thuyết; phương pháp xác 

định hiệu suất hấp thu ion  Cs+, Sr2+ và Co2+ qua thực nghiệm bằng kỹ thuật huỳnh 

quang tia X phản xạ toàn phần (TXRF). 

Chương 3. Kết quả và thảo luận. Chương này trình bày kết quả tổng hợp vật liệu 

nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2, xác định tính chất vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và 

A3[Fe(CN)6]2; kết quả hấp thu vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2  đối với các 

ion Cs+, Co2+, Sr2+; kết quả xác định hiệu suất hấp thu ion Cs+, Sr2+ và Co2+ bằng kỹ 

thuật TXRF. Mỗi phần trình bày kết quả, chúng tôi luôn đánh giá, thảo luận và so sánh 

với các nghiên cứu trước đây trong và ngoài nước. 

Ý nghĩa khoa học 

Về mặt lý thuyết, đây là một hướng nghiên cứu khoa học cơ bản và kỹ thuật trong 

lĩnh vực hấp thu, xử lý nước thải, ngoài ra còn được ứng dụng trong phân tích kim loại 

ở hàm lượng vết. Kết quả nghiên cứu cũng góp phần về mặt lý luận cho việc giải thích 

cơ chế của quá trình hấp thu các ion kim loại Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2.  

Ý nghĩa thực tiễn 

Về mặt thực tiễn, chúng tôi đã chế tạo thành công các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

và A3[Fe(CN)6]2, ứng dụng chúng trong việc hấp thu các ion kim loại Cs+, Sr2+, Co2+ 

góp phần xử lý môi trường nước, nhằm góp phần giảm thiểu ô nhiễu môi trường, đặc 

biệt là ô nhiễm từ nguồn thải phóng xạ. 

Tính mới của luận án 

Đã chế tạo và thử nghiệm thành công các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và 
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A3[Fe(CN)6]2 dùng hấp thu trên cả ba ion kim loại Cs+, Sr2+, Co2+, mở ra hướng ứng 

dụng trong xử lý, thu gom nhân thải phóng xạ của Cs, Sr và Co - đây là vấn đề luôn 

được quan tâm của thế giới trong lĩnh vực công nghệ xử lý thải phóng xạ, nhà máy điện 

hạt nhân và kỹ thuật hạt nhân. 
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Chương 1. TỔNG QUAN 

1.1. Tổng quan về các nguyên tố Cs, Co và Sr 

1.1.1. Nguyên tố Cs 

1.1.1.1. Tính chất vật lý, hóa học của Cs và hợp chất 

Cs (tiếng Latinh Caesius có nghĩa là "thiên thanh" hay "lam nhạt") được Robert 

Bunsen và Gustav Kirchhoff phát hiện nhờ quang phổ năm 1860 trong nước khoáng lấy 

từ Dürkheim, Đức. Cs là kim loại màu trắng bạc, có ánh kim. Ánh kim này nhanh chóng 

biến mất khi Cs tiếp xúc với không khí. Cs rất mềm (độ cứng 0,2 - là nguyên tố mềm 

nhất). Cs nóng chảy ở 29oC, là một trong ít các nguyên tố kim loại ở dạng lỏng trong 

điều kiện gần nhiệt độ phòng. Kim loại Cs có nhiệt độ sôi khá thấp, ở 666oC, thấp nhất 

trong tất cả các kim loại trừ thủy ngân. Cs tự do và các hợp chất dễ bay hơi của nó cháy 

cho ngọn lửa màu xanh lam (Hoàng Nhâm, 2006a). Ở dạng đơn chất, Cs có mạng tinh 

thể lập phương tâm khối. Hình 1.1 trình bày cấu trúc tinh thể của Cs. 

 

Hình 1.1. Cấu trúc tinh thể của Cs 

Cs thuộc nhóm IA, là kim loại kiềm, có tính khử rất mạnh. Một số tính chất tiêu 

biểu của Cs được chỉ ra ở Bảng 1.1. 

 

 

 

 

 

 

 



6 

 

 

Bảng 1.1. Một số tính chất của nguyên tố Cs (Vũ Đăng Độ và cộng sự, 2010) 

Cs tạo hợp kim với các kim loại kiềm khác (trừ Li). Hợp kim với tỷ lệ mol 41% 

Cs, 47% K và 12% Na có điểm nóng chảy thấp, - 78°C, thấp nhất trong bất kỳ hợp kim 

kim loại nào đã được biết đến. Nó tạo được hỗn hống với thủy ngân. Một vài hỗn hợp 

như: CsHg2 có màu đen tạo ra ánh kim màu tía, trong khi CsHg có màu vàng ánh bạc. 

Cs tan được trong amoniac lỏng và độ tan của nó khá cao. Dung dịch loãng có 

màu xanh lam và dẫn điện. Dung dịch với nồng độ cao hơn có màu đỏ đồng và có ánh 

kim (Hoàng Nhâm, 2006a).  

Phần lớn các hợp chất của Cs chứa nguyên tố ở dạng cation Cs+, nó tạo liên kết 

ion với nhiều loại anion. Đối với các hợp chất thông thường, các muối Cs hầu như 

không màu, trừ những trường hợp đặc biệt, màu của muối là do màu của anion gây nên. 

Các muối Cs thường có nhiệt độ nóng chảy cao và dẫn điện khi nóng chảy. Các muối 

phosphat, acetat, cacbonat, halogenua, nitrat và sunfat của Cs đều tan trong nước. Các 

muối kép thường ít tan hơn, độ tan kém của Cesi nhôm sulfat được sử dụng để lấy Cs 

từ quặng. Muối kép với antimon (như CsSbCl4), bismuth, cadimi, đồng, sắt, và chì cũng 

ít tan (Vũ Đăng Độ và cộng sự, 2010). 

Khi đun nóng, Cs kết hợp với hydro tạo nên Cesi hydrua. Ở điều kiện thường và 

trong không khí khô Cs tự bốc cháy và tạo thành CsO2. Nó phản ứng nổ với nước ngay 

ở nhiệt độ thấp, mạnh hơn các kim loại kiềm khác. 

Cs2O có màu da cam, nó tương tác với oxi ở ngay nhiệt độ thường tạo nên Cs2O2 

Các thông số Nguyên tố Cs 

Số thứ tự trong bảng HTTH  55 

Khối lượng nguyên tử (g/mol) 132,905 

Cấu hình electron [Xe]6s1 

Bán kính nguyên tử (nm) 0,274 

Bán kính ion (nm) 0,167 

Hằng số mạng (nm) 0,605 

Khối lượng riêng (g/cm3) 1,90 

Nhiệt độ nóng chảy (K) 302,85 

Nhiệt độ sôi (K) 973 

Thế ion hóa (eV) I1(3,89), I2(23,11) 

Ái lực với electron (kJ/mol) -45,5 

Độ âm điện  0,86 

Thế điện cực chuẩn E0 (V) -2,92 

Số oxi hóa 0; +1 

Tỉ số bình phương điện tích ion và bán kính Z2/r 0,60 
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màu vàng và CsO2 màu hung - là những chất oxi hóa mạnh. 

Cesi hydroxit (CsOH) là chất rắn màu trắng, nóng chảy ở 271oC, hút ẩm mạnh, dễ 

tan trong nước, là một bazơ cực mạnh, thông thường được coi là "bazơ mạnh nhất" (sau 

FrOH). 

Giống như các cation kim loại, Cs+ tạo phức với các bazơ Lewis trong dung dịch. 

Do có kích thước lớn, Cs+ thường có số phối trí lớn hơn 6. 

1.1.1.2. Sự ô nhiễm Cs 

Cs có ít nhất 39 đồng vị đã biết, nhiều hơn bất kỳ một nguyên tố nào (ngoại trừ 

Franxi). Nguyên tử khối của các đồng vị này nằm trong khoảng từ 112 tới 151. 

137Cs là một đồng vị phóng xạ của Cs, được hình thành chủ yếu từ sự phân hạch 

hạt nhân của 235U và 239Pu trong các lò phản ứng. Đây là một trong số các sản phẩm 

phân hạch có nhiều vấn đề nhất trong nhóm có chu kỳ bán rã dài do nó dễ dàng di 

chuyển và phát tán trong tự nhiên bởi tính tan cao trong nước của các hợp chất hóa học 

tạo ra từ Cs. Bảng 1.2 trình bày một số đồng vị phóng xạ của Cs. 

Bảng 1.2. Các đồng vị phóng xạ của Cs (Nguyễn Đức Vận, 2006) 

137Cs có thời gian bán rã 30,2 năm. 137Cs phân rã β- về 137mBa thời gian sống của 

trạng thái kích thích đồng phân này xấp xỉ 2,6 phút và sau đó thành Ba bền. Sơ đồ phân 

rã được mô tả ở Hình 1.2. 

 

Hình 1.2. Sơ đồ phân rã của 137Cs 

Đồng vị 
Chu kỳ bán 

rã 

Hoạt 

độ 

riêng 

(Ci/g) 

Loại 

phân 

rã 

Năng lượng phân rã 

(MeV) 

Alpha 

(α) 

Beta 

(β) 

Gamma 

(γ) 
134Cs 2,1 năm 1,300 β - 0,16 1,6 
135Cs 2,3.103 năm 0,0012 β - 0,067 - 
137Cs 30,2 năm 88 β - 0,19 - 

137mBa (95%) 

(sản phẩm phân 

rã từ 137Cs) 

2,6 phút 540×103  - 0,065 0,60 



8 

 

 

Sau khi đi vào cơ thể, Cs có thể di chuyển đều khắp cơ thể, chúng tập trung nhiều 

trong các mô mềm và khó bị đào thải (Sheha, 2012). Khoảng 10% Cs phóng xạ hấp thu 

được thải ra khỏi cơ thể tương đối nhanh theo tuyến mồ hôi và nước tiểu, 90% còn lại 

có chu kỳ bán rã sinh học khoảng 50 đến 150 ngày. Các thí nghiệm được tiến hành trên 

động vật là chó, kết quả chỉ ra rằng liều đơn 3,8 mCi (140 MBq, 4,1 μg 137Cs) trên mỗi 

kilogram gây tử vong trong 3 tuần; một lượng nhỏ hơn có thể gây vô sinh và ung thư 

(Avery, 1995). 

137Cs phát ra tia gamma (~ 661 keV), ảnh hưởng mạnh đến nhiều cơ quan chức 

năng trong cơ thể. Nó tấn công và phá hủy các tế bào non trong tủy xương, gây ung thư 

máu (hay còn gọi là bệnh bạch cầu) và ung thư xương. Tia gamma tấn công vào nhân 

của các tế bào trên cơ thể người và làm cho cấu tạo của DNA bị hư hại hoặc bị phá hủy, 

từ đó gây đột biến DNA - dạng đột biến này có tác hại với cơ thể, đặt biệt là trẻ em và 

phụ nữ đang mang thai. 

1.1.2. Nguyên tố Sr 

1.1.2.1. Tính chất vật lý, hóa học của Sr và hợp chất 

Sr được đặt theo tên của làng Strontian ở Scotland, nó được phát hiện trong các 

quặng lấy từ mỏ chì. Năm 1790, Adair Crawford là một bác sĩ tham gia vào việc điều 

chế bari, ông đã nhận thấy rằng các quặng ở Strontian thể hiện các tính chất khác nhau 

so với cách thông thường mà ông đã từng thấy, khoáng vật mới được đặt tên 

là Strontites. Sr là kim loại kiềm thổ, thuộc nhóm IIA, số hiệu nguyên tử 38. Sr là một 

loại kim loại mềm, có màu xám bạc hoặc hơi vàng. Về cấu trúc mạng tinh thể, Sr có 

cấu trúc lập phương tâm diện có cạnh a = 6,05 Å, mỗi nguyên tử Sr được bao quanh bởi 

12 nguyên tử khác có khoảng cách giữa hai nguyên tử d = 4,27 Å. Ở nhiệt độ 488 K, Sr 

dạng α-Sr chuyển thành dạng β-Sr, có cấu trúc tinh thể lục phương (a = 0,431nm, c = 

0,705 nm). Ở 878K, β-Sr chuyển thành γ-Sr có cấu trúc tinh thể lập phương tâm khối 

(a = 0,484 nm). Hình 1.3 trình bày cấu trúc tinh thể của Sr và Bảng 1.3 trình bày một 

số tính chất của Sr. 

https://vi.wikipedia.org/w/index.php?title=Strontian&action=edit&redlink=1
https://vi.wikipedia.org/wiki/Scotland
https://vi.wikipedia.org/w/index.php?title=Adair_Crawford&action=edit&redlink=1
https://vi.wikipedia.org/wiki/Kim_lo%E1%BA%A1i_ki%E1%BB%81m_th%E1%BB%95
https://vi.wikipedia.org/wiki/S%E1%BB%91_nguy%C3%AAn_t%E1%BB%AD
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Hình 1.3. Cấu trúc tinh thể của Sr 

Bảng 1.3. Một số thông số của nguyên tố Sr (Vũ Đăng Độ và cộng sự, 2010) 

Các thông số Nguyên tố Sr 

Số thứ tự trong bảng HTTH  38 

Khối lượng nguyên tử 87,62 

Cấu hình electron [Kr]5s2 

Bán kính nguyên tử (nm) 0,215 

Bán kính ion (nm) 0,118 

Hằng số mạng (nm) a = 0,6072 

Khối lượng riêng (g/cm3) 2,60 

Nhiệt độ nóng chảy (K) 1023 

Nhiệt độ sôi (K) 1640 

Thế ion hóa (eV) I1(5,76), I2(11,03), I3(43,6) 

Độ âm điện theo Pauling 0,95 

Thế điện cực chuẩn E0 (V) -2,89 

Mức oxi hóa 0; +2 

Tỉ số bình phương điện tích ion và bán kính Z2/r 3,4 

Trong tự nhiên, Sr có bốn đồng vị bền: 88Sr là dạng phổ biến nhất, chiếm khoảng 

82,5%. Ba đồng vị bền khác là 84Sr chiếm 0,6%, 86Sr chiếm 9,9% và 87Sr chiếm 7,0%. 

Sr có trong tự nhiên chủ yếu là celestite (SrSO4) và strontianite (SrCO3), nó chứa khoảng 

0,025% trong lớp vỏ trái đất (Vũ Đăng Độ và cộng sự, 2010). 

Khi đun nóng, kim loại Sr tác dụng dễ dàng với hydro tạo thành hydrua ion SrH2. 

Khi để trong không khí ở nhiệt độ thường, Sr nhanh chóng tạo nên một lớp oxit 

màu vàng nhạt. Trong không khí ẩm tạo nên lớp cacbonat. Vì vậy, cần giữ kim loại này 

trong bình rất kín hoặc ngâm trong dầu hỏa khan. 

Khi được đốt nóng trong không khí, Sr cháy tạo nên oxit SrO và phản ứng phát ra 

nhiều nhiệt. 

Sr là một kim loại kiềm thổ, và cũng như kim loại kiềm, Sr có thể tan trong 
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amoniac lỏng cho dung dịch màu xanh thẫm. Khả năng tạo phức chất là không đặc trưng 

vì sự tạo phức là thuận lợi đối với những ion bé, có điện tích lớn và có obitan trống. 

Oxit của Stronti rất khó nóng chảy (246oC) và rất bền nhiệt (nhiệt độ sôi: 2500oC) do 

có năng lượng mạng lưới rất lớn (3913 kJ/mol). SrO dễ tương tác với nước tạo thành 

hydroxit và phản ứng sinh nhiều nhiệt. Ngoài ra có khả năng hút ẩm mạnh khi để trong 

không khí và có khả năng hấp thụ khí CO2. Là oxit bazơ, SrO có thể tan trong dung dịch 

axit tạo thành muối. Ở nhiệt độ cao có thể bị kim loại kiềm, nhôm, silic khử đến kim 

loại. SrO2 là chất bột màu trắng khó tan trong nước, khi đun nóng sẽ phân hủy thành 

oxit và oxi. 

Stronti hydroxit, Sr(OH)2, khan ở dạng bột màu trắng và tan nhiều trong nước. 

Khi kết tinh từ dung dịch thường ở dạng hydrat tinh thể không màu: Sr(OH)2.nH2O. 

Stronti hydroxit không bền với nhiệt, khi đun nóng sẽ mất nước và biến thành oxit. 

Sr(OH)2 là một bazơ mạnh. 

Đối với Sr, các muối clorua, bromua, iodua, nitrat, axetat, sunfat, xianua đều dễ 

tan; do có nhiệt hydrat hóa âm hơn so với các kim loại kiềm, muối của Sr kết tinh ở 

dạng hydrat tinh thể (Hoàng Nhâm, 2006b). 

1.1.2.2. Sự ô nhiễm Sr 

Stroni có 16 đồng vị từ 81Sr đến 97Sr, không có đồng vị 96Sr. Trong các đồng vị 

phóng xạ thì chỉ có 90Sr có thời gian bán rã dài (28,8 năm). Chu kỳ bán rã của các nhân 

Sr khác là ít hơn 65 ngày. 90Sr phân rã beta trừ và trở thành 90Y, sau đó 90Y tiếp tục phân 

rã bằng cách phát ra beta trừ có năng lượng lớn hơn, thời gian bán rã là 64 giờ để tạo 

thành 90Zr (Bảng 1.4).  

Bảng 1.4. Đồng vị phóng xạ của Sr tiêu biểu (Nguyễn Đức Vận, 2006) 

Đồng vị 
Chu kỳ bán 

rã 

Hoạt độ 

riêng 

(Ci/g) 

Kiểu 

phân 

rã 

Năng lượng phân rã (MeV) 

Alpha 

(α) 

Beta 

(β) 

Gamma 

(γ) 
90Sr 28,8 năm 140 β - 0,20 - 
90Y 64 giờ 550 β - 0,94 < 0,001 MeV 
90Sr là mối quan tâm chính về sức khoẻ vì có liên quan đến năng lượng hạt beta từ 

90Y. Sơ đồ phân rã của 90Sr được trình bày ở Hình 1.4. 
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Hình 1.4. Sơ đồ phân rã của 90Sr 

90Sr khi đi vào cơ thể là mối quan tâm lớn nhất đối với sức khỏe. Khi vào cơ thể, 

90Sr  hoạt động giống như canxi và dễ dàng kết hợp vào xương và răng do đó có thể gây 

ung thư xương, tủy xương và các mô mềm xung quanh xương (Steinhauser và cộng sự, 

2013). Các tác dụng sinh học của Sr có liên quan đến sự tương đồng hóa học của nó với 

canxi và các nguyên tố khác trong nhóm IIA của bảng tuần hoàn. Do tính chất tương tự 

như canxi và hành vi tìm kiếm xương của nó, Sr tích tụ ở mức độ cao trong xương, có 

thể thay thế canxi trong quá trình trao đổi chất mô cứng và ở nồng độ cao cản trở sự 

phát triển bình thường của xương (Usuda và cộng sự, 2007). Đặc biệt, trẻ em dễ bị thừa 

Sr vì bộ xương chưa trưởng thành có tỷ lệ tái tạo xương cao và Sr ảnh hưởng xấu đến 

sự phát triển của xương. Stronti cromat được coi là nguyên nhân làm tăng tỷ lệ tử vong 

do ung thư phổi. Khả năng gây ung thư của Stronti cromat là do ion crom (VI) đi vào 

tế bào phổi và được chuyển hóa thành tác nhân gây độc gen (Watts và cộng sự, 2010). 

1.1.3. Nguyên tố Co 

1.1.3.1. Tính chất vật lý, hóa học của Co và hợp chất 

Co được biết đến từ thời cổ đại thông qua những hợp chất tạo cho thủy tinh có 

màu xanh dương đậm. George Brandt (1694 - 1768), là nhà khoa học đã phát hiện ra 

Co trong khoảng thời gian từ 1730 - 1737. Ông đã chứng minh rằng Co là nguồn gốc 

tạo ra màu xanh dương trong thủy tinh, mà trước đây được người ta cho là do bismuth. 

Co là một kim loại cứng, có màu bạc trắng xuất hiện trong tự nhiên, chiếm phần 

lớn là đồng vị 59Co (~100%). Co có cấu trúc mạng tinh thể lập phương 6 cạnh với a = 

2,5063 Å, c = 4,0795 Å. Co có hai dạng thù hình: Ở điều kiện thường đến 417oC tồn tại 

ở dạng α-Co, có mạng lục phương (a = 2,5063 Å, c = 4,0795 Å), đến khoảng 480oC tồn 

https://vi.wikipedia.org/wiki/Th%E1%BB%9Di_c%E1%BB%95_%C4%91%E1%BA%A1i
https://vi.wikipedia.org/wiki/Th%E1%BB%A7y_tinh
https://vi.wikipedia.org/w/index.php?title=Georg_Brandt&action=edit&redlink=1
https://vi.wikipedia.org/wiki/1694
https://vi.wikipedia.org/wiki/1768
https://vi.wikipedia.org/wiki/1730
https://vi.wikipedia.org/wiki/1737
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tại dạng β-Co, có mạng lập phương tâm diện (a = 3,5441 Å). Hình 1.5 trình bày 

cấu trúc tinh thể của Co. 

 

Hình 1.5. Cấu trúc tinh thể của Co 

Co là kim loại thuộc nhóm VIIIB. Một số tính chất của Co được chỉ ra ở Bảng 1.5. 

Bảng 1.5. Một số tính chất của nguyên tố Co (Vũ Đăng Độ và cộng sự, 2010) 

Trong tự nhiên, Co được tìm thấy trong khoáng chất cobaltit, smaltite, erythrite 

và thường được tìm thấy trong sự liên kết với niken, bạc, chì, đồng và sắt. Kim loại Co 

tinh khiết được điều chế bằng cách giảm các hợp chất của nó bằng nhôm, cacbon hoặc 

hydro. Nó tương tự như sắt và niken trong các tính chất vật lý.  

CoO là chất rắn dạng tinh thể lập phương kiểu NaCl và có thành phần không hợp 

thức, có màu lục và nóng chảy ở 1810oC. Khi đun nóng trong không khí có O2 ở 400-

500oC, CoO biến thành Co3O4. CoO thể hiện rõ tính lưỡng tính, tan trong dung dịch 

kiềm mạnh, đặc và nóng tạo nên dung dịch màu xanh lam chứa ion [Co(OH]2-. Co(OH)2 

có dạng kết tủa không nhầy, không tan trong nước, có cấu trúc lớp. Co(OH)2 màu hồng, 

trong không khí chuyển chậm thành Co(OH)3 có màu nâu. Tính lưỡng tính thể hiện rất 

Các thông số Nguyên tố Co 

Số thứ tự trong bảng HTTH 27 

Khối lượng nguyên tử 58,933 

Cấu hình electron [Ar]3d74s2 

Bán kính nguyên tử (nm) 0,125 

Bán kính ion (nm) Co2+( 0,078), Co3+( 0,064) 

Khối lượng riêng (g/cm3) 8,7 

Nhiệt độ nóng chảy (K) 1767 

Nhiệt độ sôi (K) 3173 

Thế ion hóa (eV) I1(7,86) 

Độ âm điện  1,88 

Thế điện cực chuẩn E0 (V) -0,277; +1,842 
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yếu ở Co(OH)2, tan trong dung dịch kiềm, đặc và nóng. 

Khi tác dụng với dung dịch kiềm, các muối Co2+ mới đầu thường tạo kết tủa muối 

bazơ rồi sau đó mới tạo kết tủa của hidroxit. Muối Co(II) hầu hết có với các anion bền. 

Khi tan ở trong nước cho ion bát diện [Co(H2O)6]2+ có màu đỏ hồng: CoCl2.6H2O, 

Co(NO3)2.6H2O. Các dihalogenua khan có nhiệt độ sôi và nhiệt độ nóng chảy cao, 

CoCl2 nóng chảy ở 727oC và sôi ở 1049oC. 

Những ion phức tứ diện [CoCl4]2-, [CoBr4]2-, [CoI4]2-, [Co(OH)4]2-, [Co(SCN)4]2-, 

có màu xanh lam. Co(III) là chất bột không tan trong nước. Co2O3 có màu đen. Sau khi 

nung nóng, tinh thể lục phương Co2O3 kém bền, phân hủy ở 265oC tạo thành Co3O4, 

chúng có thể bị H2, CO, Al hay bản thân kim loại khử đến Co3O4. Co(III) oxit là chất 

oxi hóa mạnh: tác dụng với axit clohidric giải phóng khí clo và tác dụng với axit sunfuric 

giải phóng khí oxi. 

Hidroxit Co(OH)3 bền trong không khí, không tan trong nước (tích số tan 10-45) 

và trong dung dịch NH3. Khi đun nóng nhẹ, mất bớt hơi nước biến thành Co2O3.2H2O, 

ở nhiệt độ cao hơn Co(OH)3 biến thành Co3O4 và CoO. Các muối đơn giản của Co(III) 

đều không bền đối với nước. Phương pháp chung để điều chế phức chất của ion Co(III) 

là oxi hóa muối Co(II) trong dung dịch bằng O2 hay H2O2 khi có mặt chất xúc tác có 

hoạt tính bề mặt. Phức chất Co(III) bền hơn phức chất Co(II) do sự kết hợp những phần 

tĩnh điện và cộng hóa trị (Hoàng Nhâm, 2005). 

1.1.3.2. Sự ô nhiễm Coban 

Coban có 9 đồng vị phóng xạ chủ yếu. Trong số đó, chỉ 57Co và 60Co có chu kỳ 

bán rã đủ dài cần quan tâm. Thời gian bán rã của tất cả các đồng vị khác ít hơn 80 ngày. 

57Co phân rã với thời gian bán rã 270 ngày do sự bắt electron quỹ đạo và phát gamma. 

Bảng 1.6 trình bày các đồng vị phóng xạ chính của Co.  

Bảng 1.6. Các đồng vị phóng xạ chính của Co (Nguyễn Đức Vận, 2006) 

Đồng vị 
Chu kỳ 

bán rã 

Hoạt độ riêng  

(Ci/g) 

Kiểu 

phân rã 

Năng lượng phân rã  

(MeV) 

Alpha  

(α) 

Beta 

(β) 

Gamma 

(γ) 

57Co 270 ngày 8,600 
Bắt  

electron 
- 0,019 0,1366 

60Co 5,3 năm 1,100 β - 0,097 
1,1732 

1,1332 
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60Co có chu kỳ bán rã là 5,3 năm bằng cách phát beta trừ và phát gamma. Hình 

1.6 mô tả quá trình phân rã phóng xạ của 60Co. 

 

Hình 1.6. Sơ đồ phân rã của 60Co 

Co là chất oxy hóa mạnh tạo ra các gốc tự do, do đó gây ra tổn thương DNA. Độc 

tính của Co tương đối thấp so với nhiều kim loại khác. Tác dụng độc hại của nó ở nồng 

độ cao hơn ảnh hưởng chủ yếu đến phổi, dẫn đến hen suyễn, viêm phổi và thở khò khè. 

Dùng quá liều Co (> 5 mg/ngày) có thể dẫn đến chức năng tuyến giáp bất thường, đa 

hồng cầu và sản xuất quá mức các tế bào hồng cầu (tạo hồng cầu), làm tăng sản xuất 

hormone erythropoietin (Jomova và cộng sự, 2011). 60Co phát bức xạ gamma với năng 

lượng cao, do đó việc tiếp xúc với 60Co bên ngoài (chiếu xạ ngoài) có thể làm tăng nguy 

cơ ung thư. Hầu hết 60Co khi đi vào cơ thể qua đường tiêu hóa thì bị bài tiết qua phân; 

tuy nhiên, một lượng nhỏ được hấp thụ bởi gan, thận hoặc mô xương có thể gây ung 

thư do tiếp xúc bên trong với bức xạ gamma (Leyssens và cộng sự, 2017).  

1.1.4. Các phương pháp loại bỏ và thu hồi 137Cs, 90Sr và 60Co 

Ô nhiễm phóng xạ đã trở thành vấn đề môi trường quan trọng ở nhiều quốc gia 

trên thế giới do một lượng lớn phóng xạ được tạo ra từ các vụ thử nghiệm vũ khí hạt 

nhân hay những tai nạn xảy ra trong các nhà máy điện hạt nhân do động đất và sóng 

thần. Hơn nữa, chất thải hạt nhân được thải từ nhà máy điện hạt nhân là một nguồn 

phóng xạ tiềm tàng trong môi trường sống của con người (Myasoedov và cộng sự, 

2015). 137Cs và 90Sr là các sản phẩm phân hạch chính hình được thành từ phản ứng phân 

hạch hạt nhân của 235U (Hình 1.7), 60Co là sản phẩm kích hoạt neutron được hình thành 

từ các vật liệu cấu trúc trong lò phản ứng hạt nhân.  
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Hình 1.7. Xác xuất tạo thành các sản phẩm phân hạch từ hạt nhân 235U (Hasan 

và cộng sự, 2020) 

Các đồng vị phóng xạ 137Cs, 90Sr và 60Co có thời gian bán rã dài đồng thời phát ra 

các tia bức xạ năng lượng cao. Do đó việc xử lý chất thải phóng xạ lỏng đang được các 

nhà khoa học quan tâm, bởi tầm quan trọng của nó đối với việc bảo vệ sức khỏe con 

người và môi trường khỏi tác động bất lợi của bức xạ liên quan đến các chất thải này. 

Để giảm thiểu ô nhiễm phóng xạ trong môi trường nước, nhiều kỹ thuật khác nhau 

đã được sử dụng như quá trình keo tụ (Kamaraj và cộng sự, 2015), thẩm thấu ngược 

(Ding và cộng sự, 2015), trao đổi ion (Pavel và cộng sự, 2014), hấp thu (Khandaker và 

cộng sự, 2017), v.v. đã được nghiên cứu để loại bỏ các ion Cs+ ,Sr2+ và Co2+ khỏi dung 

dịch nước và các ưu, nhược điểm của những phương pháp này được trình bày trong 

Bảng 1.7 (Crini và cộng sự, 2019; Rahman và cộng sự, 2011). Trong số các kỹ thuật 

này, phương pháp hấp thu được đánh giá là kinh tế, linh hoạt và dễ vận hành. 

Bảng 1.7. Các phương pháp loại bỏ và thu hồi ion Cs+, Sr2+ và Co2+ 

Phương 

pháp 
Các nghiên cứu Ưu điểm Nhược điểm 

Trao 

đổi ion 

Cs+: (Rovira và cộng 

sự, 2019; Wiley, 

1978) 

Sr2+: (Garai và cộng 

sự, 2019) 

Co2+: (Attallah và 

cộng sự, 2020) 

Công nghệ đơn giản; 

Các quy trình dễ dàng 

kiểm soát và bảo trì; 

Dễ sử dụng;  

Tương đối rẻ tiền và 

hiệu quả để loại bỏ kim 

loại đến ngưỡng ppb; 

Có thể chọn lọc cho 

một số kim loại nhất 

định (với một loại 

nhựa đặc hiệu). 

Chi phí bảo trì cao, thay 

thế tốn thời gian; 

Khối lượng xử lý lớn đòi 

hỏi các cột rất lớn; 

Bão hòa và tắc nghẽn 

nhanh chóng; 

Hạt dễ bị hôi bởi các  chất 

hữu cơ; Yêu cầu xử lý 

hóa lý trước ; 

Hiệu suất nhạy với độ pH; 
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Nhựa đặc hiệu còn hạn 

chế; 

Loại bỏ chất trao đổi sau 

khi dùng. 

Keo tụ Cs+: (Adella và cộng 

sự, 2017) 

Sr2+: (Su và cộng sự, 

2020) 

Co2+: (Adellavà cộng 

sự, 2017); (Suvà cộng 

sự, 2020) 

Quy trình đơn giản; 

Hóa chất có sẵn   trên 

thị trường; 

Chi phí, vốn thấp; 

Nhanh chóng và  hiệu 

quả  để loại bỏ các chất 

gây ô nhiễm không hòa 

tan. 

Chất xúc tác không thể tái 

sử dụng; 

Giám sát hóa lý của nước 

thải (pH); 

Chất thải nhiều. 

Lọc 

 

Cs+: (Kim và cộng sự, 

2020) 

Sr2+: (Knobel và cộng 

sự, 1992) 

Co2+: (Jia và cộng sự, 

2018) 

Thiết bị có sẵn trên thị 

trường; Ít tốn diện tích; 

Đơn giản, nhanh 

chóng và hiệu quả, 

ngay cả ở nồng độ cao; 

Không cần hóa chất; 

Phát sinh chất thải rắn 

thấp; Loại bỏ hiệu quả 

các hạt, chất rắn lơ 

lửng. 

Chi phí đầu tư thường 

quá cao đối với các ngành 

công nghiệp vừa và nhỏ; 

Yêu cầu năng lượng cao; 

Thiết kế của hệ thống lọc 

màng có thể khác nhau 

với các đối tượng khác 

nhau; Chi phí bảo trì và 

vận hành cao; Hệ thống 

áp suất cao, bị giới hạn 

bởi áp suất thẩm thấu; 

Không thể tái sử dụng 

màng lọc; Màng hữu cơ 

bị phá hủy bởi bức xạ; 

Tắc nghẽn màng nhanh; 

Tốc độ dòng chảy thấp; 

Yêu cầu độ nhớt thấp. 

Thẩm 

thấu 

ngược 

 

Cs+: (Kakehi và cộng 

sự, 2017) 

Sr2+: (Dang và cộng 

sự, 2016) 

Co2+: (Dangvà cộng 

sự, 2016) 

Tách 

màng 

Cs+: (Dulama và 

cộng sự, 2008); 

(Mohapatra và cộng 

sự, 2015) 

Sr2+: (Mohapatravà 

cộng sự, 2015) 

Co2+: (Dulamavà 

cộng sự, 2008) 

Hấp 

thu 

Cs+: (Arnal và cộng 

sự, 2013); (Talaie và 

cộng sự, 2012) 

Sr2+: (Voronina và 

cộng sự, 2020); 

(Rabideau và cộng 

sự, 2005) 

Co2+: (Hashemzadeh 

và cộng sự, 2019); 

(Hashemzadeh và 

cộng sự, 2020) 

Công nghệ đơn giản; 

Đáp ứng tốt với nhiều 

quy trình xử lý; Nhiều 

đối tượng có thể hấp 

thu; Hiệu suất cao, 

nhanh chóng; Nước 

sau khi xử lí đạt chất 

lượng cao. 

Hiệu suất phụ thuộc vào 

loại vật liệu. 

Kết tủa Cs+: (Osmanlioglu, 

2018) 

Công nghệ đơn giản; 

Hiệu quả về kinh tế; 

Cần dùng hóa chất để xử 

lý; 
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Sr2+: (Warrant và 

cộng sự, 2013) 

Co2+: (Osmanlioglu, 

2018) 

Phù hợp với nồng độ 

chất ô nhiễm cao; 

 

Giám sát hóa lý của nước 

thải (pH); 

Không hiệu quả trong 

việc loại bỏ các ion kim 

loại ở nồng độ thấp. 

Tách 

chiết 

dung 

môi 

Cs+: (Norato và cộng 

sự, 2003); (Dash và 

cộng sự, 2012) 

Sr2+: (Wood và cộng 

sự, 1997); (Attallah 

và cộng sự, 2018); 

(Dutta và cộng sự, 

2013) 

Co2+: (Swain và cộng 

sự, 2015) 

Chủ yếu được sử dụng 

cho quy mô lớn, nồng 

độ chất gây ô nhiễm 

cao; 

Thao tác dễ thực hiện; 

Khả thi về mặt kinh tế; 

Chi phí vận hành 

tương đối thấp ; 

Tái sử dụng dung môi 

chiết. 

Vốn đầu tư cao (thiết bị). 

Không kinh tế khi nồng 

độ chất ô nhiễm thấp 

(<0,5 g/L); 

Sử dụng khối lượng lớn 

dung môi chiết xuất hữu 

cơ; 

Sử dụng dung môi độc 

hại; 

Nguy cơ cháy từ việc sử 

dụng dung môi hữu cơ. 

Từ các ưu, nhược điểm của các phương pháp loại bỏ và thu hồi trên, có thể thấy 

rằng phương pháp hấp thu được chú ý nhiều do dễ vận hành, chi phí thấp và tiêu thụ ít 

năng lượng hơn (Wang và cộng sự, 2017). Một số vật liệu được nghiên cứu để xử lí 

nước có chứa các ion Cs+, Sr2+, Co2+ cho thấy khả năng đáp ứng tốt của phương pháp 

hấp thu được trình bày trong Bảng 1.8. 

Bảng 1.8. Các vật liệu dùng để hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ 

Chất hấp thu pH 

Khả năng 

hấp thu 

(mg/g) 

TLTK 

Cs+ 

Copper ferrocyanide functional-

ized mesoporous silica 
7,7 17,1 

(Sangvanich và cộng sự, 

2010) 

Zeolite A 6,0 208,7 (El-Kamash, 2008) 

Magnetic PB/GO 7,0 55,6 (Yang và cộng sự, 2014) 

Montmorillonite-iron oxide 

composite 
6,5 52,6 (Liu và cộng sự, 2014) 

Conjugate adsorbent 7,0 77,7 (Awual và cộng sự, 2014) 

Ammonium molybdophosphate-

polyacrylonitrile 
6,5 81,3 (Torad và cộng sự, 2012) 

Cs+- imprinted polymer 

nanoparticle 
9,0 50,0 

(Shamsipur và cộng sự, 

2013) 

Poly(AAc-co-B18C6Am) hydro-

gels 
6,0 74,6 (Yu và cộng sự, 2017) 

Prussian Blue/Fe3O4 7,0 280,8 (Jang và cộng sự, 2016) 

CuHCF-cellulose hydrogel 7,0 309,0 (Kim và cộng sự, 2017) 

CuHCF/MWCNT 7,0 310,0 (Kimvà cộng sự, 2017) 

MOF/KNiFC 5,0 153,0 (Naeimi và cộng sự, 2017) 
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Sr2+ 

Amorphous zirconium phos-

phates 
11,4 134,2 (Jian và cộng sự, 2016) 

Zr-MOF 7,0 7,548 (Zhu và cộng sự, 2015) 

Zirconium phosphate on active 

carbon 
6,0 2,9 (Aguila và cộng sự, 2016) 

ZrO2-TiO2 9,0 28,01 (Nagy và cộng sự, 1980) 

Zirconium phosphate 1,0 34 (Tel và cộng sự, 2010) 

Fower-like α-ZrP 4,0 293,43 (Mu và cộng sự, 2017) 

Titanate nanofibers 7,0 55,2 (Nenoff và cộng sự, 1996) 

PAN-zeolite 7,0 44,43 
(Sungworawongpana và 

cộng sự, 2011) 

Carboxymethylated cellulose 4,0 108,7 
(Faghihian và cộng sự, 

2013) 

Graphene oxide 6,5 23,83 (Liu và cộng sự, 2015) 

ZrP-SO3H 4,0 183,21 (Mu và cộng sự, 2019) 

Nb-doped WO3  7,0 54,39 (Liu và cộng sự, 2015) 

Co2+ 

MWCNT/IO  10,61 (Ibezim-Ezeani và cộng sự, 

2010) 

Silica SBA-15  181,67 (Guo và cộng sự, 2013) 

SiO2/Nb2O5/ZnO  0,518 (Rámila và cộng sự, 2003) 

Ordered Micro- and Mesopo-

rous/SiO2 

 8,43 (Andersson và cộng sự, 

2004) 

Magnetite Based Nanocompo-

sites 

 43,292 (Tizro và cộng sự, 2017) 

GO-NH2  116,35 (FangFang và cộng sự, 

2014) 

Trong các loại vật liệu hấp thu trên thì vật liệu nano nổi lên như một loại vật liệu 

thú vị với các ứng dụng thực tế. Các hạt nano với nhiều lợi thế về tỷ lệ diện tích bề mặt 

trên thể tích cao hơn so với vật liệu khối. Trong đó, các vật liệu Prussian Blue và vật 

liệu tương tự Prussian Blue như hexacyanoferrat của các kim loại chuyển tiếp (MHCFs) 

là hợp chất phức hợp rất bền, không bị phá hỏng bởi nước, hứa hẹn đầy tiềm năng trong 

việc xử lý thải phóng xạ lỏng (Jassal và cộng sự, 2015) 

1.2. Tổng quan về vật liệu nano họ prussian blue  

1.2.1. Vật liệu nano họ Prussian Blue 

Prussian Blue (PB) hay sắt (III) hexacyanoferrate (II) còn được gọi là ferric ferro-

cyanide. Đây là một phức chất của các hợp chất phối trí tổng hợp có lịch sử lâu đời 

khoảng 300 năm (Sharpe, 1976; Dunbar và cộng sự, 1997). Cấu trúc của PB được coi 

là mẫu nguyên thủy của hexacyanua kim loại chuyển tiếp đa nhân. Bằng chứng chỉ ra 
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rằng, nó được phát hiện tình cờ từ khoảng năm 1704 đến 1707 bởi nhà sản xuất sơn 

Diesbach ở Berlin. PB được bí mật sản xuất với số lượng lớn từ năm 1708 đến năm 

1716 cho mục đích thương mại (Riederer và cộng sự, 1997). Công thức sản xuất nó vẫn 

là một bí mật cho đến năm 1724, sau khi nó được mô tả và xuất bản bởi John Woodward 

(Woodward, 1724). Vào thời điểm phát hiện ra, PB chủ yếu được sử dụng làm chất màu 

cho sơn, sơn mài, mực in, thuốc nhuộm quần áo vì nó rẻ hơn, sẵn có, dễ dàng sản xuất 

so với ultramarine hoặc các sắc tố xanh khác đã được sử dụng (Holtzman, 1945). Theo 

truyền thống, hợp chất PB được biết là tồn tại trong ít nhất hai hình thức là 

AFeIII[FeII(CN)6].1÷5H2O, trong đó A là các cation kim loại kiềm và 

FeIII[FeII(CN)6]3/4.3,5÷4H2O (Buser và cộng sự, 1977). Hình 1.8 mô tả cấu trúc ô đơn 

vị của PB, trong 1 ô, nguyên tử Fe liên kết với các nguyên tử Fe khác thông qua cầu 

xyanua tạo thành khối lập phương tâm mặt (Muñoz và cộng sự, 2018; Robin, 1962).  

 

Hình 1.8. Cấu trúc ô đơn vị của Prussian Blue 

1.2.2. Cấu trúc tinh thể của nano A2[Fe(CN)6]  

Vật liệu nano A2[Fe(CN)6] là một phức chất thuộc họ Prussian Blue (PB), được 

gọi là hexacyanoferrates (II), trong đó A các kim loại chuyển tiếp bao gồm (Cu, Ni, 

Co). Cấu trúc tinh thể có dạng lập phương được trình bày ở Bảng 1.9 (Adak và cộng sự, 

2011; Avila và cộng sự, 2008; Kaye và cộng sự, 2007; Ratuszna và cộng sự, 1995). Dọc 

theo các cạnh hình lập phương, thứ tự các nguyên tử sắp xếp như sau: Fe-C=N-A-N=C-

Fe. Cả hai ion Fe và A được phối trí theo hình bát diện bởi sáu nguyên tử C và sáu 

nguyên tử N tương ứng. Khối bát diện của FeC6 và AN6 đều đối xứng, không bị méo 

và các khối bát diện được liên kết thông qua cầu xyanua nhưng khoảng cách giữa 

nguyên tử A và nguyên tử N lớn hơn so với khoảng cách giữa nguyên tử Fe và nguyên 

tử C. Trường hợp với A là kim loại Cu, thì khối bát diện của CuN6 lớn gần gấp đôi so 

với FeC6, nhưng đối với các ion kim loại khác thì tỉ lệ này giảm (Juszczyk và cộng sự, 

1994b; Ratuszna và cộng sự, 1995).  
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Bảng 1.9. Cấu trúc tinh thể của vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

Tên phức chất 
Cấu trúc và nhóm 

không gian 

Hằng số 

mạng 
Hình ảnh TLTK 

M2[Fe(CN)6].nH2O 

trong đó (M = Mn, 

Co, Ni, Cu). 

Lập phương tâm mặt 

Màu đỏ (M), đen 

(Fe), trắng(C) và 

xanh(N) 

 

 

(Kaye 

và cộng 

sự, 

2007). 

 

T2[Fe(CN)6].xH2O 

trong đó (T = Ni, Cu) 

Lập phương Pm3m  

 

(Avila 

và cộng 

sự, 

2008) 

Cu2[Fe(CN)6].9,9H2O 9,96 Å 

Ni2[Fe(CN)6].10,5H2

O 

 

10,06 Å 

M2[Fe(CN)6].mH2O 

Lập phương F43m  

 

(Ratuszn

a và 

cộng sự, 

1995) 

 

 

Cu2[Fe(CN)6].H2O 10,02 Å 

Ni2[Fe(CN)6].0,5H2O 10,08 Å 

MII
2[FeII(CN)6].nH2O 

Lập phương Pm3m  

 

(Adak 

và cộng 

sự, 

2011) 

 

 

 

Cu2[Fe(CN)6].16H2O 9,96 Å 

Co2[Fe(CN)6].18H2O 10,26 Å 

Ni2[Fe(CN)6].18H2O 10,07 Å 

1.2.2.1. Cấu trúc tinh thể của nano Cu2[Fe(CN)6]  

Copper hexacyanoferrate hay Cu2[Fe(CN)6] được điều chế có cấu trúc lập phương 

(Wessells và cộng sự, 2011a). Hình 1.9a cho thấy Cu2[Fe(CN)6] có cấu trúc tinh thể PB, 

trong đó các kim loại chuyển tiếp được phối trí theo hình bát diện, các nguyên tử Cu và 

Fe được liên kết bởi các phối tử CN, tạo thành cấu trúc lập phương tâm mặt với hằng 

số mạng là 10,1 Å. Mỗi ô trong số tám ô con của ô đơn vị chứa một 'vị trí A' lớn có thể 

bị chiếm bởi các cation kiềm ngậm nước như Cs+, K+,... Các ion ngậm nước có thể dễ 

dàng đi qua giữa một vị trí A và vị trí tiếp theo qua các kênh theo hướng (1,0,0). Mạng 

lưới ba chiều của các vị trí A và các kênh cho phép vận chuyển Cs+, K+ nhanh chóng 

được chèn vào và tiếp cận toàn bộ cấu trúc. Hình 1.9b là nhiễu xạ tia X của 

Cu2[Fe(CN)6] và PB với các đỉnh đặc trưng (200), (220), (400), (420), (422), (440), 

(620), (622).  
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Hình 1.9. (a) Cấu trúc tinh thể, (b) Nhiễu xạ tia X của nano Cu2[Fe(CN)6] (Wessells 

và cộng sự, 2011a) 

S. Ayrault và cộng sự cũng đã điều chế thành công vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6] có 

cấu trúc dạng lập phương tâm mặt (Fm3m) với hằng số mạng 10,1Å (Ayrault và cộng 

sự, 1998). Hình 1.10 cho thấy, trong cấu trúc Cu2[Fe(CN)6] có Cu 1 4b và Cu2 8c, trong 

đó Cu1 liên kết với các ion Fe thông qua cầu xyanua cố định trong cấu trúc còn Cu 2 

không liên kết với ion Fe nên các nguyên tử Cu2 linh động hơn Cu1.  

 

Hình 1.10. Cấu trúc dạng lập phương tâm mặt của vật liệu Cu2[Fe(CN)6] (Ayrault và 

cộng sự, 1998) 

1.2.2.2. Cấu trúc tinh thể của nano Ni2[Fe(CN)6]  

Nano niken hexacyanoferrat hay Ni2[Fe(CN)6] đã được chế tạo bởi Colin. D Wes-

sells cùng các cộng sự (Wessells và cộng sự, 2011b). Hình 1.11 cho thấy nano 

Ni2[Fe(CN)6] có dạng lập phương, dọc theo cạnh hình lập phương các nguyên tử sắp 

xếp theo thứ tự: Fe-C=N-Ni-N=C-Fe. Phổ XRD được chụp ở nhiệt độ 70ºC có cấu trúc 

tinh thể cao hơn ở 20ºC với các đỉnh đặc trưng (200), (220), (400), (420), (422), (440), 

(620), (622).  
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Hình 1.11. (a) Cấu trúc lập phương, (b) Phổ XRD của vật liệu Cu2[Fe(CN)6] (Wessells 

và cộng sự, 2011b) 

1.2.2.3. Cấu trúc tinh thể của nano Co2[Fe(CN)6]  

Cobalt hexacyanoferrate hay Co2[Fe(CN)6] đã được F. Zhao và cộng sự chế tạo 

thành công (Zhao và cộng sự, 2014). Nano Co2[Fe(CN)6] được tạo ra có dạng lập 

phương, kích thước 20 nm liên kết với nhau tạo thành mạng lưới xốp thông qua hình 

ảnh SEM và TEM như Hình 1.12. Phổ XRD cho thấy xuất hiện các đỉnh đặc trưng lần 

lượt là (200), (220), (400), (420), (422), (440), (620), (622). Hằng số mạng 10,37 Å và 

có sự khác nhau nhẹ là do sự tăng nồng độ đầu khác nhau trong mẫu (Kumar và cộng 

sự, 2018a) 

 

Hình 1.12. (a) Sơ đồ cấu trúc, (b) Nhiễu xạ tia X, (c) Hình ảnh SEM, (d) Hình ảnh 

TEM của nano Co2[Fe(CN)6] (Zhao và cộng sự, 2014) 
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1.2.3. Cấu trúc tinh thể của nano A3[Fe(CN)6]2 

Vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 là một phức chất thuộc họ PB còn được gọi là hexa-

cyanoferrates (III), trong đó A các kim loại chuyển tiếp bao gồm (Cu, Ni, Co). Cấu trúc 

tinh thể có dạng lập phương như Bảng 1.10 (Adak và cộng sự, 2011; Ratuszna và cộng 

sự, 1995). Dọc theo các cạnh hình lập phương, các nguyên tử sắp xếp theo thứ tự sau: 

Fe-C=N-A-N=C-Fe. Cả hai ion Fe và A được phối trí theo hình bát diện bởi sáu nguyên 

tử cacbon và sáu nguyên tử nitơ tương ứng. Khối bát diện của FeC6 và AN6 đều đối 

xứng, không bị méo và các khối bát diện được liên kết thông qua cầu CN. Cấu trúc của 

nano A3[Fe(CN)6]2 chỉ khác biệt cơ bản so với nano A2[Fe(CN)6] là sự thiếu hụt cation 

A2+ trong các ô đơn vị. Các ion kim loại chuyển tiếp A có thể chiếm các vị trí bên trong 

khối bát diện AC6 và ở các vị trí trống nằm giữa khối bát diện (Juszczyk và cộng sự, 

1994a; Ratuszna và cộng sự, 1995).  

Bảng 1.10. Cấu trúc tinh thể của vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

Tên phức chất 
Cấu trúc và nhóm 

không gian 

Hằng số 

mạng 
Hình ảnh TLTK 

MII
3[FeIII(CN)6. 

nH2O 

Cu3[Fe(CN)6]2.18H2O 

(Fm3m) 
10,03 Å 

 

(Adak và 

cộng sự, 

2011) 

Ni3[Fe(CN)6]2.14H2O 

(F43m) 
10,20 Å 

Co3[Fe(CN)6]2.17H2O 

(F43m) 

 

 

 

10,09 Å 

M3[Fe(CN)6]2 . 

mH2O 

Lập phương F43m  

 

(Ratuszna

và cộng 

sự, 1995) 

Co3[Fe(CN)6]2 10,30 Å 

Ni3[Fe(CN)6]2 10,23 Å 

1.2.3.1. Cấu trúc tinh thể của nano Cu3[Fe(CN)6]2 

S. Ayrault và cộng sự đã điều chế thành công nano Cu3[Fe(CN)6]2 (Ayrault và 

cộng sự, 1998). Hình 1.13 cho thấy, Cu3[Fe(CN)6]2 có cấu trúc dạng lập phương tâm 

mặt (Fm3m) với hằng số mạng 9,98 Å. Trong cấu trúc Cu3[Fe(CN)6]2 chỉ có Cu 1 4b, 

trong đó Cu 1 liên kết với các ion Fe thông qua cầu xyanua được cố định trong cấu trúc. 
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Hình 1.13. Cấu trúc của vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2 (Ayrault và cộng sự, 1998) 

 Sau đó, Jiao và cộng sự đã tổng hợp Cu3[Fe(CN)6]2 có cấu trúc tinh thể dạng lập 

phương (Chen và cộng sự, 2013; Jiao và cộng sự, 2017), thuộc nhóm không gian Fm3m, 

với hằng số mạng 10,1 Å. Trong Hình 1.14, phức chất bát diện FeIII(CN)6
3- và Cu2+ 

được nối với anion (C≡N) mạch thẳng thành một mạng lập phương đơn giản (FCC). 

Các quả bóng màu hồng và xanh lá cây đậm tượng trưng cho các nguyên tử Cu và Fe, 

các quả bóng màu xám và xanh lam tượng trưng cho các nguyên tử C và N tương ứng. 

Phổ XRD với các đỉnh nhiễu xạ đặc trưng phù hợp với phổ chuẩn JCPDS-86-513. Kích 

thước tinh thể của Cu3[Fe(CN)6]2 khoảng 30 ÷ 80 nm (Chen và cộng sự, 2013; Jiao và 

cộng sự, 2017). 

 

Hình 1.14. (a), (b) Cấu trúc tinh thể, (c) Phổ TEM, (d) Phổ XRD của vật liệu 

Cu3[Fe(CN)6]2 (Chen và cộng sự, 2013; Jiao và cộng sự, 2017) 

1.2.3.2. Cấu trúc tinh thể của nano Ni3[Fe(CN)6]2  

Ni3[Fe(CN)6]2 được điều chế có dạng lập phương, thuộc nhóm không gian Fm3m, 
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các phức chất bát diện FeIII(CN)6 3- và Ni2+ cũng được nối với nhau thông qua cầu xy-

anua (Omarova và cộng sự, 2015; Zhang và cộng sự, 2018). Nano Ni3[Fe(CN)6]2 tạo 

thành có kích thước hạt từ 20 ÷ 50 nm (Hình 1.15). Tuy nhiên, Zhang cùng cộng sự 

điều chế hạt có kích thước lớn hơn từ 60 ÷ 85 nm (Zhang và cộng sự, 2018). Ngoài ra 

M. Liu cùng cộng sự cũng đã tìm thấy sự giảm nhẹ của hằng số mạng từ 10,23 Å xuống 

10,18 Å khi tăng nhiệt độ ủ vật liệu từ 140ºC đến 160ºC. Kết quả phổ FTIR cho thấy 

xuất hiện liên kết CN ở khoảng số sóng 2000 ÷ 2200 cm-1, liên kết FeII-CN-NiIII ở 

khoảng số sóng 2106 và 2166 cm-1
 tương ứng 140ºC và 160ºC, số sóng 1616 cm-1 là 

liên kết của O-H (Liu và cộng sự, 2011). 

 

Hình 1.15. (a) Cấu trúc của tinh thể Ni3[Fe(CN)6]2, (b) Phổ XRD, (c) Phổ TEM 

(Zhang và cộng sự, 2018) 

1.2.3.3. Cấu trúc tinh thể của nano Co3[Fe(CN)6] 

 

Hình 1.16. (a) Cấu trúc của tinh thể, (b) Phổ XRD của Co3[Fe(CN)6]2 (Mouawia và 

cộng sự, 2009) 

Nano Co3[Fe(CN)6]2 được điều chế có dạng lập phương, các phức chất bát diện 

FeIII(CN)6
3- và Co2+ được nối với nhau thông qua cầu CN. Nano Co3[Fe(CN)6]2 tạo 

thành có kích thước hạt dưới 100 nm. Kết quả phổ FTIR cho thấy xuất hiện liên kết CN 
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ở số sóng 2111 cm-1, liên kết FC/CoC ở khoảng số sóng 540 và 596 cm-1, số sóng 1607 

cm-1 là liên kết kéo dài của H-O-H (Mouawia và cộng sự, 2009). 

1.3. Tổng quan về các phương pháp tổng hợp vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và 

A3[Fe(CN)6]2 

Tổng hợp, chế tạo hạt nano là một trong những đối tượng nghiên cứu cơ bản của 

ngành vật liệu nano. Các phương pháp chế tạo vật liệu nói chung và hạt nano nói riêng 

rất phong phú và đa dạng. Mỗi cách tổng hợp đều có ưu hoặc nhược điểm khác nhau. 

Tùy mục đích sử dụng loại vật liệu nano nào mà người ta có thể chọn cách tổng hợp 

thích hợp và có hiệu quả cao. Có hai dạng tổng hợp nano là từ trên xuống (top - down) 

và từ dưới lên (bottom - up) (Habiba và cộng sự, 2014). Có thể tóm tắt quá trình tổng 

hợp vật liệu nano như Hình 1.17.  

 

Hình 1.17. Sơ đồ tổng hợp vật liệu nano từ trên xuống và từ dưới lên 

1.3.1. Phương pháp tổng hợp từ trên xuống “top - down” 

“Top-down” nghĩa là chia nhỏ một đơn vị lớn để tạo ra được đơn vị kích thước 

nhỏ hơn dần cho đến kích thước nano, chẳng hạn như phương pháp nghiền, phương 

pháp kích thích làm biến dạng và phân rã.  

Ưu điểm của các phương pháp từ trên xuống là tổng hợp được lượng lớn các hạt 

nano, nhưng nhược điểm là sự đồng đều kích thước các hạt không cao, dải phân bố kích 

thước hạt rộng do khó điều khiển được kích thước hạt (kích thước hạt từ 10 ÷ 1000 nm). 
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Hạt nano có hình dạng hạt đa dạng (vô định) hoặc cấu trúc hình học có chứa tạp chất 

(Habiba và cộng sự, 2014). 

1.3.2. Phương pháp tổng hợp từ dưới lên “bottom - up”  

“Bottom - up” là phương pháp tổng hợp từ các hạt thành phần có kích thước nhỏ 

để tổng hợp đến hạt có kích thước nano. 

Các phương pháp tổng hợp từ dưới lên có thể tiến hành ở phản ứng pha lỏng, pha 

khí và pha hơi. Tổng hợp bằng cách này các hạt nano có hình dạng đa dạng như nano 

dạng hạt, dạng thanh, dạng sợi, dạng đĩa, … và có thể được tổng hợp từ các điều kiện 

phản ứng rất khác nhau (Habiba và cộng sự, 2014). 

Các vật liệu nano có thể được chế tạo bởi một số các phương pháp cơ bản dưới 

đây (Ramsden, 2009), mỗi phương pháp đều có những điểm mạnh và điểm yếu. Việc 

chọn lựa phương pháp chế tạo thường phụ thuộc vào điều kiện trang thiết bị của phòng 

thí nghiệm. 

1.3.2.1. Phương pháp hóa ướt 

Phương pháp hóa ướt gồm có phương pháp thủy nhiệt, sol-gel và đồng kết tủa. 

Theo phương pháp này, các dung dịch chứa các ion khác nhau được trộn với nhau theo 

một tỷ phần thích hợp. Dưới tác động của nhiệt độ, áp suất, điều kiện pH,… và kết quả 

là vật liệu nano được kết tủa từ dung dịch. Sau các quá trình lọc, sấy khô, ta thu được 

các vật liệu có kích thước nano (Yukiya Hakuta và cộng sự, 2010). 

Ưu điểm của phương pháp hóa ướt là các vật liệu có thể chế tạo được rất đa dạng, 

chúng có thể là vật liệu vô cơ, hữu cơ, kim loại. Đặc điểm của phương pháp này là rẻ 

tiền và có thể chế tạo được một khối lượng lớn vật liệu nano. Tuy nhiên, nhược điểm là 

các hợp chất có liên kết với phân tử nước, còn phương pháp sol-gel thì hiệu suất không 

cao, sản phẩm không đồng nhất. 

1.3.2.2. Phương pháp cơ học 

Bao gồm các phương pháp: tán, nghiền, hợp kim cơ học. Theo phương pháp này, 

vật liệu ở dạng bột được nghiền đến kích thước nhỏ hơn. Phương pháp cơ học có ưu 

điểm là đơn giản, dụng cụ chế tạo không đắt tiền và có thể chế tạo với một lượng lớn 

vật liệu. Tuy nhiên, nó lại có nhược điểm là các hạt bị kết tụ với nhau, phân bố kích 

thước hạt không đồng nhất, dễ bị nhiễm bẩn từ các dụng cụ chế tạo và thường khó có 

thể đạt được hạt có kích thước nhỏ. Phương pháp này thường được dùng để tạo vật liệu 
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không phải là hữu cơ như kim loại. 

1.3.2.3. Phương pháp bốc bay nhiệt 

Gồm các phương pháp quang khắc (lithography), bốc bay trong chân không 

(vacuum deposition) vật lý, hóa học. Các phương pháp này áp dụng hiệu quả trong chế 

tạo màng mỏng hoặc lớp bao phủ bề mặt, người ta cũng có thể dùng nó để chế tạo hạt 

nano bằng cách cạo vật liệu nano từ tấm chắn. Tuy nhiên, phương pháp này không hiệu 

quả lắm để có thể chế tạo vật liệu ở quy mô thương mại. 

1.3.2.4. Phương pháp hình thành từ pha khí 

Gồm các phương pháp nhiệt phân (flame pyrolysis), nổ điện (electro-explosion), 

đốt laser (laser ablation method), bốc bay nhiệt độ cao, plasma. Nguyên tắc của các 

phương pháp này là hình thành vật liệu nano từ pha khí. Nhiệt phân là phương pháp có 

từ rất lâu, được dùng để tạo các vật liệu đơn giản như carbon, silicon. Phương pháp đốt 

laser thì có thể tạo được nhiều loại vật liệu nhưng lại chỉ giới hạn trong phòng thí nghiệm 

vì hiệu suất của chúng thấp. Phương pháp plasma một chiều và xoay chiều có thể dùng 

để tạo rất nhiều vật liệu khác nhau nhưng lại không thích hợp để tạo vật liệu hữu cơ vì 

nhiệt độ của nó có thể đến 9000oC. 

1.4. Tổng quan ứng dụng của vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

Sự nóng lên toàn cầu và sự cạn kiệt nhiên liệu hóa thạch đã trở thành mối quan 

tâm ngày càng tăng trong những thập kỷ gần đây, thúc đẩy các nhà nghiên cứu quan 

tâm hơn đến việc sử dụng các nguồn điện xanh. Việc sử dụng năng lượng mặt trời, năng 

lượng gió và năng lượng hydro không chỉ cần các thiết bị chuyển đổi năng lượng, chẳng 

hạn như pin mặt trời, thiết bị tách nước, v.v. mà còn cần thiết bị lưu trữ năng lượng (pin 

ion kiềm [Li, Na, K], do tính chất không liên tục của các nguồn này. Do đó, các loại vật 

liệu chuyển đổi năng lượng và lưu trữ năng lượng khác nhau đã được nghiên cứu. Hiện 

nay, hecxacyanoferat (II, III) của các kim loại chuyển tiếp (PBA) nổi bật so với các loại 

vật liệu khác (oxit kim loại, photphua kim loại, sunfua kim loại, v.v.), do phương pháp 

tổng hợp dễ dàng của chúng, các tiền chất thô chi phí thấp và các cặp oxy hóa khử 

phong phú giúp tăng hiệu suất điện hóa tuyệt vời. Trong những năm gần đây, chúng đã 

được nghiên cứu kỹ lưỡng để làm vật liệu trong lĩnh vực chuyển đổi và lưu trữ năng 

lượng, chẳng hạn như pin ion kiềm (lithium-ion (LIB); natri-ion (NIB); và kali-ion 

(KIB), và làm chất xúc tác điện hóa. Do hoạt động khung mở của nó, các ion kiềm có 
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thể được chiết xuất hoặc chèn xen kẽ một cách thuận nghịch vào PBA, làm cho chúng 

có thể phù hợp làm vật liệu catot cho pin ion kiềm (Li+, Na+, K+, v.v.) và làm điện cực 

cho siêu tụ điện với các chất điện li hữu cơ hoặc dung dịch nước (Li và cộng sự, 2019). 

1.4.1. Trong lĩnh vực chế tạo pin 

Năm 2011, Colin D. Wessells và cộng sự đã chế tạo điện cực pin từ copper hexa-

cyanoferrate (CuHCF) (Wessells và cộng sự, 2011). Sau 40000 chu kỳ xả sâu ở tốc độ 

17 C, 83% công suất ban đầu của đồng hexacyanoferrate được giữ lại. Ngoài khả năng 

duy trì dung lượng tuyệt vời ở mật độ dòng điện cao, nghiên cứu cho thấy rằng CuHCF 

có tuổi thọ chu kỳ lớn hơn nhiều so với bất kỳ điện cực pin nào đã được chứng minh 

trước đây. Trong khi đó, pin lithium-ion thương mại hiếm khi kéo dài hơn vài trăm chu 

kỳ trong khi pin axit-chì có thể chịu được tới khoảng một nghìn chu kỳ phóng điện 50% 

và pin dòng vanadium tốt nhất đạt khoảng 5000 nghìn chu kỳ phóng điện 70%. 

Năm 2015, Z. Jia và cộng sự đã chế tạo bột nano CuHCF làm cực âm cho pin ion 

kẽm (Jia và cộng sự, 2015). Để chuẩn bị điện cực, một hỗn hợp gồm 80% CuHCF, 15% 

acetylene đen, 5% polyvinylidene fluoride và một số dimetylsulfoxit được nghiền bằng 

tay, tạo ra hỗn hợp bùn đen đồng nhất. Bùn được rải trên bộ thu dòng điện là các tấm 

carbon có diện tích 1 cm2. Các điện cực được làm khô trong không khí ở 80oC. Vật liệu 

có thể được sử dụng trong dung dịch nước. Khả năng phóng điện riêng 56 mA/g/h thu 

được 20 mAg-1. 

1.4.2. Trong lĩnh vực xúc tác và lưu trữ năng lượng 

Sử dụng hydro làm chất mang năng lượng trong tương lai gần có thể là một giải 

pháp kiểm soát sự nóng lên toàn cầu và biến đổi khí hậu do mật độ năng lượng cao và 

chuyển đổi sạch. Lưu trữ hydro là một thách thức quan trọng đối với sự phát triển của 

công nghệ hydro. Các nhà nghiên cứu đã nỗ lực rất lớn để khám phá nhiều loại vật liệu 

khác nhau để lưu trữ hydro.  

Năm 2007, Steven S. Kaye và Jeffrey R. Long đã chế tạo Prussian Blue analogue 

(PBA) M2[Fe(CN)6].nH2O trong đó (M = Mn, Co, Ni, Cu) bằng phương pháp đồng kết 

tủa (Kaye và cộng sự, 2007) dùng để lưu trữ hydro trong đó khả năng hấp phụ H2 là cao 

nhất trên Cu2[Fe(CN)6] và thấp nhất trên Mn2[Fe(CN)6]. 

Năm 2014, F. Zhao và cộng sự đã chế tạo Cobalt hexacyanoferrate (CoHCF) làm 

vật liệu điện cực siêu tụ điện tốc độ cao và siêu ổn định (Zhao và cộng sự, 2014). Trong 

https://www.sciencedirect.com/science/article/abs/pii/S0254058414007172#!
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dung dịch Na2SO4 0,5 M, CoHCF thể hiện điện dung riêng > 250 F/g, khả năng tốc độ 

tuyệt vời và độ ổn định, chu kỳ cực cao với khả năng duy trì điện dung lên đến 93,5% 

sau 5000 chu kỳ. Hơn nữa, CoHCF được ghép nối với điện cực âm graphene (mRGO) 

biến tính màu đen carbon để tạo thành siêu tụ điện không đối xứng. Chúng cung cấp 

điện áp làm việc rộng xấp xỉ 2,4 V trong Na2SO4, mật độ năng lượng và mật độ công 

suất lớn. Với tính điện hóa cao của nó hiệu suất, độ bền hóa học, độ lành tính với môi 

trường, dễ chuẩn bị và chi phí thấp, CoHCFe cũng như các chất Prussian Blue tương tự 

khác rõ ràng đáng được chú ý hơn cho các ứng dụng lưu trữ năng lượng trong tương 

lai. 

Năm 2018, Asheesh Kumar và cộng sự cũng đã chế tạo CoHCF để lưu trữ hydro 

(Kumar và cộng sự, 2018b), các nghiên cứu về sự hấp phụ hydro được thực hiện ở nhiệt 

độ thay đổi. Ảnh hưởng của nồng độ tiền chất lên đặc tính lưu trữ hydro đã được nghiên 

cứu và thú vị là khi nồng độ tiền chất Co tăng lên, khả năng lưu trữ hydro sẽ giảm. Điều 

này tương quan tốt với độ mở của cấu trúc tinh thể.  

1.4.3. Trong lĩnh vực chế tạo cảm biến sinh học 

Là một trong những chất điện hóa trung gian được sử dụng phổ biến nhất cho các 

ứng dụng phân tích, Prussian Blue đã được sử dụng rộng rãi trong lĩnh vực cảm biến 

sinh học trong những năm qua. Đặc tính đặc biệt của nó là xúc tác khử hydrogen per-

oxide đã được ứng dụng trong xây dựng một số lượng lớn các cảm biến sinh học dựa 

trên enzyme oxidase để phân tích lâm sàng, môi trường và thực phẩm. Ngoài ra, việc 

sử dụng Prussian Blue trong phát triển cảm biến sinh học để phân tích thực phẩm đã thu 

hút được sự quan tâm của nhiều nhóm nghiên cứu và dẫn đến các phương pháp cải tiến 

để phát hiện glutamate, galactose, rượu, fructosyl amine, formate, lysine và oxalate. 

Năm 2016, Ezzaldeen Younes Jomma và Shou-Nian Ding điều chế các hạt nano 

từ tính PB bởi quá trình thủy nhiệt (Jomma và cộng sự, 2016) để chế tạo làm cảm biến 

sinh học glucose. Cảm biến sinh học cho thấy các đặc tính siêu điện hóa đối với việc 

phát hiện glucose thể hiện phản ứng nhanh thời gian trong vòng từ 3 ÷ 4 giây, giới hạn 

phát hiện thấp 0,5 µM và dải tuyến tính rộng từ 5 µM đến 1,2 mM với độ nhạy 32 

µA.mM-1.cm-2 và ổn định lâu dài tốt. 
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1.4.4. Trong lĩnh vực xử lý môi trường 

Ứng dụng công nghệ nano để xử lý môi trường đã thu hút được rất nhiều sự quan 

tâm của các nhà nghiên cứu trong những thập kỷ qua. Trong số các chất trao đổi ion là 

các ion vô cơ, thì các phức chất ferrocyanide của các kim loại chuyển tiếp là các phức 

chất có tính hấp thu chọn lọc cao đối với Cs (Mimura và cộng sự, 1997). Công trình 

nghiên cứu của Dwivedi và cộng sự đã sử dụng hạt gel có thành phần là cobalt 

hexacyanoferate, chúng được gắn trên các hạt alginate với kích thước micromet là giá 

thể để làm vật liệu hấp thu tách loại Cs ra khỏi nước.  

Năm 1998, S. Ayrault và cộng sự đã điều chế Cu2[Fe(CN)6] bằng phương pháp 

kết tủa (Ayrault và cộng sự, 1998) để hấp thu ion Cs+. Vật liệu Cu2[Fe(CN)6] với khả 

năng bắt tối đa là 1,5 Cs/Fe, hứa hẹn và đầy tiềm năng trong khả năng hấp thu ion Cs+ 

so với vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2 chỉ 0,073 Cs/Fe. 

Năm 2012 (Chen và cộng sự, 2012) đã tổng hợp nano copper hexacyanoferrate 

(CuHCF) phân tán trong nước và sau đó phủ các hạt nano này lên các điện cực để loại 

bỏ Cs khỏi nước thải. Sự hấp thu và rửa giải Cs có thể được kiểm soát bằng cách chuyển 

đổi điện thế giữa các cực dương và cực âm. Loại bỏ Cs hiệu quả có thể được áp dụng 

trong phạm vi pH lớn từ 0,2 đến 8,9. Bảng 1.11 trình bày một số vật liệu nano 

hexacyanoferrate của các kim loại chuyển tiếp được sử dụng để loại bỏ 137Cs. 

Bảng 1.11. Một số vật liệu nano AHCF được sử dụng để loại bỏ 137Cs. 

Vật liệu Ion 

hấp 

thu 

TLTK 

Đồng hexacyanoferrate 137Cs 
(Chen và cộng sự, 2012, 2013, 

2015) 

Đồng và niken hexacyanoferrate 137Cs (Arisaka và cộng sự, 2015) 

Cu2[Fe(CN)6], Cu3[Fe(CN)6]2 
137Cs (Ayrault và cộng sự, 1998) 

Hexacyanoferrate của kim loại chuyển tiếp  137Cs (Parajuli và cộng sự, 2016) 

Ở Việt Nam, năm 2019 Nguyễn Trọng Ngọ cùng cộng sự, đã xác định hoạt 

độ 137Cs trong nước biển sử dụng sợi acrylic tẩm Cu2[Fe(CN)6] kết hợp đo phổ gamma 

(Lê Xuân Thắng và cộng sự, 2019).  137Cs trong nước biển được tách và làm giàu từ 

300 lít nước biển đi qua hộp chứa 40 gam sợi Acrylic tẩm Cu2[Fe(CN)6] với lưu lượng 

https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/behavior-as-electrode
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/cesium
https://www.sciencedirect.com/topics/chemistry/wastewater
https://inis.iaea.org/collection/NCLCollectionStore/_Public/51/081/51081760.pdf?r=1
https://inis.iaea.org/collection/NCLCollectionStore/_Public/51/081/51081760.pdf?r=1
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2 lít/phút. Sau khi kết thúc quá trình làm giàu, hoạt độ 137Cs trong mẫu được xác định 

bằng phổ kế gamma phông thấp. Kết quả cho thấy hiệu suất hấp phụ 137Cs và giới hạn 

phát hiện đối với mẫu nước biển lần lượt là trên 99% và 0,16 Bq/m3.  

1.5. Tổng quan về sự hấp thu 

Hấp thu là quá trình trong đó các cấu tử từ hỗn hợp lỏng hoặc khí được chuyển 

lên bề mặt của chất rắn, xốp. 

- Chất hấp thu: là chất có bề mặt trên đó xảy ra sự hấp thu.  

- Chất bị hấp thu: là chất được tích luỹ trên bề mặt chất hấp thu.  

- Chất mang: là vật liệu phân tán chất hấp thu. 

Quá trình giải hấp là quá trình đẩy chất bị hấp thu ra khỏi bề mặt chất hấp thu. Khi 

quá trình hấp thu đạt trạng thái cân bằng, tốc độ hấp thu bằng tốc độ giải hấp thu. 

Cân bằng hấp thu: Quá trình chất khí hoặc chất lỏng hấp thu trên bề mặt chất hấp 

thu là một quá trình thuận nghịch. Các phần tử chất bị hấp thu đã hấp thu trên bề mặt 

chất hấp thu cũng có khả năng di chuyển ngược lại. Theo thời gian, lượng chất bị hấp 

thu tích tụ trên bề mặt chất rắn càng nhiều thì tốc độ di chuyển ngược trở lại pha mang 

càng lớn. Đến một thời điểm nào đó, tốc độ hấp thu bằng tốc độ di chuyển ngược lại 

pha mang (giải hấp) thì quá trình hấp thu đạt cân bằng.  

Các phương trình đẳng nhiệt hấp thu là các phương trình toán học được dùng để 

mô tả sự phân bố của chất bị hấp thu trong các pha lỏng lên trên bề mặt pha rắn, dựa 

trên sự giả định liên quan đến tính không đồng nhất hoặc tính đồng nhất của bề mặt rắn, 

độ phủ lượng chất và khả năng tương tác giữa chất hấp bị thu. Các phương trình đẳng 

nhiệt hấp thu thường được dùng để mô tả sự hấp thu của chất lỏng lên bề mặt rắn như 

Langmuir, Freundlich.  

1.5.1. Phương trình đẳng nhiệt Langmuir 

Phương trình Langmuir (Bordoloi và cộng sự, 2017; Kausar và cộng sự, 2018; 

Khandaker và cộng sự, 2020; Sheha và cộng sự, 2007) được áp dụng cho sự hấp thu 

đồng nhất ở đó quá trình hấp thu có năng lượng kích hoạt bằng nhau, dựa trên các giả 

định cơ bản sau:  

- Các tiểu phân bị hấp thu ở một số vị trí tâm hấp thu được xác định rõ ràng trên 

bề mặt chất hấp thu. 

- Một tâm hấp thu có thể liên kết với một và chỉ một tiểu phân bị hấp thu. 
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- Bề mặt hấp thu là đồng nhất, nghĩa là, năng lượng hấp thu trên tất cả các tâm hấp 

thu là như nhau. 

- Không có sự tương tác giữa các tiểu phân bị hấp thu. 

- Quá trình hấp thu là động, tức là quá trình hấp thu và giải hấp thu có tốc độ bằng 

nhau khi trạng thái cân bằng đạt được. 

Phương trình phi tuyến của mô hình đẳng nhiệt Langmuir được viết như sau:  

m L e
e

L e

q .K .C
q = 

1+K .C
  (1.1) 

trong đó: Ce (mg/L): nồng độ dung dịch hấp thu;  

qe (mg/g): dung lượng hấp thu (lượng chất bị hấp thu trên 1 đơn vị chất hấp thu);  

qm (mg/g): dung lượng hấp thu tối đa của chất hấp thu (lượng chất bị hấp thu trên 

1 đơn vị chất hấp thu); 

KL (L/mg): hằng số cân bằng hấp phụ Langmuir.  

* Ý nghĩa của mô hình đẳng nhiệt Langmuir:  

- Dựa vào mô hình đẳng nhiệt Langmuir có thể xác định được khả năng hấp thu 

tối đa (qm) trên bề mặt đơn lớp của vật liệu. 

- Từ giá trị của KL có thể xác định hằng số tách SL thông qua biểu thức: 

 
L

L o

1
S = 

1 + K .C
 

(1.2) 

Giá trị SL sẽ cho biết sự thuận lợi của quá trình hấp thu. Cụ thể:  

- SL = 0: quá trình hấp thu là một chiều; 

- SL > 1: quá trình hấp thu là không thuận lợi; 

- 0 < SL < 1: quá trình hấp thu là thuận lợi; 

- SL = 1: quá trình hấp thu là tuyến tính. 

1.5.2. Phương trình đẳng nhiệt Freundlich 

Mô hình đẳng nhiệt Freundlich (Bordoloi và cộng sự, 2017; Kausar và cộng sự, 

2018; Khandaker và cộng sự, 2020; Sheha và cộng sự, 2007) là một phương trình thực 

nghiệm dựa trên sự hấp thu trên bề mặt không đồng nhất của vật liệu với các giả định 

sau: 

- Sự phân bố nhiệt hấp thu và ái lực của chất bị hấp thu trên bề mặt không đồng 

nhất là không đồng đều;  
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- Mô hình này được dùng để mô tả sự hấp thu không lý tưởng và thuận nghịch, 

không bị hạn chế bởi sự hình thành đơn lớp;  

- Tỷ lệ chất bị hấp thu trên một khối lượng chất hấp thu không phải là hằng số ở 

các dung dịch có nồng độ khác nhau; 

- Các tâm hấp thu có năng lượng không giống nhau. Lượng hấp thu là tổng số của 

sự hấp thu trên tất cả các vị trí tâm hấp thu (mỗi tâm hấp phụ có năng lượng liên kết). 

Trong đó, các tâm hấp thu liên kết mạnh hơn được chiếm đầu tiên, cho đến khi năng 

lượng hấp thu được giảm theo cấp số nhân khi hoàn thành quá trình hấp thu. 

Phương trình phi tuyến tính của mô hình đẳng nhiệt Freundlich được biểu diễn 

theo công thức sau: 

 

1

n
e Fq  = K .Ce

     
(1.3) 

trong đó: Ce (mg/L): nồng độ tại thời điểm cân bằng;  

✓ qe (mg/g): dung lượng hấp thu (lượng chất bị hấp thu trên một đơn vị khối lượng 

vật liệu hấp thu);  

✓ KF: hằng số Freundlich để chỉ khả năng hấp thu tương đối của các vật liệu hấp 

thu;  

✓ n: là số mũ trong phương trình Freundlich, đặc trưng cho tính không đồng nhất 

về năng lượng của bề mặt hấp thu. 

* Ý nghĩa của mô hình đẳng nhiệt Freundlich:  

- Khi giá trị n < 1 thì có thể dự đoán mô hình không thích hợp để mô tả quá trình 

hấp thu. Nếu giá trị n > 1 có thể dự đoán rằng mô hình thích hợp để mô tả quá trình hấp 

thu ở khoảng nồng độ nghiên cứu. Khi n = 1, quá trình hấp thu là không thuận nghịch 

(Bhatt và cộng sự, 2015; Chen và cộng sự, 2014; Gao và cộng sự, 2013; Tsai và cộng 

sự, 2016a); 

- Dựa vào mô hình Freundlich có thể đánh giá cường độ hấp thu của chất bị hấp 

thu trên bề mặt chất hấp thu. Nếu giá trị n càng lớn thì chất bị hấp thu càng tương tác 

mạnh với chất hấp thu, khả năng hấp thu tăng (Anwar và cộng sự, 2010); 

- Mô hình Freundlich chỉ phù hợp cho mô tả quá trình hấp thu ở khoảng nồng độ 

hẹp (Chen và cộng sự, 2014; Foo và cộng sự, 2010; Tsai và cộng sự, 2016a). 
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1.6. Một số kỹ thuật thực nghiệm xác định khả năng hấp thu của các thải phóng xạ 

1.6.1. Phương pháp phổ hấp thụ (AAS) 

1.6.1.1. Nguyên tắc và trang bị của phép đo AAS 

Thông thường, phép đo AAS gồm ba quá trình: 

1. Chọn các điều kiện và loại trang thiết bị phù hợp để chuyển mẫu từ dung dịch 

sang trạng thái hơi của các nguyên tử tự do. Đây là quá trình hóa hơi và nguyên tử hóa 

mẫu. 

2. Chiếu chùm tia bức xạ đơn sắc đặc trưng của nguyên tố cần phân tích vào đám 

hơi nguyên tử tự do để tạo ra phổ hấp thụ nguyên tử. 

3. Nhờ một hệ thống máy quang phổ, thu toàn bộ chùm sáng, phân li và chọn một 

vạch phổ hấp thụ của nguyên tố cần phân tích để đo phổ hấp thụ của nó. 

Vì vậy, muốn thực hiện phép đo phổ hấp thụ nguyên tử, hệ thống máy đo phổ hấp 

thụ phải bao gồm các phần cơ bản sau : 

Phần 1: Nguồn phát tia bức xạ đơn sắc (đèn catot rỗng HCL; đèn phóng điện không 

điện cực EDL; nguồn phát bức xạ liên tục đã được biến điệu). 

Phần 2: Hệ thống nguyên tử hóa mẫu phân tích, gồm hai kỹ thuật: nguyên tử hóa 

mẫu bằng ngọn lửa F-AAS và nguyên tử hóa mẫu không ngọn lửa ETA-AAS. 

* Kỹ thuật F-AAS, hệ thống bao gồm: 

- Bộ phận dẫn mẫu vào buồng aerosol hóa để tạo thể sol khí hóa. 

- Đèn để nguyên tử hóa - Burner Head để đốt cháy hợp chất khí có chứa mẫu tạo 

nguyên tử tự do. 

* Kỹ thuật ETA-AAS, hệ thống bao gồm: 

- Lò graphit (cuvet graghit) hay thuyền Tangtan (Ta) để chứa mẫu. 

- Nguồn năng lượng có thế thấp (12 V), I rất cao (từ 50 ÷ 800 A) sinh nhiệt để đốt 

cháy mẫu trong cuvet graphit tạo nguyên tử tự do. 

Phần 3: Hệ thống máy quang phổ hấp thụ có nhiệm vụ thu, phân ly và chọn vạch 

phổ cần đo hướng vào detector để đo phổ. 

Phần 4: Hệ thống chỉ thị tín hiệu phổ (máy tính và máy in); bao gồm cả phần mềm 

xử lý phổ, lưu trữ phổ, in kết quả (Phạm Luận, 2006). 

1.6.1.2. Phân tích định lượng bằng phép đo AAS 

* Phương trình cơ bản của phép đo AAS 
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Phép đo AAS định lượng dựa trên phương trình cơ bản của định luật Bouger – 

Lamber – Beer: 

. . . bD I C a C= =  (1.4) 

trong giới hạn nồng độ thấp (C nhỏ) thì b = 1, quan hệ giữa D và C là tuyến tính khi:  

D = a.C. 

Phương pháp quang phổ hấp thụ nguyên tử chỉ áp dụng phương trình này khi nồng 

độ thấp (Phạm Luận, 2006). 

*  Phương pháp đường chuẩn (đồ thị chuẩn) 

Dựa vào dãy mẫu chuẩn ( 3) để lập đồ thị chuẩn D = f(C), rồi từ đồ thị này và 

giá trị Dx của mẫu phân tích để xác định nồng độ Cx của nguyên tố cần phân tích trong 

mẫu. Đo mật độ hấp thụ của dãy dung dịch chuẩn (D) và mẫu phân tích (Dx). Từ kết 

quả đo được, xác định được đồ thị biểu diễn sự phụ thuộc của mật độ hấp thụ D vào 

nồng độ C sẽ là một đường thẳng. Từ đồ thị hoặc phương trình đường chuẩn D = f(C) 

và giá trị Dx ta sẽ tính được Cx (Phạm Luận, 2006). Mẫu chuẩn phải thỏa mãn các điều 

kiện sau: 

- Các mẫu chuẩn phải có trạng thái vật lý và hoá học gần giống mẫu phân tích; 

- Các mẫu chuẩn và mẫu phân tích phải được xử lý và tiến hành phân tích trong 

những điều kiện như nhau; 

- Mẫu chuẩn phải bền không bị thay đổi thành phần trong suốt quá trình phân tích; 

- Nồng độ của các nguyên tố cần phân tích trong các mẫu chuẩn phải rất chính 

xác. Khoảng nồng độ của dãy mẫu chuẩn phải được phân bố đều khắp trong vùng tuyến 

tính của phép đo. Nồng độ của mẫu phân tích phải nằm trong khoảng nồng độ mẫu 

chuẩn khảo sát. 

* Phương pháp thêm nguyên tố trong mẫu 

Phương pháp này dùng ngay mẫu phân tích làm nền để chuẩn bị mẫu chuẩn bằng 

cách lấy một lượng mẫu phân tích nhất định (Cx) rồi thêm vào đó những lượng chính 

xác của nguyên tố cần xác định theo từng bậc nồng độ (tăng theo cấp số nhân) C1, C2, 

C3,… ta được dãy mẫu chuẩn có nồng độ là Cx, Cx + C1, Cx + C2, Cx + C3,…. 

Chọn các điều kiện thí nghiệm thích hợp và một vạch phổ của nguyên tố cần phân 

tích rồi tiến hành ghi đo cường độ hấp thụ của vạch phổ đó cho tất cả các mẫu, ta thu 

được giá trị tương ứng là: Dx, D1, D2, D3, v.v… 
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Biểu diễn các giá trị đo được lên trên cùng một đồ thị ta được đường chuẩn cắt 

trục tung tại điểm có toạ độ (Dx, 0). Để xác định giá trị Cx ta làm như sau: 

- Kéo dài đường chuẩn về phía trái, cắt trục hoành tại điểm Cx, đoạn OCx chính là 

giá trị Cx cần tìm.  

- Từ gốc tọa độ kẻ đường song song với đường chuẩn và từ giá trị Dx kẻ một đường 

song song với trục hoành cắt đường thẳng trên ở điểm M. Từ điểm M hạ đường vuông 

góc với trục hoành tại điểm Cx và đoạn OCx chính là giá trị cần tìm (Phạm Luận, 2006). 

1.6.2. Phương pháp phân tích huỳnh quang tia X 

1.6.2.1. Phương pháp phân tích huỳnh quang tia X (XRF) 

Phương pháp phân tích huỳnh quang tia X (X-rays Fluorescence) là phương pháp 

phân tích định tính, định lượng thành phần các nguyên tố có trong mẫu phân tích dựa 

trên cơ sở ghi đo tia X đặc trưng phát ra từ mẫu. Cách bố trí mẫu và detector như Hình 

1.18. Phân tích XRF được sử dụng rộng rãi trong nhiều ngành công nghiệp bao gồm 

chất bán dẫn, viễn thông, vi điện tử, hoàn thiện và tinh chế kim loại, thực phẩm, dược 

phẩm, mỹ phẩm,... đặc biệt là trong phân tích môi trường. Phương pháp này nhanh, 

chính xác, phân tích được nhiều nguyên tố cùng lúc mà không phá hủy mẫu và thường 

chỉ cần chuẩn bị một lượng rất nhỏ (~mg) mẫu để phân tích.  

 

Hình 1.18. Bố trí hình học nguồn phát, mẫu và detector của hệ XRF 

Phân tích huỳnh quang tia X định tính dựa trên năng lượng của tia X đặc trưng thu 

được từ mẫu sau khi bị kích thích. Theo định luật Moseley năng lượng của tia X đặc 

trưng có mối liên hệ với số proton của hạt nhân nguyên tử. Việc ghi nhận được đỉnh 

năng lượng sẽ tính toán ra được số proton của nguyên tố, từ đó đánh giá được thành 

phần nguyên tố cấu thành nên mẫu phân tích. 

Phân tích huỳnh quang tia X định lượng: quy trình thực hiện tương tự như định 

tính, độ lớn của đỉnh phổ tỉ lệ với nồng độ chất trong mẫu. Thông thường, sử dụng một 

nguyên tố đã biết trước nồng độ để làm chuẩn, gọi là nguyên tố chuẩn nội. Sử dụng một 
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nguyên tố để làm mẫu chuẩn phải đạt hai yêu cầu: 

Một, nguyên tố được chọn làm chuẩn nội phải không được xuất hiện trong mẫu 

phân tích, không được làm tăng hiệu ứng matrix. Việc xác định nguyên tố này phụ thuộc 

rất lớn vào phân tích định tính cho mẫu.  

Hai, nồng độ của chuẩn phải không được quá cao hoặc quá thấp so với nguyên tố 

cần định lượng. 

Kết quả phân tích huỳnh quang tia X dựa vào việc ghi nhận và xử lý tia X đặc 

trưng từ mẫu phát ra, mà chủ yếu các photon này được phát ở lớp K, L nằm ở các lớp 

bên trong cùng của nguyên tử, còn các liên kết hóa học giữa các nguyên tố chủ yếu liên 

kết với nhau bởi các electron ở lớp cùng của vỏ nguyên tử, do vậy, kết quả của phương 

pháp phân tích huỳnh quang tia X không phụ thuộc vào liên kết hóa học. 

1.6.2.2. Phương pháp huỳnh quang tia X phản xạ toàn phần (TXRF) 

Huỳnh quang tia X phản xạ toàn phần (TXRF) là một kỹ thuật phân tích đa nguyên 

tố, dải nguyên tố phân tích rộng từ natri đến uranium, thường được sử dụng để phân 

tích các nguyên tố vết. Ưu điểm là: ngưỡng phát hiện thấp, có thể đạt đến ppb (part per 

billion); chỉ cần sử dụng một lượng nhỏ mẫu để đem đi phân tích; có thể phân tích được 

nhiều nguyên tố cùng một lúc; phương pháp đơn giản, có độ nhạy cao; làm giảm rõ rệt 

hiệu ứng matrix và hiệu ứng kích thích; chi phí thấp. 

Huỳnh quang tia X phản xạ toàn phần (TXRF) là một kỹ thuật đo phổ xuất phát 

từ kỹ thuật huỳnh quang tia X (X-ray fluorescence - XRF). Hình 1.19 trình bày bố trí 

đo đạc TXRF giữa nguồn phát, bia mẫu và detector.  

 

Hình 1.19. Bố trí hình học của hệ TXRF 

Điểm khác nhau chủ yếu giữa TXRF và XRF là về hình dạng hình học. Phương 

pháp TXRF khác phương pháp XRF thông thường về sự kích thích mẫu, chỉnh sửa hình 

học cũng như sự chuẩn bị mẫu: 

- Mẫu được chuẩn bị thành một lớp mỏng trên vật mang mẫu có độ nhẵn cao; 
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- Chùm tia kích thích được điều chỉnh đến bề mặt của vật mang mẫu với một góc 

tới tối ưu. Nghĩa rằng có rất ít bức xạ tán xạ của vật mang mẫu được ghi nhận bởi 

detector; 

- Detector được đặt gần với vật mang mẫu và phát hiện bức xạ huỳnh quang tia X 

của mẫu với hiệu suất cao. 

Trong kỹ thuật TXRF, chùm tia kích thích được điều chỉnh tới bề mặt vật mang 

mẫu với một góc tới rất nhỏ cỡ 0,1°. Điều này có nghĩa là rất ít bức xạ tán xạ của vật 

mang  mẫu được phát hiện trong phổ đo. Đầu dò được đặt rất gần vật mang mẫu và ghi 

nhận bức xạ huỳnh quang tia X của mẫu với hiệu suất rất cao. 

* Phương pháp so sánh tương đối 

Là phương pháp so sánh cường độ tia X đặc trưng của nguyên tố quan tâm ở mẫu 

phân tích và mẫu chuẩn (đã biết rõ hàm lượng) với nhau. Mẫu chuẩn phải đạt yêu cầu 

hàm lượng và các nguyên tố cấu thành mẫu phân tích (đảm bảo tương đồng về hiệu ứng 

matrix), đồng thời được kích thích và ghi đo ở cùng một điều kiện với nhau. Sau khi đo 

được cường độ tia X đặc trưng của hai mẫu thì hàm lượng của nguyên tố quan tâm trong 

mẫu phân tích được xác định thông qua công thức (Nguyễn Văn Đỗ, 2004): 

Mx= 
Ix

IS
 × MS (1.5) 

trong đó: Mx, Ms lần lượt là hàm lượng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn; 

       Ix, Is là cường độ tia X đặc trưng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn. 

* Phương pháp chuẩn nội 

Phương pháp này dựa trên sự chênh lệch của cường độ tia X đặc trưng của nguyên 

tố phân tích và nguyên tố làm chuẩn phát ra trên cùng một mẫu. Khi đó hàm lượng mẫu 

cần xác định được tính như sau (IAEA, 2011): 

 Mx= 
Ix

IS
 × MS × 

GS

Gx
   (1.6) 

trong đó: Mx, Ms: hàm lượng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn; 

     Ix, Is: cường độ tia X đặc trưng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn; 

     Gx, Gs: hệ số phát tia X đặc trưng của nguyên tố phân tích và nguyên tố chuẩn nội.  

* Phương pháp pha loãng mẫu 

Mục đích của phương pháp này chủ yếu để giảm sự sai số do hiệu ứng matrix gây 

ra, cụ thể là hiệu ứng tự hấp thụ và hiệu ứng kích thích thứ cấp (hiệu ứng tăng cường). 

Bằng việc pha loãng mẫu với các hợp chất hóa học có hệ số hấp thụ nhỏ với khối lượng 
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lớn như Na2B4O7, Li2B4O7, LiBO2,… hoặc các chất có hệ số hấp thụ lớn với khối lượng 

nhỏ như La2O3, BaO, BaSO4,… (Nguyễn Văn Đỗ, 2004). Việc xác định hàm lượng mẫu 

sau khi pha loãng tương tự như hai cách nói trên. 

1.7. Kết luận chương 1 

Trong chương này đã trình bày một số tính chất lý hóa của các nguyên tố Cs, Sr, 

Co - đây là những nguyên tố hóa học có các đồng vị phóng xạ sinh ra trong quá trình 

vận hành lò phản ứng hạt nhân, nhà máy điện hạt nhân. Các đồng vị 137Cs, 90Sr và 60Co 

là những đồng vị có thời gian phân rã lớn, phát beta, đồng thời 137Cs, 60Co còn phát 

gamma năng lượng lớn. Do vậy, vấn đề thu nhận, lưu giữ các đồng vị này là cần thiết 

và bắt buộc trong vận hành nhà máy điện hạt nhân.   

Nội dung chương này cũng đã trình bày tổng quan các phương pháp để chế tạo vật 

liệu cấu trúc nano, có hai dạng tổng hợp chính để chế tạo vật liệu nano là từ trên xuống 

(top - down) và từ dưới lên (bottom - up). Tiếp theo, phần tổng quan về tính chất và một 

số ứng dụng của vật liệu hecxacyanoferat (II, III) của các kim loại chuyển tiếp cũng 

được trình bày. Để đánh giá khả năng hấp thu, các phương trình đẳng nhiệt dùng để mô 

tả sự hấp thu của chất lỏng lên bề mặt rắn như Langmuir, Freundlich cũng được đề cập. 

Sau cùng, chúng tôi cũng đưa ra hai phương pháp xác định hàm lượng nguyên tố trong 

mẫu trước và khi hấp thu là phương pháp phổ hấp thụ (AAS) và phương pháp huỳnh 

quang tia X phản xạ toàn phần (TXRF). 
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Chương 2. THỰC NGHIỆM 
 

Để đạt được mục tiêu của nghiên cứu, chúng tôi tiến hành chọn lựa phương pháp 

để tổng hợp vật liệu nano AHCF, từ đó, đánh giá chất lượng vật liệu nano AHCF để chế 

tạo và ứng dụng trong hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+, đồng thời đánh giá hiệu suất 

hấp thu của từng loại vật liệu trên từng ion cụ thể. Trên cơ sở đó, đưa ra phương pháp 

nghiên cứu cụ thể và tiến hành thực nghiệm cho từng giai đoạn như sau: 

2.1. Phương pháp đồng kết tủa 

Như đã đề cập ở Chương 1, có nhiều phương pháp chế tạo vật liệu nano, trong 

nghiên cứu này, chúng tôi sử dụng phương pháp đồng kết tủa vì: tính chất đồng đều của 

cấu trúc nano và tính hiệu quả kinh tế cũng như phù hợp với điều kiện thiết bị, hóa chất 

hiện có tại các phòng thí nghiệm.  

Trước tiên, cần thực hiện khuếch tán các chất tham gia phản ứng ở mức độ phân 

tử. Sau đó chuẩn bị hỗn hợp dung dịch ban đầu có tỷ lệ các ion kim loại đúng theo tỉ lệ 

và thành phần của hợp chất mà ta cần tổng hợp, rồi thực hiện phản ứng đồng kết tủa 

dưới dạng hydroxit, cacbonat, oxalat,… Cuối cùng tiến hành nhiệt phân sản phẩm rắn 

đó. Hình 2.1 mô tả quy trình chế tạo bằng phương pháp đồng kết tủa.  

 

Hình 2.1. Quy trình chế tạo bằng phương pháp đồng kết tủa 

Từ quy trình trên, chúng tôi tổng hợp vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

bằng phương pháp đồng kết tủa từ những nguyên liệu ban đầu được trình bày ở Bảng 

2.1 
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Bảng 2.1. Một số vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 được tổng hợp bằng 

phương pháp đồng kết tủa 

Tiền chất Điều kiện Sản phẩm TLTK 

Li4Fe(CN)6) hoặc 

Na4Fe(CN)6 0,125 M 

Cu(NO3)2 0,375 M 

Cu/Fe = 3. 

Trộn hỗn hợp 

vào trong nước 

cất ở 50°C 

Cu2[Fe(CN)6] 
(Ayrault và cộng 

sự, 1998) 
K3[Fe(CN)6] 0,125 M 

Cu(NO3)2 0,375 M 
Cu3[Fe(CN)6]2 

A(NO3)2 0,0375 M 
Hòa tan trong 

250 ml nước 
A3[Fe(CN)6]2 

(Adak và cộng sự, 

2011) 

K3[Fe(CN)6] 0,025 M 
Hòa tan trong 

250 ml nước 

A(NO3)2 0,003 M 
Hòa tan trong 

50 ml nước 
A2[Fe(CN)6] 

K4[Fe(CN)6].3H2O 0,015 M 
Hòa tan trong 

100 ml nước 

2.2. Tổng hợp vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

Vật liệu nano A2[Fe(CN)6] đã được chế tạo thành công bởi các nghiên cứu trước 

đây (Adak và cộng sự, 2011; Ayrault và cộng sự, 1998; Ghosh, 1974; Itaya và cộng sự, 

1986). Trong nghiên cứu này, chúng tôi chuẩn bị các hóa chất gồm: 250 mL dung dịch 

K4[Fe(CN)6] 0,05 M (dung dịch A) và 750 mL dung dịch CuCl2, CoCl2 hoặc NiSO4 0,15 M 

(dung dịch B). Bảng 2.2 đưa ra chi tiết khối lượng các chất trong dung dịch A và dung 

dịch B. 

Bảng 2.2. Khối lượng các chất trong dung dịch để tạo vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

 K4[Fe(CN)6].3H2O CuCl2.2H2O CoCl2.6H2O NiSO4.6H2O 

Dung dịch A 5,2798 g    

Dung dịch B  19,1790 g 26,7671 g 29,5700 g 

- Dung dịch A được nhỏ giọt (5 mL/phút) vào bình phản ứng có chứa dung dịch 

B được khuấy ở tốc độ 1200 vòng/phút kết hợp với siêu âm trong 4 giờ, nhiệt phản ứng 

duy trì ở 60oC. Quy trình được thực hiện như Hình 2.2. 

- Kết thúc phản ứng, sản phẩm là Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6] 

có màu như Hình 2.2. Phản ứng hóa học thể hiện ở các phương trình sau:  

2NiSO4 + K4[Fe(CN)6] → Ni2[Fe(CN)6] + 2K2SO4  (2.1) 

2CuCl2 + K4[Fe(CN)6] → Cu2[Fe(CN)6] + 4KCl  (2.2) 

2CoCl2 + K4[Fe(CN)6] → Co2[Fe(CN)6] + 4KCl  (2.3) 
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- Để thu được kết tủa rắn Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6], sử dụng 

máy ly tâm trong 5 phút, quay với tốc độ 8500 vòng/phút, rửa nhiều lần bằng nước 

cất cho đến khi pH trung tính và sấy khô ở 70oC trong 50 giờ. Cuối cùng, nghiền 

mịn bằng cối mã não và lưu giữ sản phẩm. 

 

Hình 2.2. Quy trình tổng hợp vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

2.3. Tổng hợp vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2  

- Chuẩn bị: 250 mL dung dịch K3[Fe(CN)6] 0,05 M (dung dịch C) và 750 mL dung 

dịch CuCl2, CoCl2 hoặc NiSO4 0,2 M (dung dịch D). Bảng 2.3 đưa ra chi tiết khối lượng 

các chất trong dung dịch C và dung dịch D. 
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Bảng 2.3. Khối lượng các chất trong dung dịch để tạo vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

 K3[Fe(CN)6] CuCl2 . 2H2O CoCl2 . 6H2O NiSO4. 6H2O 

Dung dịch C 4,1156 g    

Dung dịch D  25,5720 g 35,6895 g 39,4200 g 

- Dung dịch C được nhỏ giọt (5 mL/phút) vào bình phản ứng có chứa dung dịch 

D được khuấy ở tốc độ 1200 vòng/phút kết hợp với siêu âm trong 4 giờ, nhiệt phản ứng 

duy trì ở 60oC. Quy trình được thực hiện như Hình 2.3. 

Hình 2.3. Quy trình tổng hợp vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

- Kết thúc phản ứng, sản phẩm là Cu3[Fe(CN)6]2, Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2 

có màu như Hình 2.3. Phản ứng hóa học thể hiện ở các phương trình sau:  

 3NiSO4 + 2K3[Fe(CN)6] → Ni3[Fe(CN)6]2 + 3K2SO4  (2.4) 

 3CuCl2 + 2K3[Fe(CN)6] → Cu3[Fe(CN)6]2 + 6KCl (2.5) 

 3CoCl2 + 2K3[Fe(CN)6] → Co3[Fe(CN)6]2 + 6KCl (2.6) 
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- Để thu được kết tủa rắn Cu3[Fe(CN)6]2, Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2, sử 

dụng máy ly tâm trong 5 phút, quay với tốc độ 8500 vòng/phút, rửa nhiều lần bằng 

nước cất cho đến khi pH trung tính và sấy khô ở 70oC trong 50 giờ. Cuối cùng, 

nghiền mịn bằng cối mã não và lưu giữ sản phẩm. 

2.4. Thiết bị và hóa chất  

2.4.1. Thiết bị  

Trong nghiên cứu này, chúng tôi sử dụng các dụng cụ, thiết bị sau để chế tạo vật 

liệu nano, bao gồm: 

- Bể rửa siêu âm; 

- Cân phân tích - Sartorius TE214S, d = 0,1 mg, độ chính xác 10-4 g, Đức; 

- Chày cối mã não; 

- Dụng cụ thủy tinh: pipet các loại, ống đong, bình định mức, cốc… 

- Máy cất nước hai lần; 

- Máy đo pH để bàn - Mi 150, Rumani 

- Máy khuấy đũa; 

- Máy khuấy từ gia nhiệt IKA Ret Basic, Đức; 

- Máy lắc mẫu IKA HS 260 basic; 

- Máy li tâm Universal 320R Hettich; 

- Tủ sấy. 

2.4.2. Hóa chất 

Các hóa chất dùng trong nghiên cứu bao gồm: 

- Dung dịch chuẩn gốc: (Cs+ (1000 mg/L), Sr2+ (1000 mg/L), Co2+ (1000 mg/L), 

CsCl, SrCl2, CoCl2, K4[Fe(CN)6], K3[Fe(CN)6], CoCl2.6H2O, CuCl2.2H2O và 

NiSO4.6H2O. Tất cả các hóa chất này của Công ty Meck (Đức), độ tinh khiết là 99,99%. 

- Dung dịch HNO3 (0,01 ÷ 0,5N) và NaOH (0,01 ÷ 0,1N); được dùng để chỉnh pH 

khi cần thiết (P.A) Trung Quốc. 

2.5. Phương pháp đánh giá kết quả tạo vật liệu nano 

Để đánh giá sản phẩm của vật liệu nano được tạo ra, NCS đã sử dụng năm phương 

pháp là: 

- Phương pháp chụp phổ nhiễu xạ XRD. Các mẫu vật liệu nano sau khi chế tạo 

được chụp bằng thiết bị nhiễu xạ tia X Bruker D8 Advance của hãng Bruker, Đức sản 
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xuất. Điện thế hoạt động 40 kV, dòng 40 mA. Anode: Cu, bức xạ Cu-Kalpha1 bước 

sóng  CuK1 = 1,5406 Å và góc quét 2 từ 10o ÷ 80o, tại phòng thí nghiệm trọng điểm vật 

liệu polyme và compozit, thành phố Hồ Chí Minh.  

 

Hình 2.4. Thiết bị nhiễu xạ tia X Bruker D8 Advance (HSX: Bruker, Đức) 

- Phương pháp chụp ảnh TEM. Hệ thiết bị TEM loại JEM 2100 - Jeol (Nhật Bản) 

chụp tại Viện Hóa học Viện hàn lâm Khoa học và Công Nghệ Việt Nam. 

 

Hình 2.5. Hệ thiết bị TEM phân giải cao (JEM 2100, HSX: Jeol, Nhật Bản) 

- Phương pháp phổ tán sắc năng lượng tia X (EDX). Phân tích định lượng thành 

phần các nguyên tố có trong mẫu được ghi nhận trên máy JEM 2100 - Jeol (Nhật Bản) 

tại Viện Hóa học Viện hàn lâm Khoa học và Công Nghệ Việt Nam.  

 

Hình 2.6. Kính hiển vi điện tử quét – Đầu dò tán xạ năng lượng tia X , JEM 

2100 - Jeol (Nhật Bản)  
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- Phương phổ hồng ngoại chuyển hóa Fourier (FT-IR). Phân tích các phân tử 

và nhóm phân tử xuất hiện dưới tác dụng của chùm sáng kích thích có năng lượng phù 

hợp nằm trong vùng hồng ngoại được đo trên thiết bị Nicolet iS10 - Thermo Scientific 

(Mỹ) tại Viện Kỹ thuật nhiệt đới, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

 

Hình 2.7. Máy quang phổ hồng ngoại Nicolet iS10- Thermo Scientific (Mỹ) 

- Phương pháp đẳng nhiệt hấp phụ (BET). Xác định diện tích bề mặt riêng của 

vật liệu được đo trên thiết bị TriStar II – Micromeritics (Mỹ) tại Viện Kỹ thuật nhiệt 

đới, Viện Hàn lâm Khoa học và Công nghệ Việt Nam. 

 

Hình 2.8. Thiết bị phân tích diện tích bề mặt và lỗ xốp TriStar II – Micromeritics 

(Mỹ) 

2.5.1. Phương pháp nhiễu xạ tia X  

Dựa trên hiện tượng nhiễu xạ của chùm tia X trên mạng lưới tinh thể. Khi bức xạ 

tia X tương tác với vật chất sẽ có hiệu ứng tán xạ đàn hồi với các điện tử của các nguyên 

tử trong vật liệu có cấu trúc tinh thể, dẫn đến hiện tượng nhiễu xạ tia X. Phương pháp 

này cung cấp các thông tin về thành phần pha và cấu trúc của vật liệu thông qua các 

thông số cấu trúc mạng, cho phép tính toán kích thước hạt và phân tích bán định lượng 

hàm lượng các chất có trong vật liệu (Klug và cộng sự, 1974). 

Hiện tượng nhiễu xạ tia X chỉ xảy ra với 3 điều kiện sau: Vật liệu có cấu trúc tinh 

thể; có tán xạ đàn hồi và bước sóng của tia X phải có giá trị cùng bậc với khoảng cách 

giữa các nguyên tử trong mạng tinh thể. 
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Khi chiếu chùm tia X lên mạng lưới tinh thể, mỗi nút mạng tinh thể trở thành trung 

tâm nhiễu xạ. Các tia tới và tia phản xạ giao thoa với nhau tạo nên các vân sáng và tối 

xen kẽ nhau. Hình 2.9 mô tả sự phản xạ tia X trên bề mặt tinh thể. Các cực đại nhiễu xạ 

(vân sáng) được xác định theo định luật Bragg với phương trình 2.7 như sau: 

khlkd  =sin2   (2.7) 

trong đó: k là bậc nhiễu xạ và có giá trị nguyên (k = 1, 2, 3,...),  là chiều dài bước sóng 

bức xạ tia X, d là khoảng cách giữa hai mặt mạng tinh thể cạnh nhau,  là góc giữa tia 

tới và mặt phẳng mạng phản xạ. 

 

Hình 2.9. Sự nhiễu xạ tia X trên bề mặt tinh thể 

Như vậy, việc đo các cực đại nhiễu xạ tia X theo góc  khác nhau sẽ cho phép xác 

định được hằng số d đặc trưng cho mạng tinh thể. Đây là phương trình cơ sở dùng để 

xác định cấu trúc tinh thể. Theo phương trình, khi biết λ và góc θ, có thể xác định các 

hệ mặt phẳng mạng và khoảng cách dhkl giữa hai mặt phẳng mạng gần nhau nhất trong 

mỗi hệ. Khoảng cách dhkl phụ thuộc vào hằng số mạng và chỉ số Miller [h, k, l] của mặt 

phẳng mạng đối với mạng tinh thể lập phương như trong các công thức (2.8), (2.9), 

(2.10) dưới đây:    
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3aV =             (2.10) 

trong đó: a là hằng số mạng, V là thể tích của ô mạng đơn vị. 

Kích thước tinh thể trung bình được tính theo công thức Scherer (Cullity, 1956; 

Klug và cộng sự, 1974; Monshi và cộng sự, 2012). 
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 D =
𝐾.𝜆

𝛽.cos 𝜃
    (2.11) 

trong đó: D là kích thước tinh thể, bằng hoặc nhỏ hơn kích thước hạt; K là yếu tố hình 

dạng không có thứ nguyên, có giá trị gần bằng phần tử đơn vị. Yếu tố hình dạng có một 

giá trị điển hình khoảng 0,9, nhưng thay đổi theo hình dạng thực tế của các tinh thể; 

λ là bước sóng của tia X; 

β là độ rộng cực đại nửa chiều cao (FWHM), có đơn vị là radians;  

θ là góc Bragg nhiễu xạ (đơn vị là rad). 

Phương pháp XRD được dùng để xác định cấu trúc, thành phần pha dựa trên số 

lượng, vị trí và cường độ các peak trên phổ nhiễu xạ tia X, từ đó suy đoán kiểu mạng 

và xác định bản chất của vật thể. 

2.5.2. Phương pháp hiển vi điện tử truyền qua (TEM) 

TEM là một kỹ thuật hiển vi để nghiên cứu vi cấu trúc bên trong vật liệu, sử dụng 

chùm điện tử có năng lượng cao (thường từ vài chục kV tới vài trăm hoặc thậm chí trên 

1000 kV) chiếu xuyên qua mẫu vật rắn mỏng (thường dưới 200 nm) để tạo ảnh vi cấu 

trúc bên trong vật rắn nhờ sử dụng hệ thấu kính từ cho khả năng phóng đại từ vài trăm 

tới hàng triệu lần (Fultz và cộng sự, 2012; Reimer, 2013). Do sử dụng chùm điện tử năng 

lượng cao, các kết cấu của TEM (súng phóng điện tử, cột điện tử, thấu kính từ, hệ ghi 

ảnh,...) được đặt trong buồng chân không cao (thậm chí siêu cao) được duy trì nhờ hệ 

thống bơm chân không tinh vi. Sự tạo ảnh ở TEM tương tự như nguyên lý trong các kính 

hiển vi quang học, chỉ khác là sử dụng sóng điện tử và thấu kính từ. Khả năng tạo ra hình 

ảnh có độ phân giải siêu cao là nhờ bước sóng rất ngắn của chùm điện tử, phụ thuộc vào 

thế tăng tốc ở nguồn phát điện tử như công thức (2.12) (Ngô Đức Thế, 2015) 

                            
Vem

h

e ..2
=  (2.12)  

nếu tính đến hiệu ứng tương đối tính nếu thế tăng tốc đủ lớn (trên 120 kV) thì bước 

sóng được tính theo công thức (2.13) (Ngô Đức Thế, 2015):  
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=                            (2.13)  

với me là khối lượng tĩnh của điện tử, V là thế tăng tốc, e là điện tích của điện tử và c là 

tốc độ ánh sáng trong chân không. Hình 2.10 mô tả sơ đồ nguyên lý của TEM. 

https://vi.wikipedia.org/wiki/B%C6%B0%E1%BB%9Bc_s%C3%B3ng
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Hình 2.10. Sơ đồ nguyên lý của TEM 

2.5.3. Phương pháp đẳng nhiệt hấp phụ (BET)  

Sử dụng phương pháp BET để đo diện tích bề mặt vật liệu đã trở thành quy trình 

tiêu chuẩn được sử dụng rộng rãi nhất để xác định diện tích bề mặt của vật liệu xốp, 

mặc dù sự mô phỏng quá trình mô hình dựa trên lý thuyết. Năm 1938, Stephen Brunauer 

và cộng sự công bố bài báo đầu tiên về lý thuyết BET trong tạp chí của Hiệp hội Hóa 

học Hoa Kỳ (Moulik và cộng sự, 1999). 

Phương trình BET:  

  
00
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CVPPV
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+=

−
                       (2.14) 

với P là áp suất cân bằng của chất bị hấp phụ, P0 là áp suất hơi bão hoà của chất bị hấp 

phụ, C là hằng số BET, V (cm3/g) là thể tích của khí hấp phụ tại P/P0, Vm (cm3/g) thể 

tích của lớp hấp phụ đơn phân tử tính cho một gam chất hấp phụ trong điều kiện tiêu 

chuẩn. 

2.5.4. Phương pháp FT-IR  

Phổ hồng ngoại là phổ của các phân tử và nhóm phân tử xuất hiện dưới tác dụng 

của chùm sáng kích thích có năng lượng phù hợp nằm trong vùng hồng ngoại (IR), làm 

cho các điện tử hóa trị trong các liên kết  và  của các nguyên tử trong phân tử bị kích 

thích, làm cho nó bị chuyển mức năng lượng lên trạng thái năng lượng cao, đồng thời 

khi đó phân tử, các nhóm phân tử, nguyên tử quay và dao động. Ba quá trình đó sinh ra 

phổ hấp thụ hồng ngoại của nó dưới tác dụng của chùm sáng kích thích. Máy đo phổ 

với me là khối lượng tĩnh của điện tử, V là thế tăng tốc, e là điện tích của điện tử và c là 

tốc độ ánh sáng trong chân không. Hình 2.4 mô tả phương pháp chụp TEM. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 2.4. Sơ đồ cấu tạo điện tử ở TEM 

 

Nguồn phát điện tử 

Anot 

Hệ kính hội tụ 

Mẫu 

Vật kính 

Thấu kính phóng đại 

Hệ lăng kính 

Màn huỳnh quang 
 

Hệ khuếch đại ảnh bằng thấu kính 
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thu toàn bộ phổ IR của chất, phân ly và ghi phổ IR đó lại. Hệ thống máy tính kết hợp 

với thư viện phổ để cho ra kết quả. 

Phổ hồng ngoại chuyển hóa Fourier (FT-IR) về nguyên tắc vẫn như kỹ thuật hồng 

ngoại phân tán thông thường. Nhưng ở đây, bộ phận giải phổ IR không phải là hệ lăng 

kính hay tấm cách tử, mà là một hệ gương giao thoa kế kiểu Michell và máy tính điều 

khiển hệ giao thoa này hoạt động làm nhiệm vụ chuyển hóa Fourier tín hiệu phổ IR. Do 

đó khả năng phân giải, tốc độ phân tích của loại máy phổ FT-IR này cao hơn. 

2.5.5. Phương pháp phổ tán sắc năng lượng tia X  

Phổ tán sắc năng lượng tia X là kỹ thuật phân tích thành phần hóa học của vật rắn 

dựa vào việc ghi lại phổ tia X phát ra từ vật rắn do tương tác với các bức xạ (mà chủ 

yếu là chùm điện tử có năng lượng cao trong các kính hiển vi điện tử). 

Kỹ thuật EDX chủ yếu được dùng trong các kính hiển vi điện tử, ở đó, ảnh vi cấu 

trúc vật rắn được ghi lại thông qua việc sử dụng chùm điện tử có năng lượng cao tương 

tác với vật rắn. Việc ghi nhận phổ tia X phát ra từ vật rắn sẽ cho thông tin về các nguyên 

tố hóa học có mặt trong mẫu đồng thời cho các thông tin về tỉ phần các nguyên tố.  

2.6. Xác định khả năng hấp thu ion Cs+, Sr2+ và Co2+ bằng kỹ thuật TXRF 

2.6.1. Hệ đo và phương pháp xác định hàm lượng nguyên tố trong mẫu 

Hệ TXRF S2 PICOFOXTM là hệ huỳnh quang tia X phản xạ toàn phần, loại để bàn 

di động đầu tiên trên thế giới, dùng phân tích đa nguyên tố trong các mẫu chất lỏng, 

huyền phù, chất rắn (Bruker, 2020). Giới hạn phát hiện các nguyên tố có thể đạt được 

đến ppb, hệ S2 PICOFOXTM phù hợp để phân tích các nguyên tố vi lượng. 

Có nhiều phương pháp xác định định lượng của các nguyên tố trong mẫu như 

phương pháp so sánh tương đối, phương pháp chuẩn nội, ... Trong nghiên cứu này, 

chúng tôi sử dụng phương pháp chuẩn nội với chất chuẩn nội là Galium. 

Phương pháp chuẩn nội dựa trên sự chênh lệch của cường độ tia X đặc trưng của 

nguyên tối phân tích và nguyên tố làm chuẩn phát ra trên cùng một mẫu. Khi đó khối 

lượng mẫu cần xác định được tính như sau (IAEA, 2011). 

  Mx= 
Ix

IS
 × MS × 

GS

Gx
 (2.15) 

trong đó: Mx, Ms: hàm lượng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn; 

Ix, Is: cường độ tia X đặc trưng của mẫu phân tích và mẫu chuẩn; 

Gx, Gs: hệ số phát tia X đặc trưng của nguyên tố phân tích và nguyên tố chuẩn nội.  
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2.6.2. Chuẩn bị mẫu và đo đạc trong phân tích hàm lượng chứa ion Cs+, Sr2+ và Co2+  

Các đồng vị phóng xạ và đồng vị bền là tương đồng về bản chất hóa học và kích 

thước ion, do đó để phục vụ cho nghiên cứu chúng tôi sử dụng muối Cs, muối Sr và 

muối Co ở đồng vị bền. Dung dịch chuẩn gốc của Merck có nồng độ chuẩn 1000 mg/L 

cho từng ion kim loại được dùng pha các dung dịch để nghiên cứu.  

Sau khi khảo sát sơ bộ khoảng nồng độ hấp thu từ 0,1 mg/L đến 600 mg/L, chúng 

tôi thấy rằng khoảng nồng độ hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ là khác nhau trên nhóm 

vật liệu nghiên cứu. Do đó, khoảng nồng độ tối ưu để tiến hành nghiên cứu các ion hấp thu 

trên vật liệu được trình bày ở Bảng 2.4. 

Bảng 2.4. Nồng độ đầu các dung dịch ion Cs+, Sr2+ và Co2+ 

Ion 
Nồng độ đầu (C0) mg/L 

0,1 1 10 30 50 70 100 150 200 250 300 400 500 600 

Cs+     x x x x x x x x x x 

Sr2+ x x x x x x x x x x x x x  

Co2+   x x x x x x x x x x x  

Cân khoảng 0,1g vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 cho vào bình phản ứng. 

Chuẩn bị 50 mL dung dịch chứa Cs+, Sr2+ và Co2+ với nồng độ ban đầu khác nhau từ 

0,1 mg/L ÷ 600 mg/L (tùy thuộc vào các ion trên). Nồng độ các ion không được thay 

đổi trong suốt quá trình hấp thu và giữ độ pH = 7, sau đó trộn hỗn hợp trên, đậy kín và 

lắc trên máy lắc (IKA HS 260 Basic USA) với tốc độ 270 lần/phút, liên tục trong 24 giờ và 

giữ ở nhiệt độ phòng 25oC để đảm bảo quá trình hấp thu đạt trạng thái cân bằng. Sau khi 

kết thúc quá trình hấp thu, vật liệu hấp thu được tách loại bằng máy ly tâm (Universal 320 

- Germany) trong 10 phút với tốc độ 8500 vòng/phút, sau đó được lọc qua màng lọc 220 

nm và dịch lọc được phân tích trên thiết bị TXRF. Hình 2.11 mô tả quá trình khảo sát ảnh 

hưởng của nồng độ đến khả năng hấp thu ion Cs+, Sr2+, Co2+ của vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

và A3[Fe(CN)6]2.  
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Hình 2.11. Quy trình khảo sát ảnh hưởng của nồng độ đến khả năng hấp thu ion Cs+, 

Sr2+, Co2+ của vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

Sau khi hấp thu xong, mẫu lỏng được chuẩn bị theo các bước sau:  

Bước 1: Mẫu sau khi hấp thu xong được ly tâm ở 8500 vòng/ phút trong 5 phút và 

lọc bằng giấy lọc nhằm loại bỏ chất hấp thu. 

Bước 2: Dùng micropipette hút 900 µL dung dịch sau khi đồng nhất vào ống đựng 

mẫu 1,5 mL. 

Bước 3: Thêm vào ống đựng mẫu trên 100 µL dung dịch chuẩn nội gali (100 ppm). 

Bước 4: Đồng nhất mẫu sau khi thêm chuẩn nội Gali bằng máy rung. 

Lưu ý: Trước khi nhỏ mẫu phân tích, tinh thể được làm sạch: 

- Dung dịch rửa Extran trung tính; 

- Tráng lại bằng nước cất 2 lần; 

- Làm khô bằng aceton tinh khiết (PA). 

Bước 5: Dùng micropipette hút 10 µL dung dịch khi đồng nhất lên tâm vật mang 

mẫu sạch. 
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Bước 6: Sấy khô mẫu ở nhiệt độ 30oC trong 20 phút với đường kính vệt mẫu khi 

khô vào khoảng 3 mm. Mẫu sau khi được sấy khô đã sẵn sàng cho vào máy phân tích. 

Quy trình chuẩn bị mẫu cho phân tích TXRF được mô tả tóm tắt ở Hình 2.12. 

Hình 2.12. Tóm tắt quy trình tạo mẫu lỏng cho phân tích TXRF 

Để thu được số liệu chính xác nhất có thể, còn phụ thuộc rất nhiều cách xử lý phổ bức 

xạ tia X đặc trưng thu được sau khi phân tích bằng hệ phổ kế TXRF S2 PICOFOXTM. Trong 

phân tích nguyên tố vết, giới hạn phát hiện thấp nhất của một nguyên tố trong mẫu là 

một trong những tiêu chuẩn quan trọng nhất đối với một thiết bị phân tích, nó quyết 

định nguyên tố trong mẫu có thể được phát hiện hay không, với sai số thống kê nhất 

định.  

Khi các nguyên tố được định tính và định lượng từ đỉnh huỳnh quang của chúng, 

giới hạn phát hiện được xác định dựa trên sự thống kê của đỉnh đó và nền phông (Hình 

2.13). Do đó, một nguyên tố được xem là được phát hiện nếu diện tích đỉnh lớn hơn ba 

lần số đếm thống kê của phông (tiêu chuẩn 3-sigma):     

𝐿𝐿𝐷𝑖 =
3∙𝐶𝑖∙√𝑁𝐵𝐺

𝑁𝑖
                                             (2.16) 
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trong đó: LLDi: giới hạn phát hiện thấp nhất của nguyên tố i; 

Ci: nồng độ của nguyên tố i; 

Ni: số đếm đỉnh của nguyên tố i; 

NBG: số đếm phông dưới đỉnh huỳnh quang.  

Giới hạn phát hiện thấp nhất là một hàm của thời gian: 

𝐿𝐿𝐷 ≈
1

√T
  (2.17) 

Bên cạnh việc chọn thời gian đo, giới hạn phát hiện của phép phân tích cũng bị 

ảnh hưởng bởi matrix mẫu. 

 

Hình 2.13. Diện tích đỉnh và diện tích phông trong phổ TXRF 

Đối với mỗi đỉnh huỳnh quang, độ lệch chuẩn tuyệt đối trên cơ sở sai số thống kê 

của số đểm đỉnh phổ và phông nền được tính toán. 

𝛿𝑖 =  √𝑁𝑖 +  2𝑁𝐵𝐺  (2.18) 

Giá trị cho việc khớp là chính xác, được khuyến cáo bởi nhà sản xuất, nên nhỏ 

hơn 10%. Các giá trị cao (> 10%) cho thấy kết quả định lượng là sai hoặc không xác 

định tương ứng cho một điều chỉnh độ lợi không chính xác. Việc xác định giá trị 𝜒2 

được tính theo công thức (2.19) và mô tả theo Hình 2.14. 

𝜒2 =  
1

𝑛2 − 𝑛1
∑

1

𝛿𝑖
2 (𝑦𝑖 − 𝑦(𝑖))2𝑛2

𝑖 = 𝑛1
  (2.19) 
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Hình 2.14. Mô tả các tham số khớp của một đỉnh phổ TXRF 

2.7. Kết luận chương 2 

Nội dung Chương 2 đã trình bày quy trình, dụng cụ, hóa chất và phương pháp để 

chế tạo vật liệu nano A2[Fe(CN)6]và A3[Fe(CN)6]2 dùng trong nghiên cứu hấp thu các 

ion Cs+, Sr2+ và Co2+. Để đánh giá chất lượng vật liệu nano, chúng tôi đã sử dụng 05 

phương pháp là XRD, TEM, BET, FT-IR và EDX. Các quy trình xác định hiệu suất hấp 

thu của các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ được mô tả chi tiết với việc sử dụng kỹ thuật phân tích 

hàm lượng bằng TXRF với pha trộn chuẩn nội là Galium. 
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Chương 3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

Để đánh giá khả năng hấp thu của các vật liệu nano đã chế tạo, chúng tôi tiến hành 

đánh giá chất lượng vật liệu sau chế tạo bằng các phương pháp trên, sau đó tiến hành 

cho hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+. Kết quả hấp thu được đánh giá bởi các phương 

trình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich; đồng thời kiểm tra hiệu suất hấp thu bằng kỹ 

thuật đo TXRF. 

3.1. Kết quả chế tạo vật liệu nano A2[Fe(CN)6]  

3.1.1. Đánh giá vật liệu nano A2[Fe(CN)6] bằng phương pháp XRD 

Các mẫu vật liệu nano A2[Fe(CN)6] sau khi chế tạo được kiểm tra cấu trúc bằng 

phép đo nhiễu xạ tia X (XRD). Kết quả nhiễu xạ được trình bày trong Hình 3.1. 

 

Hình 3.1. Kết quả đo nhiễu xạ tia X của nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6] (A = Co, Cu, Ni) 

Kết quả đo nhiễu xạ XRD cho thấy, các mẫu vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], 

Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6] đều xuất hiện các đỉnh nhiễu xạ lần lượt ứng với vị trí 

góc 2θ tương ứng với mặt tinh thể có giá trị hkl lần lượt là: (200); (220); (400); (420); 

(422); (440); (620) và (622). Các mặt tinh thể này đặc trưng cho cấu trúc lập phương 

tâm mặt (Fm3m). Các kết quả chụp XRD của các vật liệu mà chúng tôi chế tạo hoàn 

toàn trùng khớp với các kết quả đã được công bố (Adak và cộng sự, 2011; Xu và cộng 

sự, 2008). 

Do các vật liệu Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6] có cấu trúc lập 
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phương, nên sử dụng công thức (2.8) ÷ (2.11) để xác định các tham số vật liệu, kết quả 

trình bày ở Bảng 3.1. Hằng số mạng của nhóm vật liệu được tính toán và cho kết quả 

hằng số mạng lần lượt là 9,92 ± 0,10 Å đối với Cu2[Fe(CN)6], 10,22 ± 0,20 Å với 

Co2[Fe(CN)6] và 10,26 ± 0,20 Å với Ni2[Fe(CN)6]. Kết quả tính toán này hoàn toàn phù 

hợp với hằng số mạng của nhóm vật liệu đã được nghiên cứu trước đây (Adak và cộng 

sự, 2011; Xu và cộng sự, 2008).  

Bảng 3.1. Thông số đặc trưng phổ XRD của các vật liệu Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] 

và Ni2[Fe(CN)6] 

Đỉnh hkl 

Vị trí 

đỉnh 2θ 

(độ) 

Khoảng 

cách 

mặt 

mạng d 

(nm) 

Độ rộng cực 

đại nửa 

chiều cao 

(FWHM) 

(rad) 

Hằng số 

mạng a 

(Å) 

Kích 

thước 

tính thể 

D (Å) 

V = a3 

(Å3) 

Cu2[Fe(CN)6] 

1 200 17,669 5,01 0,007 10,02 208,74 1007,30 

2 220 25,101 3,54 0,008 10,02 178,24 1006,90 

3 400 35,833 2,50 0,008 10,01 172,93 1003,10 

4 420 40,250 2,13 0,010 9,54 144,08 997,30 

5 422 44,252 2,05 0,010 10,02 151,76 1004,90 

Co2[Fe(CN)6] 

1 200 17,586 5,17 0,007 10,34 209,07 1028,20 

2 220 24,976 3,60 0,008 10,18 178,74 1021,40 

3 400 35,676 2,54 0,003 10,15 541,04 1018,00 

Ni2[Fe(CN)6] 

1 200 17,515 5,18 0,007 10,37 193,85 1038,60 

2 220 24,888 3,57 0,009 10,09 153,46 1025,70 

3 400 35,505 2,54 0,008 10,17 181,12 1029,60 

4 420 39,844 2,27 0,009 10,15 168,79 1027,30 

5 422 43,840 2,15 0,011 10,54 135,88 1041,20 

Hằng số mạng giữa các vật liệu nano có sự khác biệt, điều này có thể được lý giải 

dựa trên kích thước các ion kim loại (Cu2+, Co2+, Ni2+) tham gia liên kết vào mạng tinh 

thể của vật liệu (Adak và cộng sự, 2011). Cũng chính lý do này đã làm các đỉnh nhiễu 

xạ tia X có sự dịch vị trí góc nhiễu xạ của các vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] 

và Ni2[Fe(CN)6]. Sự sai khác về vị trí góc nhiễu xạ được trình bày ở Bảng 3.2. 
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Bảng 3.2. Góc nhiễu xạ XRD của các vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và 

Ni2[Fe(CN)6] 

STT hkl Vị trí góc nhiễu xạ 2θ 

Cu2[Fe(CN)6] Co2[Fe(CN)6] Ni2[Fe(CN)6] 

1 200 17,67 17,59 17,51 

2 220 25,10 24,97 24,89 

3 222 29,56 29,62 29,27 

4 400 35,83 35,68 35,50 

5 420 40,25 40,07 39,84 

6 422 44,25 44,08 43,84 

7 440 51,59 51,38 51,08 

8 620 54,76 54,70 54,43 

9 622 58,22 57,92 57,64 

Kết quả phân tích phổ XRD cho thấy, nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6] với các vật liệu 

thành phần là Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6] đã chế tạo trong nghiên 

cứu này ở dạng vật liệu nano. Các vật liệu này đều ở dạng vật liệu kết tinh và có tỉ phần 

đơn pha rất cao. 

3.1.2. Đánh giá vật liệu nano A2[Fe(CN)6] bằng phương pháp TEM và EDX 

Hình thái và kích thước của nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6] được kiểm tra bằng kính 

hiển vi điện tử truyền qua. Kết quả về hình thái và kích thước được trình bày ở Hình 

3.2.  

 

Hình 3.2. Hình ảnh hiển vi điện tử truyền qua và phổ phân bố kích thước của nhóm 

vật liệu (a) Co2[Fe(CN)6], (b) Cu2[Fe(CN)6] và (c) Ni2[Fe(CN)6] 
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Vật liệu Cu2[Fe(CN)6] phân bố kích thước từ 25 nm đến 85 nm. Tập trung nhiều 

nhất với kích thước 25 nm với tỉ lệ phần trăm là 40,54%. Các hạt có phổ phân bố rộng 

và độ đồng đều không cao. Kết quả kích thước đã thu nhỏ đáng kể so với kết quả được 

công bố của nhóm Kazuko Matsumoto và cộng sự (Matsumoto và cộng sự, 2018). 

Vật liệu Co2[Fe(CN)6] có phổ phân bố kích thước từ 15 nm đến 75 nm. Tập trung 

nhiều nhất với kích thước 35 nm với tỉ lệ phần trăm là 37,1%. Vật liệu liệu Co2[Fe(CN)6] 

có phổ phân bố kích thước rộng hơn so với Cu2[Fe(CN)6]. Kích thước hạt Co2[Fe(CN)6] 

lớn hơn khi so sánh với nghiên cứu của nhóm tác giả A.Shanmugavani và cộng sự 

(Shanmugavani và cộng sự, 2015). 

  Vật liệu Ni2[Fe(CN)6] có kích thước nhỏ hơn hai vật liệu trên. Phổ phân bố trong 

khoảng từ 15 nm đến 35 nm. Kích thước hạt tập trung nhiều trong khoảng từ 20 nm đến 25 

nm với tỉ phần phân bố lần lượt là 26% và 40%. Kết quả về kích thước của vật liệu 

Ni2[Fe(CN)6] vẫn còn lớn khi so sánh với kết quả được trình bày trong công trình của nhóm 

nghiên cứu Joulia Larionova (Larionova và cộng sự, 2009). Điều này có thể được giải thích 

là do phương pháp chế tạo khác nhau nên đưa đến kết quả về kích thước khác nhau. 

Sự phân bố các nguyên tố hóa học trong các mẫu vật liệu được kiểm tra bằng phép 

đo phổ tán sắc năng lượng tia X (EDX). Sự phân bố các nguyên tố hóa học được trình 

bày trong Hình 3.3. 

 

Hình 3.3. Ảnh phân bố các nguyên tố hóa học của nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6] 
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Hình 3.3 trình bày sự phân bố các nguyên tố hóa học trên mẫu vật liệu theo các 

màu sắc khác nhau. Đối với vật liệu Co2[Fe(CN)6] các nguyên tố được thể hiện lần lượt 

với các màu cam là Co, vàng là Fe, đỏ là C và xanh lá là N. Tương tự như vậy, các mẫu 

vật liệu Cu2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6] cũng được biểu diễn các thành phần nguyên tố 

hóa học hợp thành với các màu sắc khác nhau. 

3.1.3. Đánh giá vật liệu nano A2[Fe(CN)6] bằng phương pháp FT-IR 

Phổ hấp thụ hồng ngoại (FT-IR) được sử dụng để kiểm tra các liên kết xuất hiện 

trong nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6]. Kết quả được trình bày ở Hình 3.4. 

Kết quả phổ hấp thụ của 3 vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và 

Ni2[Fe(CN)6]  đều cho thấy có liên kết CN ở khoảng số sóng 2058 ÷ 2186 cm-1 (Ghosh, 

1974; Itaya và cộng sự, 1986). Trong khi, liên kết Fe-C được thể hiện trong khoảng số 

sóng 540 ÷ 590 cm-1 (Karadas và cộng sự, 2012; Lejeune và cộng sự, 2014). 

Ngoài ra, một số hấp thụ được tìm thấy ở khoảng số sóng ~ 1600 cm-1 được cho 

là của liên kết kéo dài của H-O-H (Li và cộng sự, 2015). Đặc biệt, các đỉnh hấp thụ ~ 

3360 cm-1 và ~3650 cm-1 tương ứng với sự tồn tại H2O (Li và cộng sự, 2015). Điều này 

chỉ ra rằng các mẫu vật liệu A2[Fe(CN)6] được chế tạo có chứa một lượng đáng kể các 

phân tử H2O cư trú trong các hốc tinh thể (Li và cộng sự, 2015). 

 

Hình 3.4. Kết quả phổ FT-IR của nhóm vật liệu A2[Fe(CN)6] 

3.1.4. Đánh giá vật liệu nano A2[Fe(CN)6] bằng phương pháp BET 

Kết quả phân tích diện tích bề mặt và kích thước lỗ xốp của vật liệu A2[Fe(CN)6] 

được thể hiện ở Bảng 3.3. Theo phân loại của UPAC các vật liệu có kích thước lỗ xốp 

có d > 50 nm là vật liệu mao quản lớn, vật liệu mao quản trung bình (2 < d < 50 nm) và 

vật liệu mao quản nhỏ (d < 2 nm) (Tsai và cộng sự, 2016b). Kết quả phân tích cho thấy 
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các vật liệu A2[Fe(CN)6 là vật liệu nano xốp, có kích thước mao quản trung bình. Tuy 

nhiên, diện tích bề mặt của Cu2[Fe(CN)6] nhỏ hơn khoảng 10,91 lần so với 

Co2[Fe(CN)6] và nhỏ hơn 10,08 lần so với Ni2[Fe(CN)6]. 

Bảng 3.3. Kích thước lỗ xốp hấp thu và diện tích bề mặt của các vật liệu 

 Vật liệu nano Co2[Fe(CN)6] Ni2[Fe(CN)6] Cu2[Fe(CN)6] 

Kích thước lỗ xốp BJH (nm) 34,94 34,02 22,11 

Diện tích bề mặt BET (m2/g) 63,96 59,04 5,86 

3.2. Kết quả chế tạo vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

3.2.1. Đánh giá vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 bằng phương pháp XRD 

Các mẫu vật liệu A3[Fe(CN)6]2 được kiểm tra cấu trúc bằng phép đo nhiễu xạ tia 

X (XRD).  

 

Hình 3.5. Kết quả đo nhiễu xạ tia X của nhóm vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2, 

Ni3[Fe(CN)6]2 và Co3[Fe(CN)6]2 

Hình 3.5 trình bày kết quả nhiễu xạ tia X của các vật liệu nhóm A3[Fe(CN)6]2. 

Trong đó, các vật liệu Co3[Fe(CN)6]2, và Ni3[Fe(CN)6]2 có các đỉnh nhiễu xạ đặc trưng 

của cấu trúc lập phương (F43m), và (Fm3m) với Cu3[Fe(CN)6]2 (Adak và cộng sự, 

2011).  
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Sử dụng công thức (2.8) ÷ (2.11) để xác định các tham số vật liệu, kết quả được 

trình bày ở Bảng 3.4. Hằng số mạng của các vật liệu là 10,10 ± 0,10 Å với 

Cu3[Fe(CN)6]2, 10,30 ± 0,10 Å với Co3[Fe(CN)6]2, và 10,21 ± 0,10 Å với 

Ni3[Fe(CN)6]2. Các kết quả tính toán này hoàn toàn trùng khớp với kết quả hằng số 

mạng đã được công bố trước đó về nhóm vật liệu A3[Fe(CN)6]2 (Adak và cộng sự, 2011; 

Jiao và cộng sự, 2017). 

Bảng 3.4. Thông số đặc trưng phổ XRD của các vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2, 

Co3[Fe(CN)6]2, và Ni3[Fe(CN)6]2 

Đỉnh hkl 

Vị trí 

đỉnh 2θ 

(độ) 

Khoảng 

cách 

mặt 

mạng d 

(nm) 

Độ rộng 

cực đại 

nửa chiều 

cao 

(FWHM) 

(rad) 

Hằng số 

mạng a 

(Å) 

Kích 

thước 

tính thể 

D (Å) 

V = a3 (Å3) 

Cu3[Fe(CN)6]2 

1 200 17,552 5,06 0,005 10,13 276,41 1038,58 

2 220 24,937 3,57 0,005 10,09 282,70 1025,66 

3 400 35,573 2,53 0,005 10,12 284,91 1036,23 

4 420 39,929 2,25 0,004 10,07 300,16 1022,41 

5 422 43,938 2,06 0,004 10,08 347,64 1023,33 

Co3[Fe(CN)6]2 

1 200 17,586 5,15 0,007 10,31 204,67 1095,25 

2 220 24,975 3,64 0,008 10,30 165,10 1091,14 

3 400 35,676 2,58 0,006 10,30 226,83 1092,79 

4 420 40,062 2,30 0,023 10,29 62,41 1090,25 

5 422 44,082 2,10 0,025 10,30 60,06 1093,24 

Ni3[Fe(CN)6]2 

1 200 17,307 5,10 0,010 10,20 146,61 1061,21 

2 220 24,568 3,63 0,012 10,27 115,54 1083,37 

3 400 35,076 2,56 0,010 10,22 138,66 1068,57 

4 420 39,381 2,27 0,014 10,13 108,03 1039,11 

Các mặt tinh thể (200); (220); (222); (400); (420); (422); (440); (620) và (622) với 

các vị trí góc nhiễu xạ 2θ đặc trưng được trình bày ở Bảng 3.5. Sự sai khác về vị trí góc 

nhiễu xạ được cho là do sự khác nhau về kích thước nguyên tử của Ni, Co và Cu. 
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Bảng 3.5. Góc nhiễu xạ XRD của các vật liệu Co3[Fe(CN)6]2; Cu3[Fe(CN)6]2; 

Ni3[Fe(CN)6]2 

STT hkl 

Vị trí góc nhiễu xạ 

Cu3[Fe(CN)6]2 Co3[Fe(CN)6]2 Ni3[Fe(CN)6]2 

1 200 17,55 17,58 17,30 

2 220 24,56 24,97 24,56 

3 222 29,34 29,62 29,30 

4 400 35,57 35,67 35,07 

5 420 39,92 40,06 39,38 

6 422 43,93 44,07 43,29 

7 440 51,19 51,37 50,43 

8 620 54,52 54,70 53,76 

3.2.2. Đánh giá vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 bằng phương pháp TEM và EDX  

Hình thái và kích thước của nhóm vật liệu A3[Fe(CN)6]2 được kiểm tra bằng kính 

hiển vi điện tử truyền qua. Kết quả về hình thái và kích thước được trình bày ở Hình 

3.6.  

Các mẫu được trình bày lần lượt từ Hình 3.6a ÷ Hình 3.6c, tương ứng với các mẫu 

từ Co3[Fe(CN)6]2 đến Ni3[Fe(CN)6]2. Vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2 có kích thước khá lớn. 

Phổ phân bố kích thước nằm trong khoảng từ 50 nm đến 150 nm. Kích thước tập trung 

ở khoảng 90 nm với tỉ lệ phần trăm là 44,44%. Hình 3.6a hạt có xu hướng kết đám, tạo 

thành các nhóm hạt có kích thước lớn hơn. Kích thước hạt lớn hơn khi so sánh với công 

bố của Do-Hwan Nam (Nam và cộng sự, 2019). 
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Hình 3.6. Hình ảnh hiển vi điện tử truyền qua và phổ phân bố kích thước của nhóm 

vật liệu (a) Co3[Fe(CN)6]2, (b) Cu3[Fe(CN)6]2 và (c) Ni3[Fe(CN)6]2 

Vật liệu Co3[Fe(CN)6]2 có kích thước nằm trong khoảng từ 15 nm đến 85 nm. 

Kích thước hạt tập trung ở khoảng từ 35 nm đến 45 nm chiếm đến 70%. Kích thước hạt 

khá lớn khi so sánh với nhóm của Rola Mouawia (Mouawia và cộng sự, 2009). Sự khác 

biệt về kích thước này là do phương pháp chế tạo của nhóm Rola Mouawia. 

Vật liệu Ni3[Fe(CN)6]2 có phổ phân bố kích thước 15 nm đến 35 nm. Phổ phân bố 

kích thước hạt này khá hẹp khi so sánh với các vật liệu khác trong nhóm A3[Fe(CN)6]2. 

Kích thước hạt chủ yếu phân bố ở khoảng 20 ÷ 25 nm, chiếm đến khoảng 65%. Kích 

thước nhỏ hơn khi được so sánh với nhóm của Zhang, nhưng lại không tốt về hình thái 

và kích thước hạt (Zhang và cộng sự, 2018). 

Sự phân bố các nguyên tố hóa học trong các mẫu vật liệu được kiểm tra bằng phép 

đo phổ tán sắc năng lượng tia X (EDX). Sự phân bố các nguyên tố hóa học được trình 

bày trong Hình 3.7.  

https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3ARola%20Mouawia
https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author%3ARola%20Mouawia
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Hình 3.7. Ảnh phân bố các nguyên tố hóa học của nhóm vật liệu A3[Fe(CN)6]2 

Hình 3.7 trình bày kết quả kiểm tra thành phần các nguyên tố hóa học của nhóm 

vật liệu A3[Fe(CN)6]2. Các mẫu vật liệu đều có đầy đủ các nguyên tố hóa học trong 

công thức hợp phần. Các nguyên tố được đặc trưng thể hiện bằng các màu sắc khác 

nhau. 

Đối với các mẫu vật liệu Co3[Fe(CN)6]2, Cu3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2 đều xuất 

hiện các nguyên tố đặc trưng như Co, Cu và Ni. Đặc biệt không xuất hiện các nguyên 

tố lạ nằm ngoài công thức hóa học. Điều này thể hiện các mẫu được chế tạo với độ tinh 

sạch cao. 

3.2.3. Đánh giá vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 bằng phương pháp FT-IR 

Phổ hấp thụ hồng ngoại (FT-IR) được sử dụng để kiểm tra các liên kết xuất hiện 

trong nhóm vật liệu A3[Fe(CN)6]2. Kết quả được trình bày ở Hình 3.8. 

 

Hình 3.8. Kết quả phổ FT-IR của nhóm vật liệu A3[Fe(CN)6]2 
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Hình 3.8 trình bày kết quả đo phổ hấp thụ hồng ngoại của nhóm vật liệu 

A3[Fe(CN)6]2. Kết quả phổ hấp thụ đều thể hiện có liên kết CN ở khoảng số sóng 2058 

÷ 2186 cm-1, kết quả này phù hợp với các nghiên cứu trước đây (Ghosh, 1974; Itaya và 

cộng sự, 1986). Liên kết Fe-C thể hiện trong khoảng số sóng 540 ÷ 590 cm-1 (Karadas 

và cộng sự, 2012; Lejeune và cộng sự, 2014). Hấp thụ ở khoảng số sóng ~ 1600 cm-1 là 

của liên kết kéo dài của H-O-H (Li và cộng sự, 2015). Các đỉnh hấp thụ ~ 3360 cm-1 và 

~3650 cm-1 tương ứng với chế độ hấp thu H2O (Li và cộng sự, 2015). Điều này chỉ ra 

rằng các mẫu vật liệu A3[Fe(CN)6]2 được chế tạo có chứa một lượng đáng kể các phân 

tử H2O cư trú trong các hốc tinh thể (Li và cộng sự, 2015). 

3.2.4. Đánh giá vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 bằng phương pháp BET 

Kết quả đánh giá diện tích bề mặt và kích thước lỗ xốp của vật liệu A3[Fe(CN)6]2 

được thể hiện ở Bảng 3.6. Kết quả phân tích cho thấy các vật liệu A3[Fe(CN)6]2 là vật 

liệu nano xốp, có kích thước mao quản trung bình. Tuy nhiên, diện tích bề mặt của 

Cu3[Fe(CN)6]2 nhỏ hơn khoảng 1,36 lần so với Co3[Fe(CN)6]2 và nhỏ hơn khoảng 2,22 

lần so với Ni3[Fe(CN)6]2. 

Bảng 3.6. Kích thước lỗ xốp hấp thu và diện tích bề mặt của các vật liệu 

Vật liệu nano Ni3[Fe(CN)6]2 Co3[Fe(CN)6]2 Cu3[Fe(CN)6]2 

Kích thước lỗ xốp BJH (nm) 21,05 15,37 14,57 

Diện tích bề mặt BET (m2/g) 64,45 39,46 29,01 

3.3. Ứng dụng vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 hấp thu ion Cs+ 

Quá trình hấp thu các ion Cs+ trên vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

được thực hiện tại nhiệt độ phòng ở 25oC, pH = 7,0 và thời gian phản ứng trong 24 

giờ là đủ để đạt được trạng thái cân bằng. Vì thế, nồng độ ion Cs+ còn lại (Ce , mg/L) và 

dung lượng hấp thu (qe, mg/g) sau 24 giờ được đưa ra dưới dạng các giá trị cân bằng. 

Kết quả dung lượng hấp thu các ion Cs+ lên trên 06 vật liệu được thể hiện tại Hình 3.9. 

Đối với cả hai vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2, ion Cs+ bị hấp thu tăng lên khi 

tăng nồng độ đầu và trở nên bão hòa khi nồng độ ban đầu đạt tới hơn 250 mg/L đối với 

Ni2[Fe(CN)6] và Co3[Fe(CN)6]2; 300 mg/L đối với Cu3[Fe(CN)6]2; 350 mg/L đối với 

Ni3[Fe(CN)6]2 và 400 mg/L đối với Cu2[Fe(CN)6] và Co2[Fe(CN)6]. Nguyên nhân là 

khi nồng độ ban đầu của các ion Cs+ còn thấp, tức là dung dịch càng loãng thì sự tương 

tác giữa các phân tử bị hấp thu (ion Cs+) lên các trung tâm hấp thu trên bề mặt của vật 

liệu hấp thu càng thấp nên dung lượng hấp thu thấp. Hơn nữa, khi nồng độ các ion Cs+ 
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tăng lên thì sự tương tác giữa các phân tử bị hấp thu (ion Cs+) lên các trung tâm hấp thu 

trên bề mặt của vật liệu hấp thu càng cao nên dung lượng hấp thu tăng là nhờ cấu trúc 

xốp của khung kim loại hữu cơ của vật liệu hấp thu. Ngoài ra, khi nồng độ ion Cs+ tăng 

có khả năng tạo dạng “keo cation kim loại”, ngăn cản quá trình tập hợp cation kim loại 

lên trung tâm bề mặt vật liệu hấp thu, nên làm giảm hiệu suất hấp thu của nó khi tăng 

nồng độ đầu.  

 

Hình 3.9. Khả năng hấp thu ion Cs+ của vật liệu nano: (a) A2[Fe(CN)6], (b) 

A3[Fe(CN)6]2 

Phân tích dữ liệu thực nghiệm, kết hợp kết quả tính toán các thông số của quá trình 

hấp thu đẳng nhiệt ion Cs+ lên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 theo mô hình 

Freundlich và Langmuir, kết quả được trình bày ở Bảng 3.7, Hình 3.10 cho thấy quá trình 

hấp thu ion Cs+ thuộc dạng hấp thu vật lý vì n > 1. Thông số SL tính toán được theo bảng 

PL1 có giá trị nằm trong khoảng từ 0 đến 1, chứng tỏ vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và 

A3[Fe(CN)6]2 là vật liệu rất thích hợp để sử dụng hấp thu ion Cs+. Cả hai phương trình 

đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich đều có hệ số tương quan R2 khá cao từ 0,708 đến 

0,973. Kết quả này hoàn toàn phù hợp với các nghiên cứu về hấp thu ion Cs+ trong môi 

trường nước trên các vật liệu khác (Khandaker và cộng sự, 2020; Sheha và cộng sự, 

2007). 
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Bảng 3.7. Các tham số theo mô hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich của ion Cs+ 

bởi quá trình hấp thu từ các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

Vật liệu 
Mô hình 

đẳng nhiệt 
Giá trị các tham số R2 

Cu2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,883 
155,60 0,50 

Freundlich 

KF    

(mg/g).(L/mg)1/n 
n 

0,907 

71,66 5,95 

Co2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,954 
154,46 0,01 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,890 
9,44 2,27 

Ni2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,973 
120,31 0,27 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,708 
53,49 6,57 

Cu3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,925 
111,65 2,09 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,893 
61,99 8,09 

Co3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,953 
44,24 0,02 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,843 
6,49 3,36 

Ni3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,879 
40,60 0,26 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,930 
21,06 8,49 
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Hình 3.10. Đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Langmuir (a), (b); 

đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Freundlich (c), (d) biểu diễn sự 

hấp thu ion Cs+ tương ứng trên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 ở 25oC, 

pH = 7,0  

3.4. Ứng dụng vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 hấp thu ion Sr2+ 

Cũng tương tự như với ion Cs+, quá trình hấp thu được thực hiện tại nhiệt độ phòng 

ở 25oC và pH = 7,0. Kết quả thu được từ hấp thu ion Sr2+ trên các vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 cho thấy thời gian phản ứng trong 24 giờ là đủ để đạt 

được trạng thái cân bằng. Vì thế, nồng độ ion Sr2+ còn lại (Ce , mg/L) và dung lượng hấp 

thu (qe, mg/g) sau 24 giờ được đưa ra dưới dạng các giá trị cân bằng. Kết quả dung 

lượng hấp thu ion Sr2+ lên trên 06 vật liệu được thể hiện trên Hình 3.11. Đối với cả hai 

vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2: Lượng ion Sr2+ được hấp thu tăng lên khi 

tăng nồng độ đầu; đồng thời lượng ion Sr2+ bão hòa khi nồng độ ban đầu đạt tới hơn 100 

mg/L đối với Ni3[Fe(CN)6]2; 150 mg/L đối với Cu3[Fe(CN)6]2; 200 mg/L đối với 

Cu2[Fe(CN)6], 250 mg/L đối với Ni2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Co3[Fe(CN)6]2.  
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Hình 3.11. Khả năng hấp thu ion Sr2+ của vật liệu nano: (a) A2[Fe(CN)6], (b) 

A3[Fe(CN)6]2 

Phân tích dữ liệu thực nghiệm và đánh giá với kết quả tính toán các thông số của 

quá trình hấp thu đẳng nhiệt của ion Sr2+ lên các vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

theo mô hình Freundlich và Langmuir được trình bày ở Bảng 3.8, Hình 3.12 cho thấy quá 

trình hấp thu ion Sr2+ thuộc dạng hấp thu vật lý vì n > 1. Thông số RL tính toán được 

theo Bảng PL3 có giá trị nằm trong khoảng từ 0 đến 1, chứng tỏ vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2 và A2[Fe(CN)6] là vật liệu thích hợp để sử dụng hấp thu ion Sr2+. Phương 

trình đẳng nhiệt Langmuir mô tả quy luật đẳng nhiệt hấp thu Sr2+ tốt hơn nhiều so với 

phương trình đẳng nhiệt Freundlich vì có hệ số tương quan R2 cao hơn. Kết quả này 

hoàn toàn phù hợp với các nghiên cứu về hấp thu ion Sr2+ trong môi trường nước trên 

các vật liệu khác (Mironyuk và cộng sự, 2019). 
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Bảng 3.8. Các tham số theo mô hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich của ion Sr2+ 

bởi quá trình hấp thu từ các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

Vật liệu Mô hình đẳng nhiệt Giá trị các tham số R2 

Cu2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,980 
59,95 0,07 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,871 
13,65 3,80 

Co2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,961 
32,73 0,01 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,953 
1,79 2,23 

Ni2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,989 
29,17 0,01 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,965 
1,58 2,20 

Cu3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,968 
23,69 0,02 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,925 
2,58 2,80 

Co3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,978 
37,07 0,01 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,949 
1,30 1,96 

Ni3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) KL (L/mg) 

0,920 
4,19 0,02 

Freundlich 
KF (mg/g).(L/mg)1/n n 

0,927 
0,64 3,28 
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Hình 3.12. Đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Langmuir (a), (b); 

đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Freundlich (c), (d) biểu diễn sự 

hấp thu ion Sr2+  tương ứng trên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 ở 25oC, 

pH = 7,0. 

3.5. Ứng dụng vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 hấp thu ion Co2+ 

Cũng như hai trường hợp trên, quá trình hấp thu được thực hiện tại nhiệt độ phòng 

ở 25oC, pH = 7,0 và được phân tích bằng kỹ thuật TXRF. Dữ liệu thu được từ việc hấp 

thu ion Co2+ trên các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 cho thấy thời gian 

phản ứng trong 24 giờ là đủ để đạt được trạng thái cân bằng. Vì thế, nồng độ ion Co2+ 

còn lại (Ce , mg/L) và dung lượng hấp thu (qe, mg/g) sau 24 giờ được đưa ra dưới dạng 

các giá trị cân bằng. Kết quả dung lượng hấp thu ion Co2+ lên trên bốn vật liệu được thể 

hiện trên Hình 3.13. Đối với cả hai vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2: Lượng ion 

Co2+ được hấp thu tăng lên khi tăng nồng độ đầu; đồng thời lượng ion Co2+ bão hòa 
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khi nồng độ ban đầu đạt tới hơn 200 mg/L đối với Cu2[Fe(CN)6], Ni2[Fe(CN)6] và 

Ni3[Fe(CN)6]2; 250 mg/L đối với Cu3[Fe(CN)6]2. 

 

Hình 3.13. Khả năng hấp thu ion Co2+ của vật liệu nano: (a) A2[Fe(CN)6], (b) 

A3[Fe(CN)6]2 

Kết hợp kết quả thực nghiệm với kết quả tính toán các thông số của quá trình hấp 

thu đẳng nhiệt ion Co2+ lên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 theo mô hình hấp thu 

đẳng nhiệt Freundlich và Langmuir được thể hiện tại Bảng 3.9, Hình 3.14 cho thấy quá 

trình hấp thu ion Co2+ thuộc dạng hấp thu vật lý vì n >1. Thông số SL tính toán được theo 

Bảng PL5 có giá trị nằm trong khoảng từ 0 đến 1, chứng tỏ vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

và A2[Fe(CN)6] là vật liệu thích hợp để sử dụng hấp thu ion Co2+. Phương trình đẳng 

nhiệt Langmuir mô tả quy luật đẳng nhiệt hấp thu Co2+ tốt hơn nhiều so với phương 

trình đẳng nhiệt Freundlich vì có hệ số tương quan R2 cao hơn. Kết quả này hoàn toàn 

phù hợp với các nghiên cứu về hấp thu ion Co2+ trong môi trường nước trên các vật liệu 

khác (Monier và cộng sự, 2010). 
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Bảng 3.9. Các tham số theo mô hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich của ion Co2+ 

bởi quá trình hấp thu từ các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

Vật liệu 
Mô hình đẳng 

nhiệt 
Giá trị các tham số R2 

Cu2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) 

KL 

(L/mg) 0,961 

62,08 0,08 

Freundlich 

KF 

(mg/g).(L/mg)1/n 
n 

0,827 

18,03 4,59 

Ni2[Fe(CN)6] 

Langmuir 
qm (mg/g) 

KL 

(L/mg) 0,935 

32,34 0,03 

Freundlich 

KF 

(mg/g).(L/mg)1/n 
n 

0,914 

5,81 3,52 

Cu3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) 

KL 

(L/mg) 0,960 

41,83 0,05 

Freundlich 

KF 

(mg/g).(L/mg)1/n 
n 

0,927 

9,35 3,86 

Ni3[Fe(CN)6]2 

Langmuir 
qm (mg/g) 

KL 

(L/mg) 0,955 

25,16 0,01 

Freundlich 

KF 

(mg/g).(L/mg)1/n 
n 

0,902 

1,35 2,22 
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Hình 3.14. Đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Langmuir (a), (b); 

đường thực nghiệm và đường đẳng nhiệt theo mô hình Freundlich (c), (d) biểu diễn sự 

hấp thu ion Co2+ tương ứng trên vật liệu A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 ở 25oC, 

pH = 7,0 

3.6. Đánh giá hiệu suất hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2  

3.6.1. Hiệu suất hấp thu trên vật liệu nano A2[Fe(CN)6] 

Kết quả hấp thu với các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano A2[Fe(CN)6] được 

trình bày ở Bảng PL13 và Hình 3.15. Ở Hình 3.15, thể hiện phổ TXRF trước và sau khi 

hấp phụ ba ion Cs+, Sr2+, Co2+ trên vật liệu A2[Fe(CN)6]. Tại vị trí đỉnh tia X đặc trưng 

của ba nguyên tố, gồm: 4,854 keV và 4,272 keV (tia X đặc trưng Lα1, Lα2 của nguyên tố 

Cs), 14,165 keV và 14,098 keV (tia X đặc trưng Kα1, Kα2 của nguyên tố Sr) và 6,931 

keV và 6,946 keV (tia X đặc trưng Kα1, Kα2 của nguyên tố Co). Kết quả ở Bảng PL13 

cho thấy hiệu suất hấp thu với các ion chứa đồng vị phóng xạ gồm Cs+, Sr2+ và Co2+ 

trên vật liệu nano dạng Cu2[Fe(CN)6] thì với Cu2[Fe(CN)6] là cao nhất, đạt 99,76% đối 

với Cs+, 95,87% đối với Sr2+ và 99,50% đối với Co2+ tương ứng với các nồng độ 49,23 

mg/L, 0,10 mg/L và 10,57 mg/L.   
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Hình 3.15. Phổ TXRF trước và sau khi hấp thu của các ion (a) Cs+, (b) Sr2+, (c) Co2+. 

Phổ TXRF của các nguyên tố Cu, Co, Ni trước và sau khi hấp thu các đồng vị phóng 

xạ (d) Cs+, (e) Sr2+, (f) Co2+ trên vật liệu A2[Fe(CN)6]. 

Từ Hình 3.15a ÷ 3.15c cho thấy, khả năng hấp thu của Cu2[Fe(CN)6] đối các ion 

trên là cao nhất. Bên cạnh đó, phương pháp TXRF cũng cho thấy rất rõ sự trao đổi ion 

của vật liệu Cu2[Fe(CN)6] trên các đồng vị phóng xạ Cs+, Sr2+ và Co2+ thông qua sự 

xuất hiện đỉnh đặc trưng của đồng (8,0575 keV) trong dung dịch sau khi hấp thu, còn 

vật liệu Ni2[Fe(CN)6] và Co2[Fe(CN)6] không quan sát thấy đỉnh năng lượng tia X đặc 

trưng nên hiện tượng trao đổi ion không góp phần vào khả năng hấp phụ của chúng 

(Hình 3.15d ÷ 3.15f). Số đếm đỉnh phổ của nguyên tố đồng lần lượt là 279, 195 và 111, 

tương ứng với ba nguyên tố phóng xạ lần lượt là Cs+, Sr2+ và Co2+. Từ đó cho thấy khả 

năng trao đổi ion còn phụ thuộc vào vật liệu được trao đổi, hiệu suất trao đổi cao nhất 

trên dung dịch chứa ion Cs+ và thấp nhất ở dung dịch ion Co2+. 
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Mặc khác, theo các nghiên cứu trước đây cho thấy, số sóng càng cao thì liên kết 

giữa phối tử [Fe(CN)6] với ion kim loại Cu2+, Co2+ và Ni2+ càng yếu (Clark-Baldwin và 

cộng sự, 1998). Chính vì vậy các ion kim loại Cu2+, Co2+ và Ni2+ càng dễ phân li vào 

dung dịch và vị trí trống của khung kim loại hữu cơ AHCF được thay thế bởi các ion 

Cs+, Sr2+ và Co2+.  

Theo kết quả FT-IR, số sóng hấp thu của các phức Cu2[Fe(CN)6] cao nhất so với 

Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6], cụ thể đối với Cu2[Fe(CN)6] là 2099 cm-1, Ni2[Fe(CN)6] 

số sóng dịch chuyển về vị trí thấp hơn tại vị trí 2097 cm-1, số sóng hấp thu của 

Co2[Fe(CN)6] thấp nhất tại vị trí 2088 cm-1 (Clark-Baldwin và cộng sự, 1998). Từ kết 

quả thực nghiệm trên, liên kết phối trí giữa ion Cu2+ và phối tử [Fe(CN)6] là yếu nhất 

so với liên kết phối trí của Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6]. Chính vì vậy, ion Cu2+ dễ 

dàng tách ra từ khung kim loại hữu cơ của Cu2[Fe(CN)6] vào dung dịch (Liu và cộng 

sự, 2017). Trong khi đó, các ion có chứa nhân phóng xạ bao gồm Cs+, Sr2+
 và Co2+ thay 

thế vào vị trí trống của ion Cu2+ trong bộ khung kim loại hữu cơ. Sự giải thích này đồng 

nhất với kết quả đo thực nghiệm bằng phương pháp TXRF.  

3.6.2. Hiệu suất hấp thu trên vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 

Kết quả hấp thu với các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano A3[Fe(CN)6]2 được 

trình bày ở Bảng PL14 và Hình 3.16. Ở Hình 3.16 kết quả phân tích định lượng bằng 

kỹ thuật TXRF cho thấy rất rõ sự trao đổi ion của vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2 trên các ion 

có chứa nhân phóng xạ Cs+, Sr2+ và Co2+ thông qua sự xuất hiện đỉnh đặc trưng của 

đồng (8.05 keV) trong dung dịch sau khi hấp thu, còn vật liệu Ni3[Fe(CN)6]2 và 

Co3[Fe(CN)6]2 không quan sát thấy đỉnh năng lượng tia X đặc trưng rõ rệt nên hiện 

tượng trao đổi ion không góp phần vào khả năng hấp thu của chúng. Số đếm đỉnh phổ 

của nguyên tố đồng lần lượt là 232, 156 và 89, tương ứng với ba nguyên tố phóng xạ 

lần lượt là Cs+, Sr2+ và Co2+. Từ đó cho thấy khả năng trao đổi ion còn phụ thuộc vào 

vật liệu được trao đổi, hiệu suất trao đổi cao nhất trên dung dịch chứa ion Cs+ và thấp 

nhất ở dung dịch ion Co2+.  
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Hình 3.16. Phổ TXRF trước và sau khi hấp thu của các ion (a) Cs+, (b) Sr2+, (c) Co2+. 

Phổ TXRF của các nguyên tố Cu, Co, Ni trước và sau khi hấp thu các đồng vị phóng 

xạ (d) Cs+, (e) Sr2+, (f) Co2+ trên vật liệu A3[Fe(CN)6]2. 

Cũng tương tự như khả năng hấp thu và trao đổi ion Cs+, Sr2+ và Co2 với các vật 

liệu A2[Fe(CN)6], hiệu suất hấp thu và trao đổi ion Cs+, Sr2+ và Co2+ với các vật liệu 

A3[Fe(CN)6]2 thể hiện ở các Hình 3.16.  Ở các Hình 3.16d ÷ 3.16f, bằng phương pháp 

TXRF cho thấy sự trao đổi ion của vật liệu Cu3[Fe(CN)6]2 trên các đồng vị phóng xạ 

Cs+, Sr2+ và Co2+ thông qua sự xuất hiện đỉnh đặc trưng của đồng (8,058 keV) trong 

dung dịch sau khi hấp thu, còn vật liệu Ni3[Fe(CN)6]2 và Co3[Fe(CN)6]2 không quan sát 

thấy đỉnh năng lượng tia X đặc trưng nên hiện tượng trao đổi ion không góp phần đáng 

kể vào khả năng hấp thu của chúng. Số đếm đỉnh phổ của nguyên tố đồng lần lượt là 

232, 156 và 89, tương ứng các ion Cs+, Sr2+ và Co2+.  

Theo kết quả đo bằng phương pháp FT-IR, số sóng hấp thu của các phức 

Cu3[Fe(CN)6]2 cao nhất so với Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2. Từ kết quả thực 

nghiệm trên, liên kết phối trí giữa ion Cu3+ và phối tử [Fe(CN)6] là yếu nhất so với liên 
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kết phối trí của Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2. Chính vì vậy, ion Cu3+ dễ dàng tách 

ra từ khung kim loại hữu cơ của Cu3[Fe(CN)6]2 vào dung dịch (Liu và cộng sự, 2017), 

trong khi đó, các ion có chứa nhân phóng xạ bao gồm Cs+, Sr2+
 và Co2+ thay thế vào vị 

trí trống của ion Cu3+ trong bộ khung kim loại hữu cơ. Sự giải thích này đồng nhất với 

kết quả đo thực nghiệm bằng phương pháp TXRF.  

3.7. So sánh khả năng hấp thu của các ion Cs+, Sr2+
 và Co2+

 trong nghiên cứu này 

và một số nghiên cứu trước đây 

Khả năng ứng dụng của các vật liệu hấp thu phụ thuộc vào dung lượng hấp thu, 

diện tích bề mặt, tính sẵn có, giá thành và ảnh hưởng đến môi trường. Dung lượng hấp 

thu cực đại các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 sử dụng trong hấp thu các 

ion Cs+, Sr2+
 và Co2+ được so sánh với các nghiên cứu tương tự gần đây (Bảng 3.12). 

Có thể kết luận rằng, khả năng hấp thu của vật liệu nhóm A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 

hiệu quả hơn hầu hết các chất hấp thu khác. 

Bảng 3.10. So sánh khả năng hấp thu của một số vật liệu lên các ion Cs+, Sr2+
 và Co2+

 

Vật liệu hấp thu pH 

Dung lượng 

hấp thu cực 

đại (mg/g) 

TLTK 

Cs+ 

Cu2[Fe(CN)6] 7,0 155,60 Tác giả 

Co2[Fe(CN)6] 7,0 154,46 Tác giả 

Ni2[Fe(CN)6] 7,0 120,31 Tác giả 

Cu3[Fe(CN)6]2 7,0 111,65 Tác giả 

Co3[Fe(CN)6]2 7,0 44,24 Tác giả 

Ni3[Fe(CN)6]2 7,0 40,60 Tác giả 

Copper ferrocyanide functionalized 

mesoporous silica 
7,7 17,1 

(Sangvanich và cộng 

sự, 2010) 

Zeolite A 6,0 208,7 (El-Kamash, 2008) 

Magnetic PB/GO 7,0 55,6 
(Yang và cộng sự, 

2014) 

Montmorillonite-iron oxide 

composite 
6,5 52,6 

(Liu và cộng sự, 

2014) 

Conjugate adsorbent 7,0 77,7 
(Awual và cộng sự, 

2014) 

Ammonium molybdophosphate-

polyacrylonitrile 
6,5 81,3 

(Torad và cộng sự, 

2012) 

Cs+- imprinted polymer 

nanoparticle 
9,0 50,0 

(Shamsipur và cộng 

sự, 2013) 

Poly(AAc-co-B18C6Am) hydrogels 6,0 74,6 
(Yu và cộng sự, 

2017) 
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Prussian Blue/Fe3O4 7,0 280,82 
(Jang và cộng sự, 

2016) 

CuHCF-cellulose hydrogel 7,0 309 
(Kim và cộng sự, 

2017) 

CuHCF/MWCNT 7,0 310 
(Kim và cộng sự, 

2017) 

MOF/KNiFC 5,0 153 
(Naeimi và cộng sự, 

2017) 

Sr2+ 

Cu2[Fe(CN)6] 7,0 59,95 Tác giả 

Co2[Fe(CN)6] 7,0 32,73 Tác giả 

Ni2[Fe(CN)6] 7,0 29,17 Tác giả 

Cu3[Fe(CN)6]2 7,0 23,693 Tác giả 

Co3[Fe(CN)6]2 7,0 37,068 Tác giả 

Ni3[Fe(CN)6]2 7,0 4,186 Tác giả 

Amorphous zirconium phosphates 11,4 134,2 
(Jian và cộng sự, 

2016) 

Zr-MOF 7,0 7,548 
(Zhu và cộng sự, 

2015) 

Zirconium phosphate on active 

carbon 
6,0 2,9 

(Aguila và cộng sự, 

2016) 

ZrO2-TiO2 9,0 28,01 
(Nagy và cộng sự, 

1979) 

Zirconium phosphate 1,0 34 
(Tel và cộng sự, 

2010) 

Fower-like α-ZrP 4,0 293,43 
(Mu và cộng sự, 

2017) 

Titanate nanofibers 7,0 55,2 
(Nenoff và cộng sự, 

1996) 

PAN-zeolite 7,0 44,43 
(Sungworawongpana 

và cộng sự, 2011) 

Carboxymethylated cellulose 4,0 108,7 
(Faghihian và cộng 

sự, 2013) 

Graphene oxide 6,5 23,83 
(Liu và cộng sự, 

2015) 

ZrP-SO3H 4,0 183,21 
(Mu và cộng sự, 

2019) 

Nb-doped WO3 7,0 54,39 
(Liu và cộng sự, 

2015) 

Co2+ 

Cu2[Fe(CN)6] 7,0 62,08 Tác giả 

Ni2[Fe(CN)6] 7,0 32,34 Tác giả 

Cu3[Fe(CN)6]2 7,0 41,829 Tác giả 

Ni3[Fe(CN)6]2 7,0 25,159 Tác giả 

MWCNT/IO  10,61 
(Ibezim-Ezeani và 

cộng sự, 2010) 
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Silica SBA-15  181,67 
(Guo và cộng sự, 

2013) 

SiO2/Nb2O5/ZnO  0,518 
(Rámila và cộng sự, 

2003) 

Ordered Micro- and 

Mesoporous/SiO2 
 8,43 

(Andersson và cộng 

sự, 2004) 

Magnetite Based Nanocomposites  43,292 
(Tizro và cộng sự, 

2017) 

GO-NH2  116,35 
(Fang và cộng sự, 

2014) 

Trong những năm gần đây, đã có nhiều vật liệu vô cơ xốp dùng trong nghiên cứu 

khả năng hấp thu các ion Cs+, Sr2+
 và Co2+, chẳng hạn như đất sét, zeolit, và các chất 

(PB) và (PBA). Những vật liệu như vậy thường có độ xốp cao, độ ổn định nhiệt và bức 

xạ tốt, khiến chúng có tính ứng dụng cao trong lĩnh vực loại bỏ chất thải phóng xạ. 

Ngoài ra, PBA được coi là một trong những chất hấp phụ hiệu quả và chọn lọc đối với 

các ion Cs+. Kết quả nghiên cứu này đã cho thấy sự tổng hợp thành công các PBA khác 

nhau và ứng dụng chúng trong xử lý thải các nhân phóng xạ chứa Cs, Sr và Co. Các vật 

liệu nano PBA khác nhau mang lại khả năng hấp thu cao trên các nhân phóng xạ trên. 

3.8. Kết luận chương 3 

Nội dung chương 3 đã trình bày kết quả chế tạo các vật liệu nano gồm: 

Co2[Fe(CN)6], Ni2[Fe(CN)6], Cu2[Fe(CN)6], Cu3[Fe(CN)6]2, Ni3[Fe(CN)6]2 và 

Co3[Fe(CN)6]2. Bằng 5 phương pháp kiểm tra về: pha vật liệu, độ đồng đều của vật liệu, 

độ tinh khiết của vật liệu và phân bố cấu trúc của vật liệu, kết quả cho thấy các vật liệu 

mà chúng tôi chế tạo có độ tinh khiết cao, có cấu trúc đáp ứng vật liệu có cấu trúc nano, 

các tính chất vật liệu được chế tạo trong nghiên cứu này tương đồng với các phương 

pháp chế tạo trước đây. 

Để đánh giá khả năng hấp thu các nhân phóng xạ chứa các ion Cs+, Sr2+
 và Co2+, 

thực nghiệm được tiến hành trên các đồng vị bền ở điều kiện 25oC, pH = 7,0, đây là 

điều kiện gần với điều kiện tự nhiên trong môi trường nước. Kết quả hấp thu được kiểm 

tra, đánh giá bằng hai mô hình đẳng nhiệt là Langmuir và Freundlich, cho thấy sự tương 

đồng giữa thực nghiệm và hai mô hình trên. Để đánh giá hiệu suất hấp thu của các vật 

liệu nano A2[Fe(CN)6], A3[Fe(CN)6]2 với các ion Cs+, Sr2+
 và Co2+, chúng tôi đã sử 

dụng kỹ thuật TXRF để xác định hàm lượng vết các ion trên ở các mẫu trước và sau khi 

hấp thu.  
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KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

Kết quả nghiên cứu đáp ứng với nội dung đặt ra ban đầu, cụ thể: 

1. Đã tổng hợp thành công vật liệu nano hexacyanoferrate (II) của các kim loại 

chuyển tiếp gồm: Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6];  

2. Đã tổng hợp thành công vật liệu nano hexacyanoferrate (III) của các kim loại 

chuyển tiếp, gồm: Cu3[Fe(CN)6]2, Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2; 

3. Đã ứng dụng thành công vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và 

Ni2[Fe(CN)6], Cu3[Fe(CN)6]2, Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2 để hấp thu các ion Cs+, 

Sr2+ và Co2+ trong môi trường nước - đây là những ion của các đồng vị phóng xạ như 

137Cs, 90Sr và 60Co.  

Luận án được tiến hành bằng phương pháp thực nghiệm kết hợp với phân tích số liệu 

dựa trên các mô hình lý thuyết và có so sánh tính hiệu quả với các nghiên cứu trước đây. 

Kết quả nghiên cứu này cho thấy, khả năng hấp thu các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ không có 

cạnh tranh giữa các ion khác bởi các vật liệu nano mà chúng tôi chế tạo là rất cao, có 

những nhân phóng xạ bị hấp thu gần như 100% (~99,87% đối với Cs+ khi sử dụng vật 

liệu nano Cu3[Fe(CN)6]2 tại nồng độ 49,23 mg/L; tương tự ~99.76% với vật liệu nano 

Cu2[Fe(CN)6]). Điều này cho thấy, việc chọn lựa để chế tạo vật liệu dùng trong quá 

trình xử lý thải trong môi trường nước chứa các ion trên là hợp lý, mang tính hiệu quả 

cao trong xử lý môi trường. Phương pháp và nhiên vật liệu, hóa chất mà chúng tôi chế 

tạo các vật liệu nano trên rất dễ triển khai, giá thành thấp, đây cũng là một tính nổi trội 

khác trong nghiên cứu này. 

Mặt khác, nội dung nghiên cứu của luận án cho thấy, nghiên cứu này vừa thực 

hiện chế tạo các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 đồng thời thử nghiệm trong 

hấp thu trên cả ba ion kim loại Cs+, Sr2+, Co2+, mở ra hướng ứng dụng xử lý, thu gom 

các đồng vị phóng xạ của Cs, Sr và Co - đây là vấn đề luôn được quan tâm của thế giới 

trong lĩnh vực công nghệ xử lý thải phóng xạ nói chung và xử lý thải môi trường nói 

riêng đối với các nguyên tố trên. 

Tuy nhiên, trong nghiên cứu này các đồng vị phóng xạ và đồng vị bền là tương 

đồng về bản chất hóa học và kích thước ion, do đó các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ được chúng 

tôi sử dụng là các đồng vị bền. Hơn nữa, việc đánh giá hấp thu của các ion này với vật 

liệu hấp thu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 chỉ tiến hành ở một điều kiện môi 
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trường nhất định (25oC, pH = 7,0); đồng thời thực hiện trong môi trường đơn chất, nghĩa 

là không có sự cạnh tranh hấp thu của các cation kim loại khác - điều này chưa đánh 

giá một cách hoàn chỉnh các quá trình thay đổi độ phản ứng theo điều kiện môi trường, 

cũng như khả năng cạnh tranh hấp thu của các cation trong môi trường nước, đặc biệt 

là môi trường nước biển - nơi dễ xảy ra các quá trình rò rỉ chất thải phóng xạ từ các nhà 

máy điện hạt nhân. 

Thiết nghĩ, để khắc phục một số hạn chế trên, cần phát triển tiếp theo hướng nghiên 

cứu của đề tài. Cụ thể: cần đánh giá trực tiếp khả năng hấp thu của các nhân phóng xạ 

137Cs, 90Sr và 60Co lên các vật liệu nano Cu2[Fe(CN)6], Co2[Fe(CN)6] và Ni2[Fe(CN)6], 

Cu3[Fe(CN)6]2, Co3[Fe(CN)6]2 và Ni3[Fe(CN)6]2; đồng thời, khảo sát các điều kiện môi 

trường khác nhau về nhiệt độ, độ pH để xác định ảnh hưởng của chúng lên môi trường 

xử lý thải phóng xạ. Một vấn đề cũng cần quan tâm là sử dụng môi trường có chứa các 

cation kim loại tương tự như môi trường nước biển để khảo sát, đánh giá khả năng tác 

động phản ứng hấp thu của các vật liệu nano A2[Fe(CN)6] và A3[Fe(CN)6]2 đối các đồng 

vị phóng xạ 137Cs, 90Sr và 60Co.  
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Đại học Đồng Nai, số 15 (2019), ISSN 2354-1482.  
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PHỤ LỤC 

Bảng PL1. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Cs+  

Cu2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp 

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 0,117 24,507 0,005 8,600 0,063 

99,377 0,599 49,340 0,012 35,862 0,032 

155,342 1,465 76,862 0,019 65,788 0,021 

194,363 9,165 92,322 0,099 127,728 0,017 

248,965 13,459 117,518 0,208 135,471 0,013 

304,196 16,566 143,671 0,208 138,840 0,011 

347,897 33,961 156,811 0,208 146,948 0,009 

398,543 76,695 160,763 0,208 151,647 0,008 

497,956 175,645 160,995 0,208 153,850 0,007 

595,667 272,753 161,135 0,208 154,469 0,005 

Co2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp 

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 10,191 19,500 0,523 14,285 0,155 

99,377 32,427 33,408 0,971 37,821 0,083 

155,342 56,793 49,225 1,154 55,947 0,055 

194,363 74,635 59,744 1,249 66,012 0,044 

248,965 101,777 73,374 1,387 77,909 0,035 

304,196 131,808 86,108 1,531 87,826 0,029 

347,897 149,656 98,824 1,514 92,590 0,025 

398,543 176,324 110,999 1,589 98,561 0,022 

497,956 273,956 111,776 2,451 113,154 0,018 

595,667 371,425 112,009 3,316 121,694 0,015 

Ni2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp 

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 1,239 23,972 0,052 30,326 0,058 

99,377 2,564 48,310 0,053 49,432 0,030 

155,342 5,510 74,841 0,074 72,162 0,019 

194,363 13,520 90,241 0,150 94,589 0,015 

248,965 19,851 114,214 0,174 101,511 0,012 

304,196 74,175 114,896 0,646 114,629 0,010 

347,897 116,586 115,540 1,009 116,633 0,009 

398,543 166,104 116,103 1,431 117,706 0,008 

497,956 264,846 116,322 2,277 118,664 0,006 

595,667 361,071 116,947 3,087 119,098 0,005 
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Bảng PL2. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freundlich của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Cs+  

Cu2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 0,117 24,507 0,005 49,962 

99,377 0,599 49,340 0,012 63,059 

155,342 1,465 76,862 0,019 71,686 

194,363 9,165 92,322 0,099 93,240 

248,965 13,459 117,518 0,208 98,520 

304,196 16,566 143,671 0,477 101,498 

347,897 33,961 156,811 0,800 112,501 

398,543 76,695 160,763 0,989 126,438 

497,956 175,645 160,995 1,716 142,387 

595,667 272,753 161,135 2,435 151,661 

Co2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 10,191 19,500 0,523 26,267 

99,377 32,427 33,408 0,971 43,748 

155,342 56,793 49,225 1,154 56,004 

194,363 74,635 59,744 1,249 63,170 

248,965 101,777 73,374 1,387 72,424 

304,196 131,808 86,108 1,531 81,165 

347,897 149,656 98,824 1,514 85,838 

398,543 176,324 110,999 1,589 92,271 

497,956 273,956 111,776 2,451 112,048 

595,667 371,425 112,009 3,316 128,134 

Ni2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 1,239 23,972 0,052 55,267 

99,377 2,564 48,310 0,053 61,736 

155,342 5,510 74,841 0,074 69,359 

194,363 13,520 90,241 0,150 79,513 

248,965 19,851 114,214 0,174 84,300 

304,196 74,175 114,896 0,646 103,030 

347,897 116,586 115,540 1,009 110,371 

398,543 166,104 116,103 1,431 116,481 

497,956 264,846 116,322 2,277 125,053 

595,667 361,071 116,947 3,087 131,093 
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Bảng PL3. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Sr2+ 

Cu2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,008 0,044 0,181 0,033 0,992 

1,056 0,063 0,496 0,127 0,256 0,923 

10,527 1,777 4,371 0,407 6,462 0,548 

29,392 4,600 12,359 0,372 14,283 0,302 

52,702 7,607 22,502 0,338 20,437 0,195 

71,912 17,797 27,030 0,658 32,823 0,150 

98,356 23,500 37,391 0,629 36,871 0,115 

149,818 45,123 52,295 0,863 45,211 0,078 

199,828 91,071 54,324 1,676 51,611 0,060 

249,565 139,389 54,923 2,538 54,224 0,049 

298,693 192,020 53,230 3,607 55,681 0,041 

394,324 283,227 55,382 5,114 56,986 0,031 

493,974 381,897 55,983 6,822 57,722 0,025 

Co2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,004 0,046 0,086 0,001 0,998 

1,056 0,301 0,377 0,798 0,079 0,983 

10,527 3,677 3,422 1,075 0,935 0,856 

29,392 18,200 5,579 3,262 4,160 0,680 

52,702 34,327 9,169 3,744 7,052 0,543 

71,912 53,925 8,985 6,002 9,865 0,465 

98,356 76,500 10,917 7,007 12,427 0,389 

149,818 121,147 14,321 8,459 16,110 0,294 

199,828 164,200 17,796 9,227 18,584 0,238 

249,565 201,936 23,743 8,505 20,217 0,200 

298,693 251,012 23,793 10,550 21,851 0,173 

394,324 346,121 24,029 14,404 24,047 0,137 

493,974 445,087 24,419 18,227 25,555 0,112 

Ni2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,010 0,043 0,231 0,003 0,999 

1,056 0,403 0,326 1,236 0,105 0,985 

10,527 6,490 2,016 3,218 1,610 0,872 

29,392 19,730 4,817 4,096 4,399 0,708 

52,702 37,560 7,556 4,971 7,370 0,575 

71,912 53,321 9,286 5,742 9,460 0,498 

98,356 75,634 11,350 6,664 11,816 0,421 
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149,818 120,809 14,490 8,337 15,197 0,323 

199,828 166,823 16,486 10,119 17,511 0,263 

249,565 209,365 20,040 10,447 19,059 0,223 

298,693 253,635 22,484 11,281 20,287 0,193 

394,324 351,350 21,423 16,401 22,165 0,153 

493,974 448,571 22,679 19,779 23,382 0,126 
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Bảng PL4. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freundlich của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Sr2+  

Cu2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,008 0,044 0,181 3,837 

1,056 0,063 0,496 0,127 6,601 

10,527 1,777 4,371 0,407 15,881 

29,392 4,600 12,359 0,372 20,393 

52,702 7,607 22,502 0,338 23,276 

71,912 17,797 27,030 0,658 29,104 

98,356 23,500 37,391 0,629 31,310 

149,818 45,123 52,295 0,863 37,168 

199,828 91,071 54,324 1,676 44,704 

249,565 139,389 54,923 2,538 49,996 

298,693 192,020 53,230 3,607 54,389 

394,324 283,227 55,382 5,114 60,239 

493,974 381,897 55,983 6,822 65,164 

Co2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,004 0,046 0,086 0,151 

1,056 0,301 0,377 0,798 1,043 

10,527 3,677 3,422 1,075 3,200 

29,392 18,200 5,579 3,262 6,549 

52,702 34,327 9,169 3,744 8,701 

71,912 53,925 8,985 6,002 10,652 

98,356 76,500 10,917 7,007 12,458 

149,818 121,147 14,321 8,459 15,305 

199,828 164,200 17,796 9,227 17,538 

249,565 201,936 23,743 8,505 19,241 

298,693 251,012 23,793 10,550 21,210 

394,324 346,121 24,029 14,404 24,492 

493,974 445,087 24,419 18,227 27,411 

Ni2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,010 0,043 0,231 0,196 

1,056 0,403 0,326 1,236 1,046 

10,527 6,490 2,016 3,218 3,691 

29,392 19,730 4,817 4,096 6,113 

52,702 37,560 7,556 4,971 8,187 

71,912 53,321 9,286 5,742 9,598 

98,356 75,634 11,350 6,664 11,248 
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149,818 120,809 14,490 8,337 13,911 

199,828 166,823 16,486 10,119 16,104 

249,565 209,365 20,040 10,447 17,852 

298,693 253,635 22,484 11,281 19,476 

394,324 351,350 21,423 16,401 22,579 

493,974 448,571 22,679 19,779 25,226 
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Bảng PL5. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Co2+  

Cu2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

10,568 0,053 5,247 0,010 0,256 0,437 

32,989 3,749 14,605 0,257 14,046 0,199 

49,658 9,254 20,182 0,459 26,025 0,142 

70,051 12,147 28,865 0,421 30,202 0,105 

105,580 23,719 40,849 0,581 40,298 0,072 

147,896 38,992 54,398 0,717 46,718 0,053 

198,423 84,897 56,706 1,497 53,934 0,040 

248,656 134,665 56,939 2,365 56,683 0,032 

301,196 187,102 56,990 3,283 58,098 0,026 

394,442 279,784 57,158 4,895 59,359 0,020 

499,522 384,629 57,332 6,709 60,077 0,016 

Ni2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

10,568 1,064 4,743 0,224 0,936 0,730 

32,989 12,718 10,125 1,256 8,491 0,464 

49,658 23,998 12,817 1,872 12,996 0,365 

70,051 39,380 15,290 2,576 16,958 0,290 

105,580 62,421 21,536 2,898 20,569 0,213 

147,896 107,624 20,096 5,356 24,280 0,162 

198,423 142,548 27,910 5,107 25,858 0,126 

248,656 191,123 28,738 6,651 27,246 0,103 

301,196 243,248 28,945 8,404 28,197 0,087 

394,442 336,106 29,081 11,558 29,231 0,068 

499,522 441,002 29,231 15,087 29,914 0,054 
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Bảng PL6. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freundlich của vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] đối với ion Co2+  

Cu2[Fe(CN)6]  

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

10,568 0,053 5,247 0,010 9,500 

32,989 3,749 14,605 0,257 24,052 

49,658 9,254 20,182 0,459 29,291 

70,051 12,147 28,865 0,421 31,081 

105,580 23,719 40,849 0,581 35,965 

147,896 38,992 54,398 0,717 40,084 

198,423 84,897 56,706 1,497 47,497 

248,656 134,665 56,939 2,365 52,525 

301,196 187,102 56,990 3,283 56,431 

394,442 279,784 57,158 4,895 61,607 

499,522 384,629 57,332 6,709 66,035 

Ni2[Fe(CN)6] 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

10,568 1,064 4,743 0,224 5,915 

32,989 12,718 10,125 1,256 11,962 

49,658 23,998 12,817 1,872 14,325 

70,051 39,380 15,290 2,576 16,487 

105,580 62,421 21,536 2,898 18,790 

147,896 107,624 20,096 5,356 21,932 

198,423 142,548 27,910 5,107 23,753 

248,656 191,123 28,738 6,651 25,815 

301,196 243,248 28,945 8,404 27,644 

394,442 336,106 29,081 11,558 30,301 

499,522 441,002 29,231 15,087 32,730 
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Bảng PL7. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Cs+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 0,061 24,560 0,002 12,646 0,038 

99,377 0,353 49,413 0,007 39,447 0,019 

155,342 1,365 76,912 0,018 61,098 0,012 

194,363 13,772 90,115 0,153 73,832 0,010 

248,965 38,697 104,820 0,369 74,939 0,008 

304,196 72,813 115,576 0,630 75,231 0,006 

347,897 116,337 115,664 1,006 75,355 0,006 

398,543 166,046 116,132 1,430 75,418 0,005 

497,956 264,232 116,629 2,266 75,472 0,004 

595,667 360,579 117,192 3,077 75,497 0,003 

Co3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 24,221 12,492 1,939 11,790 0,544 

99,377 60,797 19,251 3,158 21,103 0,372 

155,342 105,560 24,866 4,245 27,117 0,275 

194,363 131,820 31,209 4,224 29,383 0,232 

248,965 177,573 35,589 4,990 32,167 0,191 

304,196 232,219 35,953 6,459 34,375 0,162 

347,897 275,708 36,058 7,646 35,628 0,145 

398,543 325,309 36,580 8,893 36,718 0,129 

497,956 423,607 37,100 11,418 38,227 0,106 

595,667 519,591 37,924 13,701 39,212 0,090 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

49,230 4,075 22,555 0,181 20,849 0,191 

99,377 35,197 32,026 1,099 36,590 0,105 

155,342 78,975 38,145 2,070 38,711 0,070 

194,363 117,286 38,462 3,049 39,310 0,056 

248,965 170,888 38,922 4,391 39,707 0,045 

304,196 225,601 39,258 5,747 39,921 0,037 

347,897 265,829 40,993 6,485 40,023 0,032 

398,543 315,178 41,641 7,569 40,113 0,028 

497,956 413,877 41,956 9,865 40,229 0,023 

595,667 511,084 42,165 12,121 40,300 0,019 
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Bảng PL8. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freunlich của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Cs+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 0,061 24,560 0,002 43,878 

99,377 0,353 49,413 0,007 54,506 

155,342 1,365 76,912 0,018 64,418 

194,363 13,772 90,115 0,153 85,711 

248,965 38,697 104,820 0,369 97,380 

304,196 72,813 115,576 0,630 105,290 

347,897 116,337 115,664 1,006 111,566 

398,543 166,046 116,132 1,430 116,579 

497,956 264,232 116,629 2,266 123,466 

595,667 360,579 117,192 3,077 128,300 

Co3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 24,221 12,492 1,939 16,769 

99,377 60,797 19,251 3,158 22,058 

155,342 105,560 24,866 4,245 25,998 

194,363 131,820 31,209 4,224 27,777 

248,965 177,573 35,589 4,990 30,355 

304,196 232,219 35,953 6,459 32,881 

347,897 275,708 36,058 7,646 34,606 

398,543 325,309 36,580 8,893 36,354 

497,956 423,607 37,100 11,418 39,329 

595,667 519,591 37,924 13,701 41,796 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

49,230 4,075 22,555 0,181 24,846 

99,377 35,197 32,026 1,099 32,030 

155,342 78,975 38,145 2,070 35,228 

194,363 117,286 38,462 3,049 36,908 

248,965 170,888 38,922 4,391 38,581 

304,196 225,601 39,258 5,747 39,864 

347,897 265,829 40,993 6,485 40,642 

398,543 315,178 41,641 7,569 41,466 

497,956 413,877 41,956 9,865 42,818 

595,667 511,084 42,165 12,121 43,895 
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Bảng PL9. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Sr2+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,010 0,043 0,231 0,004 0,998 

1,056 0,456 0,300 1,522 0,182 0,976 

10,527 5,245 2,638 1,988 1,940 0,803 

29,392 16,400 6,477 2,532 5,165 0,594 

52,702 38,461 7,106 5,412 9,367 0,449 

71,912 53,726 9,084 5,914 11,310 0,374 

98,356 69,820 14,254 4,898 12,859 0,304 

149,818 113,990 17,896 6,370 15,628 0,223 

199,828 163,607 18,092 9,043 17,427 0,177 

249,565 211,786 18,833 11,245 18,543 0,147 

298,693 260,902 18,858 13,835 19,334 0,126 

394,324 355,659 19,275 18,452 20,330 0,098 

493,974 452,064 20,934 21,595 20,965 0,080 

Co3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,002 0,047 0,042 0,000 0,999 

1,056 0,056 0,500 0,112 0,012 0,987 

10,527 5,816 2,353 2,472 1,250 0,888 

29,392 20,300 4,532 4,479 4,025 0,739 

52,702 39,441 6,617 5,960 7,093 0,613 

71,912 54,869 8,513 6,445 9,181 0,537 

98,356 76,205 11,064 6,887 11,631 0,459 

149,818 119,267 15,260 7,816 15,462 0,357 

199,828 163,309 18,241 8,953 18,345 0,294 

249,565 201,148 24,136 8,334 20,271 0,250 

298,693 249,715 24,440 10,217 22,231 0,218 

394,324 343,879 25,147 13,675 24,967 0,174 

493,974 443,352 25,286 17,534 26,940 0,144 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

0,097 0,031 0,033 0,944 0,003 0,997 

1,056 0,564 0,246 2,295 0,051 0,973 

10,527 7,763 1,381 5,623 0,611 0,785 

29,392 26,989 1,198 22,530 1,560 0,567 

52,702 49,200 1,748 28,154 2,176 0,422 

71,912 66,178 2,864 23,106 2,482 0,348 

98,356 91,851 3,249 28,268 2,800 0,281 
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149,818 143,656 3,078 46,673 3,180 0,204 

199,828 193,762 3,030 63,948 3,391 0,161 

249,565 243,035 3,255 74,660 3,526 0,134 

298,693 291,556 3,561 81,866 3,621 0,114 

394,324 386,336 3,982 97,019 3,745 0,089 

493,974 485,788 4,089 118,806 3,828 0,072 
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Bảng PL10. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freunlich của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Sr2+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,010 0,043 0,231 0,497 

1,056 0,456 0,300 1,522 1,948 

10,527 5,245 2,638 1,988 4,664 

29,392 16,400 6,477 2,532 7,011 

52,702 38,461 7,106 5,412 9,509 

71,912 53,726 9,084 5,914 10,716 

98,356 69,820 14,254 4,898 11,769 

149,818 113,990 17,896 6,370 14,023 

199,828 163,607 18,092 9,043 15,957 

249,565 211,786 18,833 11,245 17,499 

298,693 260,902 18,858 13,835 18,854 

394,324 355,659 19,275 18,452 21,063 

493,974 452,064 20,934 21,595 22,948 

Co3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,002 0,047 0,042 0,055 

1,056 0,056 0,500 0,112 0,300 

10,527 5,816 2,353 2,472 3,193 

29,392 20,300 4,532 4,479 6,035 

52,702 39,441 6,617 5,960 8,463 

71,912 54,869 8,513 6,445 10,013 

98,356 76,205 11,064 6,887 11,835 

149,818 119,267 15,260 7,816 14,867 

199,828 163,309 18,241 8,953 17,447 

249,565 201,148 24,136 8,334 19,401 

298,693 249,715 24,440 10,217 21,659 

394,324 343,879 25,147 13,675 25,491 

493,974 443,352 25,286 17,534 29,012 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

0,097 0,031 0,033 0,944 0,223 

1,056 0,564 0,246 2,295 0,539 

10,527 7,763 1,381 5,623 1,199 

29,392 26,989 1,198 22,530 1,753 

52,702 49,200 1,748 28,154 2,106 

71,912 66,178 2,864 23,106 2,305 

98,356 91,851 3,249 28,268 2,547 
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149,818 143,656 3,078 46,673 2,919 

199,828 193,762 3,030 63,948 3,198 

249,565 243,035 3,255 74,660 3,427 

298,693 291,556 3,561 81,866 3,622 

394,324 386,336 3,982 97,019 3,947 

493,974 485,788 4,089 118,806 4,232 
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Bảng PL11. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Co2+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

10,568 1,247 4,651 0,268 2,409 0,645 

32,989 5,410 13,776 0,393 8,765 0,368 

49,658 15,247 17,188 0,887 17,887 0,279 

70,051 26,861 21,530 1,248 23,770 0,215 

105,580 49,055 28,206 1,739 29,540 0,154 

147,896 80,812 33,475 2,414 33,395 0,115 

198,423 132,219 33,069 3,998 36,236 0,088 

248,656 169,774 39,402 4,309 37,340 0,072 

301,196 221,768 39,674 5,590 38,304 0,060 

394,442 314,561 39,821 7,899 39,281 0,046 

499,522 419,261 40,090 10,458 39,887 0,037 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 
S(L) 

10,568 5,791 2,384 2,429 1,114 0,907 

32,989 23,461 4,759 4,930 3,976 0,758 

49,658 39,338 5,155 7,631 6,022 0,675 

70,051 56,776 6,618 8,579 7,858 0,595 

105,580 87,677 8,934 9,814 10,372 0,494 

147,896 121,293 13,275 9,137 12,390 0,411 

198,423 164,805 16,792 9,814 14,307 0,342 

248,656 214,501 17,060 12,573 15,896 0,293 

301,196 265,809 17,676 15,038 17,112 0,255 

394,442 357,912 18,210 19,654 18,647 0,207 

499,522 461,936 18,774 24,605 19,801 0,171 
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Bảng PL12. Kết quả khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ Freunlich của vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2  đối với ion Co2+  

Cu3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

10,568 1,247 4,651 0,268 9,905 

32,989 5,410 13,776 0,393 14,494 

49,658 15,247 17,188 0,887 18,964 

70,051 26,861 21,530 1,248 21,964 

105,580 49,055 28,206 1,739 25,678 

147,896 80,812 33,475 2,414 29,228 

198,423 132,219 33,069 3,998 33,210 

248,656 169,774 39,402 4,309 35,435 

301,196 221,768 39,674 5,590 37,978 

394,442 314,561 39,821 7,899 41,582 

499,522 419,261 40,090 10,458 44,800 

Ni3[Fe(CN)6]2 

C0 

(mg/L) 

Ce  

(mg/L) 

Qe, exp  

(mg/g) 
Ce/Qe 

Qe mô hình 

(mg/g) 

10,568 5,791 2,384 2,429 2,966 

32,989 23,461 4,759 4,930 5,565 

49,658 39,338 5,155 7,631 7,022 

70,051 56,776 6,618 8,579 8,282 

105,580 87,677 8,934 9,814 10,070 

147,896 121,293 13,275 9,137 11,653 

198,423 164,805 16,792 9,814 13,376 

248,656 214,501 17,060 12,573 15,060 

301,196 265,809 17,676 15,038 16,585 

394,442 357,912 18,210 19,654 18,960 

499,522 461,936 18,774 24,605 21,266 
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Bảng PL13. Hiệu suất hấp thu của các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano 

A2[Fe(CN)6] 

Nồng độ C0 (mg/L) 
Hiệu suất hấp thu (%) 

Cu2[Fe(CN)6] Co2[Fe(CN)6] Ni2[Fe(CN)6] 

Đối với ion Cs+ 

49,23 99,76 79,3 97,48 

99,38 99,4 67,37 97,42 

155,34 99,06 63,44 96,45 

194,36 95,28 61,6 93,04 

248,97 94,59 59,12 92,03 

304,2 94,55 56,67 75,62 

347,9 90,24 56,98 66,49 

398,54 80,76 55,76 58,32 

497,96 64,73 44,98 46,81 

595,67 54,21 37,65 39,38 

Đối với ion Sr2+ 

0,1 95,87 91,74 89,67 

1,06 94,03 71,5 61,84 

10,53 83,12 65,07 38,35 

29,39 84,35 38,08 32,87 

52,7 85,57 34,87 28,73 

71,91 75,25 25,01 25,85 

98,36 76,11 22,22 23,1 

149,82 69,88 19,14 19,36 

199,83 54,43 17,83 16,52 

249,57 44,15 19,08 16,11 

298,69 35,71 15,96 15,09 

394,32 28,17 12,22 10,9 

493,97 22,69 9,9 9,19 

Đối với ion Co2+ 

10,57 99,5   89,93 

32,99 88,64   61,45 

49,66 81,36   51,67 

70,05 82,66   43,78 

105,58 77,53   40,88 

147,9 73,64   27,23 

198,42 57,21   28,16 

248,66 45,84   23,14 

301,2 37,88   19,24 

394,44 29,07   14,79 

499,52 23,09   11,71 
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Bảng PL14. Hiệu suất hấp thu của các ion Cs+, Sr2+ và Co2+ trên vật liệu nano 

A3[Fe(CN)6]2 

Nồng độ C0 (mg/L) 
Hiệu suất hấp thu (%) 

Cu3[Fe(CN)6]2 Co3[Fe(CN)6]2 Ni3[Fe(CN)6]2 

Đối với ion Cs+ 

49,230 99,87 50,80 91,72 

99,377 99,64 38,82 64,58 

155,342 99,12 32,04 49,16 

194,363 92,91 32,17 39,65 

248,965 84,46 28,67 31,36 

304,196 76,06 23,66 25,84 

347,897 66,56 20,75 23,59 

398,543 58,34 18,38 20,92 

497,956 46,94 14,93 16,88 

595,667 39,47 12,77 14,20 

Đối với ion Sr2+ 

0,097 89,67 97,93 67,98 

1,056 56,82 94,70 46,59 

10,527 50,18 44,75 26,26 

29,392 44,20 30,93 8,18 

52,702 27,02 25,16 6,64 

71,912 25,29 23,70 7,97 

98,356 29,01 22,52 6,61 

149,818 23,91 20,39 4,11 

199,828 18,13 18,27 3,04 

249,565 15,14 19,40 2,62 

298,693 12,65 16,39 2,39 

394,324 9,81 12,79 2,026 

493,974 8,48 10,25 1,66 

Đối với ion Co2+ 

10,568 88,20  45,20 

32,989 83,60  28,88 

49,658 69,29  20,78 

70,051 61,65  18,95 

105,58 53,54  16,96 

147,896 45,36  17,99 

198,423 33,36  16,94 

248,656 31,72  13,73 

301,196 26,37  11,75 

394,442 20,25  9,26 

499,522 16,07  7,52 

 


