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TOM TAT

Qua trinh hap phu ion cesi t&r dung dich nudc bang vat liéu Zn, [Fe(CN)el va Zns[Fe(CN)glz co kich
thudc nano va dnh hudng clia cac diéu kién phan Ung da dugc nghién cliu. Két qua nghién cdu so
b6 cho théy hailoai vat liéu nay la cac chét hap phu cesi rat hiéu qua. Da diéu ché dugc Zn [Fe(CN)g)
va Zn3[Fe(CN)glp c6 kich thudc nano mét lam vat liéu loai bd ion Cs™ khoi dung dich. So sénh 2
loai vat liéu nay, Zna[Fe(CN)g] c6 dung lugng hap phuion Cs™ cao hon va thai gian phan tng ngan
haon so véi Znz[Fe(CN)6]p. DI véi Zns[Fe(CN)gla, qua trinh hdp phu dat trang thai can bang mat
dén 20 gio trong day pH thich hgp tir 3-7 trong khi dé Zn, [Fe(CN)el la 15 phit. Qué trinh hép phu
ion Cs* clia vat liéu Zny[Fe(CN)g] tuan theo co ché trao ddi ion, qué trinh trao ddi ion cla vat liéu
xay ra véi hiéu sudt tot nhat & trong day pH 3-5, dung lugng trao déi ion phu thudc vao pH, dung
luong trao ddi ion cuc dai ctia vat lieu & pH=4 d&i vai ion Cs* 1a 1,01 meg/g. Phan Uing dat can
bang trong thai gian khoang 15 phut vaion Cs* bi loai khai dung dich 1én dén 98%, ca hai mé hinh
hadp phu Langmuir va Freundlich khong thé mé ta quéa trinh hdp phu. Do Zn,[Fe(CN)g] cé dung
luong trao déi cuc dai ldn, thai gian dat can bang trao d8i nhanh, dé téng hap, gia thanh téng hop
thdp nén chét nay co thé trd thanh chat hap phu hdp dan va ddy hiia hen trong viéc x(r ly ion Cs™
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MO bAU

Su phit trién clia nganh céng nghiép hat nhan da
san sinh mot s6 cac chat thai cé tinh phong xa, cac
nguyén té c6 thoi gian ban ra lén dén hang chuc

ndm. Chét phong xa cesi (137

Cs) dugc tao ra trong
qud trinh phan hach, chiém 6,3% san phidm phu ctia
qud trinh phéan hach va la nguyén nhén chinh gay 6
nhiém phoéng xa t U sy ¢ hat nhan va chét thai hat
nhan!. Nim 2011, mot con séng thin xiy ra & Nhat
Ban do dong dit, két qua 13, nha mdy dién hat nhan
Fukushima Daiichi bi mat kiém soat nhiét do bén
trong 10 phan ting, dan dén sy nd ctia cac 16 phan tng,
la nguyén nhén chinh phat tan phong xa cesi vao moi
trudng?. Mot lugng 16n nudc thai bi nhiém phéng xa
ctia nha mdy bi phat tdn khap cic Dai duong.

Theo Co quan Néng lugng nguyén ti qudc t€ (IAEA),
trong ndm 2016, ba nha may dién hat nh4n ctia Trung
Qudc ndm ¢ nhiing vi tri gan véi Viét Nam da bat dau
di vao hoat dong. Ba nha mdy dién hat nhén & phia
nam Trung Qudc viia di vao van hanh thuong mai,
g6m Phong Thanh (Quang Téy) cong sudt 1000 MW,
Trudng Giang (Quang Pong) 600 MW va t6 méy 650
MW ctia Suong Giang (ddo Hai Nam). Nha méy dién
hat nhan Phong Thanh chi cach Quang Ninh khoang
50 km. Nha mday dién Xuong Giang trén dao Hai

Nam céch déo Bach Long Vi ctia Viét Nam hon 100
km. Xa nhét 1a Nha méay dién Truong Giang ciing
chi cich bién giéi Viet Nam hon 200 km?®. Nghién
ctiu xdc dinh nhanh hoat d6 cdc dong vi phéng xa
trong moi trudng nudc 1a vin dé can thiét va dugc lam
thudng xuyén, d€ lam co s& cho viéc quan trac canh
bao nhanh vé phong xa moéi trudng nudc do cac nha
may dién hat nhén gay ra trong qua trinh hoat dong
cing nhu trong céc trudng hgp c6 thé xay ra sy ¢6 hat
nhén 1a viéc lam can dugc quan tam.

Chat phong xa Cesi c6 d6 hoa tan cao trong nuéc, c6
chukyban ra 30,2 ndm, va nd ¢ co ché, hoat dong hoa
hoc tuong tu v6i ion kali trong co th € sinh vét, chinh
vi véy, khi cesi bi co thé ngudi hdp phuy, né dugc tap
trung nhiéu & céc co va rat kho bi dao thai, cesi c6 thé
gay ra nhiéu loai ung thu khac nhau?. Vily do nay,
vin dé phat trién cdc ky thuat d€ nhén biét va loai bo
cesium c6 tinh phdng xa dugc cac nha khoa hoc tap
trung nghién ctu.

Trong ky thuét quan trac va ky thuat xt ly mai trudng,
¢6 nhiéu ky thuét tach chiét, lam giau cesium nhu
chiét long - long, dong két tua, hdp phu .... Tuy
nhién, trong s6 cac ky thuét dugc ap dung thi hdp phu
dugc cho 1a ky thuit don gian va kinh t€ nhit. Cac
cdng trinh nghién ctu trudc day da st dung cac ze-
olit>, amoni molybdophosphate (AMP), silicotitanate

Trich dén bai bao nay: Trung N D, Ha Lan L T, Phuang T D. Nghién cttu qua trinh hap phu Cs™ béi vat
liéu nano Zn;[Fe(CN)¢] va Zn3[Fe(CN)gl,. Sci. Tech. Dev. J. - Nat. Sci.; 3(4):307-316.

307



Tap chi Phdt trién Khoa hoc va Céng nghé — Khoa hoc Tu nhién, 3(4):307-316

(CST)® va céc phtic chit ferrocyanide ctia cic kim loai
chuyén tiép” lam chat hip phu cesi. Trong s6 nay, cic
phtic chit ferrocyanide - kim loai chuyén tiép dugc
biét ¢6 tinh hép phu chon loc cao ddi véi cesi®.

Cac phic chit cta ferrocyanide - kim loai chuyén
tiép dugc lam vat liéu hdp phu cesi ¢ tinh chon
loc. Zinc hexacyanoferate dang nano ngoai viéc ting
dung lam chdt ban din trong viéc xt ly cic hop chit
mau biang phuong phdp dién hda, ngoai ra ching
con ¢ kha nang trao d6i ion véi cac kim loai héa
tri M1 9711 Trong hai dang phiic Zny[Fe(CN)g] va
Zn3[Fe(CN)gly déu c6 kha nang lam chat xudc tac hay
chét ban dan d€ oxy hoéa phan hiy céc chit mau trong
cong nghiép dét, cac loai vat liéu nay con c6 kha nang
trao déi ion vé6i kim loai ¢6 héa tri MT! nhu Cs.
Tuy nhién, do cdu tric phan ti va sy sdp xép dién tu
khéc nhau nén chung cé kha ning trao d6i ion véi
kim loai héa tri MT! ¢6 thé 1a khic nhau. Ung dung
khé ning xt Iy cdc hgp chit mau trong cdng nghiép
clia Zinc hexacyanoferate va da dang cac loai vét liéu
trong xt ly moi trudng. Trong khuén khé bai bao
nay chung t6i nghién ctu téng hgp Zny[Fe(CN)gl,
va Zn3[Fe(CN)gl, kich thudc nano va khio sit qua
trinh, dung lugng, co ché hdp phu cesi 1én 2 loai vat
liéu nay.

NGUYEN VAT LIEU VA PHUONG
PHAP NGHIEN CUU

Nguyén vat liéu

Dung dich chudn géc Cs* 1000 mg/L (Merck), dung
dich dung cho nghién ciiu CsCl ting véi cac néng
do nghién ctu dugc diéu ché ti mudi CsCl (Merk);
K4[Fe(CN)g] 5 K3[Fe(CN)g] ; ZnSO4.7H,O (Merk).
Dung dich; HNO3 (0,01 - 0,5 N) va NaOH (0,01 -
IN) (P.A) Trung Qudc, dugc dung dé€ chinh pH khi
cin thiét.

Xéc dinh cesium trong dung dich va trong vat liéu hip
phu bang thiét bi Shimadzu AA7000 va thiét bi To-
tal reflection X-ray fluorescence (TXRF) S2 Picofox
Bruker. Phén tich, xt ly s6 liéu, vé d6 thi bang phén
mém Originlab 8.5.1.

Téng hop vat liéu hap phu Zn,[Fe(CN)6] va
Zn; [Fe(CN)g], 1213

Tong hgp vat liéu theo hai phuong trinh phéan ting
ZZnSO4 + Ky [FC(CN)6] — ZHZ[FQ(CN)ﬁ] + 2K2804
oy

3ZnSO4 + 2 Kj3[Fe(CN)g] — Znz[Fe(CN)glo +
3K,S04 (2)

Hoa tan 0,15 M mudi ZnSO4 vao 750 mL nudc cit
2 lan cho vao binh phan tGng. Thém 250 mL dung
dich K4[Fe(CN)g] (0,05 M) tui thiét bi nho giot vao
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binh phédn ting. Trong suét qua trinh phan ting, viia
siéu 4m vdi tang s6 (1500W-50Hz) viia khudy t6c do
1200 vong / phit nhiét phan tng duy tri 459 C. Két
thuc qua trinh phan tGng san phdm c6 mau tring 1a
Zn;[Fe(CN)g] theo phuong trinh phan tng (1), san
phdm dugc tach ra khoi dung dich phan tng béing
cach ly tam 10 phut t6c d6 10.000 vong/phit, rita sach
5 14n biing nudc cit, sy kho & nhiét do 60 © C ding
cho nghién ctu tiép theo.

Hoa tan 0,2 M mudi ZnSO4 vao 750 mL nudc cit 2
lan cho vao binh phan ting. Thém 250 mL dung dich
K3[Fe(CN)g] (0,05 M) tu thiét bi nho giot vao binh
phéan tng. Trong sudt qua trinh phan tng, viia siéu
am véi tang s6 (1500W --50Hz) viia khudy t6c do
1200 vong / phut nhiét phan tGng duy tri 45 °C. Két
thuc qua trinh phan tng san phdm c6 mau vang xanh
la Zn3[Fe(CN)gl, theo phuong trinh phan tng (2),
san phdm dugc tich ra khoi dung dich phén ting bing
cachly tim 10 phut tdc d6 10.000 vong / phut, rtia sach
5 lan bing nudc cit, sdy kho ¢ nhiét 4o 60° C dung
cho nghién ctu tiép theo.

Xéac dinh cac tinh chat caa vat liéu hap phu
X4c dinh phé XRD ctia vét liéu dugc chup trén thiét
bi nhiéu xa Scintag-XDS-2000 véi budc séng Cu Ka
(2=1,54059) va goc do quét 20 & 44,9 °C. Hinh théi
ctia vat liéu dugc chup trén kinh hién vi dién ti truyén
qua (JEOL JEM-1400 Transmission Electron Micro-
scope) két hop tan xa tia X (EDS-TEM).

Nghién ctu quad trinh hdp phu ion ce-
sium (Cs™ ) cua vat liéu Zn,[Fe(CN)¢], va
Zn;[Fe(CN)cl,

Xdc dinh dung luong hép phu cida vit liéu
Zn,[Fe(CN)g], va Zn3[Fe(CN)¢]2

Dé an toan trong qua trinh nghién ctu, cesium (Cs™)
phuc vu cho nghién ctiu la mudi cesium & ddng vi bén.
Can 0,1g vét liéu hap phu cho vao binh tam giac 250
mL thém vao d6 100 mL dung dich chda ion Cs™ véi
day noéng d tir 100 dén 500 mg/L tiy theo diéu kién
nghién ctiu. Nong do cac ion trong thiét bi nghién
ctiu khéng dugc di€u chinh trong sudt qua trinh hdp
phu. Binh hép phu dugc day kin va lic trén may lic
(IKA HS 260 basic USA) véi t6c do 180 vong / phut,
lién tuc 24 gic d€ ddm bao quad trinh hdp phu dat trang
théi cAn bang, nhiét d6 thyc hién qud trinh hdp phu
& nhiét do phong (25 °C), duy tri & gia tri pH=5,0.
Sau khi két thic phan ting vat liéu hip phu dugc tach
loai bing ly tim 10 phut (universal 320- Germany) &
10.000 vong / phut, sau d6 dugc loc qua mang loc 0,24
um va dich loc dugc phan tich bing thiét bi AAS va
TXRE
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Khdo sdt dnh huéng cia pH dén kha ndng
hdp phu ion Cs™ cia vét liéu Zn,[Fe(CN)¢], va
Zn;[Fe(CN)s]»
Gid tri pH cuia dung dich dugc di€u chinh dén cac
thang gia tri nghién ctiu pH 2,0; 3,0; 4,0; 5,0; 6,0; 7,0;
8,0; 9,0 bang dung dich HNO3 hay NaOH (0,01 N) va
sau d6 dugc kiém tra va diéu chinh sau mot khoang
thoi gian 1a 2 gid. Sau 24 h phan ung, vat liéu hdp
phu dugc tach loai bangly tim 10 phut (universal 320-
Germany) & 10.000 vong / phut sau d6 dugc loc qua
mang loc 0,22 um va dich loc dugc phan tich bing
thiét bi AAS va TXRE

Khdo sdt téc dé phan ing

Chudn bi 25 binh phéan tng, Can 0,3 g chét hdp phu
Zn;[Fe(CN)g] cho vao tiing binh tam giac 250 mL,
thém vao d6 100 ml dung dich chtia ion Cs™ v6i néng
d6 0,3 mg/L. Binh hép phu dugc diy kin va lac trén
may ldc (IKA HS 260 basic USA) véi tdc do 180 vong
/ phut, sau 5 phut phan ting, lién tuc ldy mau 14n lugt
sau 1 phut, qud trinh h4p phu dugc duy tri & nhiét do
phong (259 C), gia tri pH duy tri & nghién ctiu. Sau
khi 14y mau, tat ca cdc miu dugc xt Iy nhu mo ta &
trén va phan tich ion Cs™ bing thiét bi AAS va TXRE.
Chudn bi 25 binh phén ting, Cén 0,1g chit hdp phu
Zn3[Fe(CN)g] cho vao tiing binh tam giac 250 mL,
thém vao d6 100 mL dung dich chtiaion Cs™ véi néng
d6 0,3 mg/L. Binh hép phu dugc day kin va lac trén
may ldc (IKA HS 260 basic USA) véi tdc do 180 vong
/ phut, sau 1 gi¢ phan ting, lién tuc 14y mau lan lugt
sau 1 gio, qua trinh hdp phu dugc duy tri & nhiét do
phong (25 °C), gia tri pH duy tri & nghién ctiu. Sau
khi 14y mAu, tat ca cdc mau dugc xt Iy nhu mo ta &
trén va phan tich ion Cs™ bing thiét bi AAS va TXRE.
Céc quy trinh nay dugc thuc hién trong suét qua trinh
nghién ctu. Ham lugng cesium hdp phu dugc tinh
béi sy thay d6i néng do ban dau va ham lugng con lai
clia cesium trong trong dung dich trén khdi lugng ctia
vét liéu hap phu.

Ham lugng cesium bi hdp phu dugc tinh theo cong
thicsau: g = W

Trong do q la ham lugng cesium bi hip phuy, hay dung
lugng hép phu ctia vét liéu (mg/g chat hip phuy); Ci
va Ce 1a néng d¢ ion Cs™ trudc va sau khi hip phu
tuong ng (mg/mL), V thé tich dung dich (mL), B 1a
khéi lugng cta vat liéu hap phu dugc st dung (g).
Phuong trinh hdp phu Langmuir: g, = ‘{"’TZ&’
Trong d6 q, 14 lugng ion Cs™ bi hip phu béi vét liéu
(mg/g), qm dung lugng hap phu cuc dai ctia ion Cs™
(mg/g) , Ce ndng do dau cta tai mot diém ctia qua
trinh hap phu (mg/L) b hing s6 thuc nghiém.
Phuong trinh hip phu Freunlich: g, = K C(_}/ "

Véi ge la lugng ion Cs™ bi hdp phu béi vatlieu (mg/g),
K, n 13 hing s6 thuc nghiém khi phan tGng dat trang
thai cin bing.

Nghién cttu co ché hap phu

T4t ca cdc mau dung dich hdp phu sau khi thi nghiém
hoan tit, dugc phén tich nguyén t6 theo phuong phap
phan tich cua thiét bi Total reflection X-ray fluores-
cence (TXRF) S2 Picofox Bruker véi chuin ndi 1a Gali,
su thay déi thanh phéin ctia ctia dung dich truée va
sau khi phan ting hoan tdt, thong qua cac dii liéu trén
minh chiing co ché qua trinh hip phu.

KET QUA VA THAO LUAN

Tinh chat chia vat liéu hap phu

Dé€ xdc dinh tinh chét vat liéu dung cho nghién ctu
thdéng qua cdc phé XRD va TEM ctia cdc loai vét liéu.
Nghién ctiu phé XRD lan lugt ctia Zn, [Fe(CN)g], va
Zn3[Fe(CN)gl> (Hinh 1).

Két qua (Hinh 1) phd d6 XRD, cic gid tri 2 theta tai 17,
19, 23 va 24,5 1a cac pick ddc trung ctia Zn; [Fe(CN)g.
Khi so sanh két qua phan tich phd d6 véi cong bd
tridc day clia Denisova va cong su'* c6 sy tuong
dong. Tuy nhién, tai pick c6 gid tri 19 va 24,5 c6 thé
6 su dong gop cua pick nhiéu tap ctia mét hop chit
khac.

Phé d6 XRD ctia Zn3z[Fe(CN)gl, cho thdy tai cac gid
tri (2) theta: 13;14; 16,5; 18 ; 21,5 ; 24,8 ; 33 la cac
pick dit trung ctia Zn3z[Fe(CN)gl, phu hgp véi cong
b6 clia Rachana va cong sy '°.

Tu Hinh 2(b) cho thdy dang cta vét liéu
Zn3[Fe(CN)gl, c6 dang 1a hinh khéi 14p phuong, c6
kich thudc khoang 50 nano mét mot canh, cac khoi
lap phuong c6 kich thudc tuong doi dong déu.

Trong qua trinh t6ng hgp cac dang nano thi lugng du
mudi ZnSO4 thuc ddy qua trinh phan tng chuyén vé
dang Zn,[Fe(CN)g], va Znz[Fe(CN)g], 1a cac dang
phtic khong tan, theo phuong trinh (1), (2). Khi
téng hop vat liéu, néu nhu ZnSOy thiéu thi cé thé
san sinh ra cic dang mudi phitic nhu Ky Zn[Fe(CN)gl;
KyZny [Fe(CN)g], tan.

27ZnS04 (du) + K4[Fe(CN)g] — Zny[Fe(CN)g] +
2K>S04 (1)

37ZnS0y4 (du) + 2 K3[Fe(CN)g ] — Zn3[Fe(CN)gl» +
3K,S04 (2)

Dai véi dang khong hoa tan c6 cdu tric nhu Hinh 2
(b) 6 cdu truc hinh khoi lap phuong, ciu tric d6 la
do su sdp xép cc nguyén t6 theo dang la t6 hgp cac
Zn3z[Fe(CN)gl, trong do cdu truc khoi co ban trong
d6 kém (II) va sat (I1I) dugc dit trong mot mang khoi
trung tdm. Cdc nguyén tu dugc sdp xép theo cich ma
cdc nguyeén ti st (I1I) dugc bao quanh bdi cac nguyén
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Hinh 1: Phé XRD ctia Zn,[Fe(CN)s], va Zns[Fe(CN)s1>

(a) TEM ctia Zn[Fe(CN)g]

‘ (b) TEM ciia Zns[Fe(CN)gJ2

(¢) hinh khéi lap phuong cia
Zns[Fe(CN)e)2

Hinh 2: Anh TEM cta vat liéu (a), (b) va hinh khéi lap phuong ctia Zn3[Fe(CN)s]; (c).

ttt cacbon trong khi cac nguyén ttt kém (II) dugc bao
quanh bdi cdc nguyén ti nitrogen cdu tric do dugc dé
xudt nhu Hinh 2(c). Mot cich tuong dong véi cong
trinh nghién cdu ctia Wu va cong su '° khi nghién ctiu
céu truc ctia Prussian blue. Theo Wu va cong sy, nhiét
d¢ tong hgp vét liéu c6 anh hudng dén trét tu sip xép
cac nguyén tu, anh hudng dén hinh théi vat liéu.
Riéng d6i véi loai vat liéu Zn, [Fe(CN)g] hinh thai vat
liéu (Hinh 2a) c6 dang nhu mét polime. Do cdc cong
trinh cong bd vé hgp chit nay khong nhiéu. Vi vy,
dékhéng dinh loai vat liéu nay da chup thém phé HR-
TEM v6i cic két qua sau:

Phén tich phd EDS ctia vat liéu & Hinh 3(1) cho thdy
trong phd ¢6 cac thanh phéin chinh 13 Zn, Fe, C, N
la cac thanh phéan chinh cta vat liéu Zn, [Fe(CN)g],
tuy nhién con c6 su c6 mit ctia nguyén t6 kali (K). D€
lam sdng t6 van d€ nay vat vat liéu dugc chup TEM két
hop tan sdc ning lugng tia X. Qua phan tich phd tan
xa tiing phan cua tling nguyén t6 cho thdy thanh phan
chinh ctia vat liéu gom cdc nguyén t8 Zn, Fe, C, N. D6i
v6i C thi trén phé tan sic cho thdy c6 sy dong gop tu
2 thanh phan Hinh 3(5) c6 hai gia tri d6 1a (K;;) va
(Kg2), d6i v6i N Hinh 3(6) ciing ¢6 2 gia tri (K1) va
(Kz2) mot phén 1a do su dong gop cta vat liéu mot
phan la do su dong tit khong khi d6 1a CO, va N,.
Trong phd EDS Hinh 3(1) ¢6 sy xuét hién cta Kali,
gid thuyét 1a Kali ton tai ¢ hai dang la Ky Zn[Fe(CN)g]
va dang K»SO4 ndm kep trong cdc 16 x6p ctia mang
vat liéu. Néu nhu c6 dang K»Zn[Fe(CN)g] ton tai thi
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phd tén sdc ctia vét liéu véi cac 16p tan sic clia Zn, Fe,
C, N, va K phai tuong dong v6i nhau Hinh 3(3), 3 (4),
3(5), 3 (6), va 3 (7). Tuy nhién tii Hinh 3 (7) thi dang
hinh phd tan sic cta kali hoan toan riéng biét, mit
khac, dang mudi Ky Zn[Fe(CN)¢] tan trong nudc nén
khi xt Iy mau ching da bi ria sach khoi mau. Kéthgp
phan tich phd d6 va tinh chét ciia K Zn[Fe(CN)g] cho
théy ching khong ton tai trong mau vét liéu. Vay, kali
6 thé ton tai dudi dang K>SOy, la cac phan tit nim
trong cac 16 x6p ctia vat liéu. Theo Avila va cong sy!7,
cdu truc ctia Zny[Fe(CN)g] 1a dang poly hexagonal
Hinh 3(8) va tai cdc 16 x6p clia phan ti c6 thé chia
cac phén t nhu H, O, K;SO4.

Qua trinh hap phu cesium (Cs*) cia vat liéu
Xdc dinh dung luong hdp phu cda vét liéu
an[Fe(CN)GJ va Zﬂ3[F€(CN)6]2

Qua trinh hép phu dugc thuc hién tai nhiét d¢ 25 °C
& pH=5,0, két qua dung lugng hdp phy ion Cs™ lén
trén vat liéu dugc thé hién tai Bang 1. Khi dat trang
théi can bang lugng Cs* mét di trong dung dich dugc
tinh theo cong thiic tai muc khao sat téc d¢ phan tng.
Két qua tit Bang 1 cho théy khi dat trang thai can bing,
mic di néng do Cs™ c6 ting lén nifa thi dung lugng
hép phu cyc dai cua vat liéu khong tang. D6i véi vét
liéu Zn;,[Fe(CN)g], dung lugng hép phu cuc dai dao
dong tli 132 - 134 mg/g con d6i v6i Znz[Fe(CN)gl»
thi dung lugng hép phu cuc dai dao dong tu 123 —
124 mg/g.
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Electron Image 2
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Hinh 3: Phé d6 HR-TEM ctia vat liéu Zn,[Fe(CN)¢].

Bang 1: Dung lugng hap phu ion Cs™ béi Zn,[Fe(CN)¢] va Zn;[Fe(CN)¢], theo cac thang ndng dé

Zn;[Fe(CN)g]

No6ng d6 dung
dich (mg/L)

99,996

169,572
203,204
255,986
292,506
354,327
399,415
450,011

500,193

Dung lugng hip
phu Cs* (mg/g)

49,899

84,565

100,176
120,639
133.527
134.422
132.779
133,559

132,123

Zn3[Fe(CN)gla

S6 mili duong Nong d6 dung

lugng Cs™ bi dich

hép phu (meq/g)

0,375 99,996 49,62186
0,636 169,572 84,26412
0,754 203,204 100,5861
0,908 255,986 124,6648
1,005 292,506 122,5825
1,011 354,327 124,422
0,999 399,415 122,779
1,005 450,011 123,559
0,994 500,193 122,123

Dung lugng hip
phu Cs™ (mg/g)

S6  mili

duong

lugng Cs™ bi hdp

phu (meq/g)
0,373
0,634
0,757
0,953
0,994
0,936
0,924
0,949

0,919
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Dung phian mém Originlab 8.5.1 d€ phan tich két
qua tai Bang 1, cac thong s6 ctia qud trinh hip phu
ding nhiét ion Cs* 1én vat liéu Zny[Fe(CN)g] va
Zn3[Fe(CN)glo theo m6 hinh Langmuir va Freun
dlich dugc thé hién tai Hinh 4; Bang 2.

Phuong trinh hdp phu Langmuir theo ly thuyét g, =

m bCe
Tcs
tién vé gid trj zero dong thoi dung lugng hip phu cuc

tuy nhién, gid tri b cta s6 liéu thuc nghiém

dai theo nhu tinh todn (qmqy) 16n hon rit nhiéu so
v6i gid tri thuc nghiém doi véi cd hai vét liéu hdp phu.
Xét cac thong s6 qud trinh hip phu dat dén trang thai
can béng riéng ddi v6i mo hinh hdp phu ding nhiét
Freundlich c6 gia tri 1/n < 1 la phi hgp véi ly thuyét.
Tuy nhién, gi4 tri R? trong khoang 0,708 - 0,790 d6i
v6i ca hai truong hop 1a rdt thap. Qua trinh hip phu
ion Cs™ trong nudc bai hai loai vat liéu Zn; [Fe(CN)]
va Zn3[Fe(CN)g], khong tuin theo quy luét ctia qua
trinh hdp phu don thuin, nén moé 2 hinh hép phu
Langmuir va Freu ndlich khéng thé moé td qua trinh
nay. Piéu nay c6 su tuong dong véi cong bs ctia nhom
téc gia Li va cong su 2.

Khdo sdt anh huéng cia pH dén kha nédng
hdp phu ion Cs™cta vét liéu Zny[Fe(CN)g] va
Zn3[Fe(CN)sl>

Két qué thyc nghiém dugc thé hién qua Hinh 5, d6i
v6i Zny [Fe(CN)g] khi gid tri pH=2 thi qud trinh hép
phu gip kho khan, dung lugng hip phu cta vit liéu
thép. Khi gia tri pH la 3,4,5 dung lugng hip phu cta
qua trinh dat gia tri cuc dai, nhung dén khi pH dat dén
cac gia tri 6,7,8,9 thi dung lugng hép phu giam. biéu
nay c6 thé do Zn trén bé mit chét hip phu bi hydrat
héa, tao thanh mot 16p mang trén bé mit chat hap
phu, han ché qué trinh tiép xtic ctiaion Cs™ 1én bé mit
chét hip phu va ciing ¢4 thé do thay d6i dién tich trong
dung dich, lam cho ion Cs™ khong tuong tic hut tinh
dién v6ibé mat. Tl két qua thuc nghiém cho thiy qua
trinh hap p hy ion Cs™ ctia vat liéu Zn; [Fe(CN)g] dat
dung lugng hap phu cao nhit, tai gid tri pH tir 3 -5 tai
pH =4,0 thi gia tri hdp dung cuc dai cia Zn; [Fe(CN)g]
la 134 mg/g.

Riéng d6i v6i Zn3[Fe(CN)gl, su thay d6i pH khong
anh huong nhiéu dén qua trinh hip phu. Trong day
pH tii 3 -7, dung lugng hdp phu gin nhu khong thay
d6i nhiéu, c¢6 théla do ciu truc hinh khdi lap phuong
clia vt liéu, trong qua trinh thay déi cia moi trudng
dung dich, d€ ting phé su thay déi d6 thi trong phan
ttt c6 thé c6 su dich chuyén céc dién tich. Tai cac gid
tri pH =2 dung lugng hip phu gidm c6 thé ion H'
canh tranh manh d6i v6i qua trinh hip phu. Tai cac
gia tri pH =8 va pH=9 dunglugng h4p phu giam. Diéu
nay c6 thé c6 thé do Zn trén bé mit chit hdp phu bi
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hydrat hoéa, tao thanh mot 16p mang trén bé mat chat
hép phu, han ché qua trinh tiép xtic ctia ion Cs™ 1én
bé mit chat hip phu.

Khdo sdt téc dé phdn ing

Qua trinh hdp phu dugc thuc hién nhu theo muc khao
sat toc do phan ting va phan ting dugc thuc hién tai
gid tri pH=4, trong qud trinh khao sit t6c d6 phan ting
ctia thi nghiém nay dung néng d¢ Cs* trong dung
dich lodng. Két qua dugc thé hién tai hinh 6. Tu
két qua cho thdy phan tng dat can bang trong thoi
gian khoan g 10 phut va ion Cs™ bi loai khoi dung
dich 1én dén 98% d6i véi Zny[Fe(CN)g] . Dai véi
Zn3z[Fe(CN)gl, thi qua trinh hdp phu dat trang thai
can bang chim, phan ting dat cdn bing phai mit dén
20 gio vaion Cs™ biloai ra khéi dung dich 1a 91%. Téc
dd phan tng cua loai vat liéu Zn3[Fe(CN)glo cham
6 thé do céu tric hinh khéi 14p phuong (Hinh 2(c))
¢6 su chuyén doi cac dién tich trong khoi phan tu
lam cho ching luén dugc bao toan vé mat dién tich
nén chung bén viing trong cic moi truong khac nhau
chinh vi vdy qua trinh hdp phu xay ra kho khan.
Tom lai, khi so sanh hai loai vat liéu Zn, [Fe(CN)g] va
Zn3z[Fe(CN)gla, cho thay loai vat liéu Zn, [Fe(CN)g]»
dé diéu ché, c6 kha ning loai ion CsT 1én dén 98%
dong thoi dé dp dung vao thuc té.

Co ché hap phu ion Cs™ lén vat liéu
Zn2[Fe(CN)(,]

Sau khi phan ting dat trang théi cAn bang, nghién ciiu
hinh 7a va 7b cho thdy dung dich nghién ctiu c6 sy
thay ddi tuong ting ctia 2 ion Cs™ va Zn>* trude va
sau phan ting. Hinh 7ala thanh phén dung dich truéc
khi thyc hién phan tng hdp phu. Tu phd d6 thuc
nghiém, théng qua phén tich bing TXRF thi khong
thdy pick ctia Zn?>* (K,;=8,5 KeV) va Pick ctia kali
(Ky1=3,31KeV), trong khi d6 Pick cia Cs* (L,1=4,28
KeV) rat manh. Tai hinh 7 b la dung dich nghién
ctu, sau khi hoan tit qua trinh hdp phu. Tu phé d6
thuc nghiém, thong qua phén tich bing TXRF cho
thdy pick ctia Cs™ (L,1=4,28 KeV) giam di rat manh
gin nhu bing khéng, trong khi d6 cac pick ctia Zn?*
(K,1=8,5KeV) va Pick ctia kali (K, =3,31 KeV) lai thé
hién rat manh.

Sau khi phédn ting dat trang thai cAn bing, nghién ctu
hinh 7 cho théy vat liéu c6 sy trao d6i tuong tng cta
2 nhém ion (Cst) va (K+, Zn?t) trude va sau phan
tng. K&t qua phan tich cho thdy, s6 mili duong lugng
(meq) ion Cs™ trong dung dich sau khi phan ting suy
gidm 1,01 meq/mL tuong tng véi tdng s6 mili duong
lugng ion Zn?" sinh ra trong dung dich 0,31 meq/mL
va K 12 0,38 meq /mL (Hinh 7b). Ti két qua phan
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Bang 2: Cac théng sé ctia phuong trinh hap phu Langmuir va Freundlich d6i véi ion Cs+ trén vat liéu hap phu

Vit liéu hap phu Zn;[Fe(CN)¢]

Mo hinh hap phu ding nhiét Langmuir

Ton bi hp phu qm (mg/g)
Cs™ 208,440
Mo hinh hédp phu déng nhiét Freundlich

Ion bi hdp phu Kr (mg/g)
Cs™ 8,163

V ét liéu hap phu Zn3[Fe(CN)g]

M6 hinh hidp phu ding nhiét Langmuir

Ton bi hdp phu qn (mg/g)
Cs™ 178.994
M6 hinh hidp phu ding nhiét Freundlich

Ton bi hdp phu Kr (mg/g)

Cs* 11,115

0,004

1/n

0, 465

0,005

1/n

0,403

RrR2

0,873

0,791

R2

0,814

0,708

ama)

Gty

Hinh 4: M6 hinh hap phu déng nhiét ctia Zn,[Fe(CN)] va Zn;[Fe(CN)¢], ddi v6iion Cs™
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120 | ; b .
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a0 -|

qimgg)
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Hinh 5: Anh huéng cGia pH va thai gian dén qua trinh hap phu ion Cs*

Zn;s[Fe(CN)sl>

Ién vat liéu Zn;[Fe(CN); ] va

S6ionCs'removed

Hinh 6: Anh huéng théi gian dén qua trinh hap phuion Cs* clia Zn,[Fe(CN)] va Zns[Fe(CN)l,
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tich trong phd d6 c6 su hién dién cua ion sit trudc
va sau khi phan ting c6 thay déi nhung khong dang
ké, lugng vét cta ion st c6 thé do bé mat chit hip
phu hoa tan ra. Tl hinh 7 a va hinh 7 b khi so sanh
cac két qua phén tich ham lugng cic nguyén t6 trong
dung dich trudc va sau phan tng cho théy, ham lugng
ion Cs™ thay d6i dang ké sau phan ting. Trudc phin
ting trong dung dich hoan toan khong cé ion Zn* va
K*,dung dich sau phan ting c6 téng s6 mili duong
lugng ctia hai ion Zn?>* va KT xuft hién mét cach
tuong Ging v6i sy mat di cliaion Cs™ (Hinh 7b) . Qué
trinh hdp phu ion Cs™ ctia vatliéu Zn, [Fe(CN)g] theo
co ché trao d6i ion tuong tu cong b ctia Dwivedi va
cong sy khi nghién ciu co ché hap phy ion Cs™ bai
vat lieu Cop [Fe(CN)g] '8, tit két qua phan tich cdu
tric ctia Zny [Fe(CN)g] va két qua phén tich dung dich
trudce va sau khi hdp phy, qué trinh hdp phu dugc dé
nghi theo hai phuong trinh (3) va (4).

Zn,[Fe(CN)g] XK,SO4 + 2XCs™ —
Zn,[Fe(CN)g].xCs2SO4 + 2X KT (3)
Zn;[Fe(CN)g].XCspSOy4 +
Cs4[Fe(CN)g].xCs2S04 + 2 Zn2t (4)

4Cst —

WL

AL

Lu

Hinh 7: Phé TXRF ctia dung dich truéc (A) va sau
khi hap phuion Cs™ (B).

d |

C ok

il

udk

KET LUAN

b téng hop dugc 2 loai vat liéu Zny[Fe(CN)g] va
Zn3[Fe(CN)gl3 co kich thudc nano mét lam vt liéu
hip phu ion Cs™. Khi so sanh 2 loai vat liéu nay mic
dit Zn3[Fe(CN)g]3 c6 kich thuéc nho hon, nhung
Zny[Fe(CN)g] c¢6 dung lugng hdp phu ion Cs* cao
hon va thoi gian phan ng ngdn hon. Qud trinh hap
phu ion Cs™ ctia vat liéu Zn, [Fe(CN)g] tuin theo co
ché trao ddi ion, qua trinh trao d6i ion cua vat liéu
xdy ra voi hiéu sudt t6t nhat & trong day pH 3-5, dung
lugng trao d6i ion cyc dai cta vét liéu & pH=4 d6i véi
jon Cs* 14 1,01 meq/g. Phdn ting dat cin bing trong
thai gian khoan 15 phut va ion Cs™ bi loai khoi dung
dich 1én dén 98%. Ca hai m6 hinh hdp phu Langmuir
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va Freundlich khong thé mé ta qud trinh hip phu nay.

DANH MUC VIET TAT

AAS: Atomic Absorption Spectrophotometer;

TXRE: Total reflection X-ray Fluorescence;

AMP : amoni molybdophosphate;

CST : silicotitanate;

X (HR-TEM): JEOL JEM-1400 Transmission Electron
Microscope - X-ray;

EDS: Energy-dispersive X-ray; XRD: Nhiéu xa X-ray;
IAEA : Co quan Nang lugng nguyén ti quéc té&;
MW: Megawatts.

XUNG POT LOI icH

Chung tdi cam két khong xung dot lgi ich.

PONG GOP CUA CACTACGIA

Nguyén Dinh Trung la téc gid chinh ctia cong trinh:
thiét ké thi nghiém, tdng hgp cac dang nano, phan
tich phd XRD, xti ly s6 liéu, viét bao.

Lé Thi Ha Lan: chudn bi dung dich nghién ctu, do dat
trén thiét bi TXRF.

Truong Dong Phuong: Chinh pH dung dich nghién
ctiu, do dat trén thiét bi AAS.
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3‘&\\\,%'{‘ ABSTRACT
Adsorption of Cs™ ion from aqueous solution by Zn,[Fe(CN)g] and Zns[Fe(CN)glp nanoparti-
cle, and the effect of experimental conditions on the adsorption were investigated. Prelimi-
Use your smartphone to scan this nary results showed that two materials were very efficient as an absorbent. Zn,[Fe(CN)¢] and
QR code and download this article Zn3[Fe(CN)g]> nanoparticle adsorbents for removal CsTion from solution have been successfully
synthesized. Comparison between two materials, the Cs * ion adsorption capacity of Zn,[Fe(CN)g]
was higher than Zn3[Fe(CN)gl2 and the reaction time was shorter. The adsorption equilibrium time
of Zns[Fe(CN)gl» was about 20 hours, and the suitable pH range 3-7 while the Zn,[Fe(CN)g] was 15
minutes. The Cs™ ion absorption by Zn,[Fe(CN)e] nanoparticle follow the ion exchange mecha-
nism, the best exchange capacities of the material were in the pH 3-5 range, ion exchange capacity
depended on the pH, the maximum ion exchange capacity of the material at pH =4 was 1.01 meq
(Cs™) / g. After 15 min, about 98% of initial Cs™ ion concentration was removed from the solution;
the adsorption data did not accord with Langmuir and Freundlich isotherms. The high adsorption
capacity and good performance on other aspects, make the Zn,[Fe(CN)g] nanoparticle a promising
adsorbent for the removal of Cs™* ion from water.
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	MỞ ĐẦU
	NGUYÊN VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU
	Nguyên vật liệu
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	Khảo sát tốc độ phản ứng
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	KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
	Tính chất của vật liệu hấp phụ
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