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TÓM TẮT 
Vật liệu có kích thước nano đồng hexacyanoferrate (CuHF) được điều chế bằng phương 

pháp đồng kết tủa hóa học với giá thành tổng hợp thấp. Các kết quả nghiên cứu cho thấy vật liệu 
này là chất hấp phụ các ion chất thải phóng xạ như cesi và stronti hiệu quả. Các phương pháp phổ 
hồng ngoại Furier, phổ nhiễu xạ tia X, quang phổ phân tán năng lượng tia X, và kính hiển vi điện 
tử truyền qua chất lượng cao được dùng để xác định hình thái của vật liệu đồng hexacyanoferrate. 
Vật liệu Cu13[Fe(CN)6]14.(2K).10H2O có cấu trúc lập phương (nhóm không gian F-43) kích thước 
khoảng từ 10 đến 30 nm và có diện tích bề mặt 462,42 m2/g. Sự hấp thu Cs+ và Sr+ phụ thuộc vào 
giá trị pH của dung dịch, dung lượng hấp thu cực đại của vật liệu này được ghi nhận ở giá trị  
pH 6. Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir có thể dùng để mô tả quá trình hấp phụ ion Cs+ và 
Sr+bởi vật liệu CuHF. Giá trị hấp dung cực đại tính toán theo mô hình Langmuir là 143.95 mg/g 
và 79.26 mg/g lần lượt đối với ion Cs+ và Sr+. Vật liệu nano CuHF trong nghiên cứu này được đánh 
giá là vật liệu hấp phụ tiềm năng và đầy hứa hẹn trong việc xử lí ion Cs+ và Sr+ trong dung dịch chất 
thải phóng xạ vì có dung lượng hấp phụ cực đại lớn, dễ tổng hợp và giá thành tổng hợp thấp.  

Từ khóa: hấp thu; Cesi, đồng hexacyanoferrate; Stronti; nano 
 

1. Giới thiệu 
Trong những năm gần đây, cùng với sự phát triển vượt bậc của nền kinh tế thì kéo 

theo nhu cầu sử dụng năng lượng ngày càng tăng cao, sự ra đời của ngành điện hạt nhân đã 
đáp ứng được nhu cầu đó. Các nguyên tố phóng xạ hạt nhân được sinh ra từ việc vận hành 
bình thường của các nhà máy điện hạt nhân hoặc từ các sự cố ngẫu nhiên như vụ rò rỉ 
phóng xạ xảy ra tại Đảo Three Mile tại Hoa Kì năm 1979, thảm họa hạt nhân Chernobyl ở 
Ukraine xảy ra năm 1986 và thảm họa hạt nhân Fukushima Daiichi xảy ra ở Nhật Bản năm 
2011(Koo et al., 2014). Nước thải của các nhà máy điện hạt nhân chứa một lượng lớn các 
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hợp chất phóng xạ hòa tan và chất phóng xạ không hòa tan có chu kì bán rã dài hàng chục 
năm và sự phân hạch cao nên chúng có khả năng gây hại rất lớn cho sức khỏe con người và 
môi trường (Ma et al., 2011; Singh et al., 2008). Các phương pháp để loại bỏ sự nhiễm 
phóng xạ và giảm bớt hàm lượng của chất thải phóng xạ như cesi hay stronti đang gặp phải 
rất nhiều thách thức (Yasunari et al., 2011).  

Cho đến nay, có nhiều phương pháp đã được đề xuất trong hơn 50 năm qua để tách 
và loại bỏ ion Cs+ và Sr2+ ra khỏi các dung dịch nước thải phóng xạ. Các phương pháp này 
bao gồm phương pháp đồng kết tủa, chiết dung môi, trao đổi ion, hấp phụ, chiết pha rắn 
Bên cạnh những ưu điểm, thì các phương pháp chiết xuất, kết tủa, xử lí qua màng còn 
những hạn chế như là hiệu quả phụ thuộc vào việc sử dụng pha lỏng và rắn, tạo ra các chất 
thải hữu cơ lỏng thứ cấp, gây tắc nghẽn, bức xạ làm mỏng màng hữu cơ và chi phí vận 
hành máy móc tốn kém. Phương pháp trao đổi hay hấp thu ion được cho là giải pháp đơn 
giản, phổ biến, kinh tế và hữu hiệu nhất để loại bỏ ion Cs+ và Sr2+ (Voronina et al., 2020; 
Vipin et al., 2016; Ali et al., 2020) . 

Các dẫn xuất hexacyanoferrate của các kim loại chuyển tiếp đang được các nhà khoa 
học rất quan tâm trong những năm trở lại đây, chúng có khả năng lớn trong việc hấp thu 
các ion Cs+ và Sr2+ từ dung dịch chất thải hạt nhân (Ali et al., 2020; Vipin et al., 2014). 
Các dẫn xuất hexacyanoferrate kim loại có cấu trúc và sự sắp xếp điện tử độc đáo trong 
mạng tinh thể của chúng nên chúng hấp thu hiệu quả và có chọn lọc đối với ion Cs+. Sự 
hấp phụ các ion Cs+ hay Sr2+ từ dung dịch nước thải có thể thông qua quá trình kết tủa trên 
bề mặt các phức chất hexacyanoferrate – kim loại chuyển tiếp hoặc do các tương tác hóa 
học giữa chúng. Nhờ đó các vật liệu trên được biết có tính hấp phụ chọn lọc cao với ion 
cesi và có khả năng hấp phụ ion stronti (Mimura et al., 1997).  

Vật liệu đồng hexacyanoferrate ở kích thước nano có cấu trúc khối tinh thể lập 
phương (Avila et al., 2008). Vật liệu CuHF có kích thước nano cũng đã dần được sử dụng 
trong việc phân tách cesi và stronti ra khỏi những hỗn hợp chất thải phóng xạ. Tuy nhiên, 
cho đến nay, vẫn có rất ít các nghiên cứu sâu hơn về loại vật liệu này. Có một số công trình 
nghiên cứu đã chỉ ra cơ chế khi dùng vật liệu đồng hexacyanoferrate để hấp thu ion cesi, 
tuy nhiên, những thông tin này vẫn chưa đủ cụ thể vì chỉ đề cập đến cơ chế trao đổi ion 
(Loos-Neskovic et al., 2004; Zong et al., 2017).  

Nghiên cứu này nhằm giới thiệu vật liệu hấp thu CuHF có cấu trúc lập phương được 
tổng hợp bằng phương pháp đồng kết tủa hóa học, phương pháp này dễ tiến hành và giá 
thành tổng hợp thấp. Vật liệu hấp thu được xác định tính chất bằng các phổ FTIR, XRD, 
EDS-TEM, ảnh HR-TEM, và phổ BET. Sự hấp thu của vật liệu trên đối với cesi và stronti 
cũng được nghiên cứu, thông qua quá trình hấp phụ đẳng nhiệt, sự thay đổi giá trị pH của 
dung dịch và ảnh hưởng của thời gian hấp phụ. Các kết quả nghiên cứu cho thấy, đồng 
hexacyanoferrate là một trong những vật liệu hứa hẹn và hiệu quả trong việc xử lí cesi  
và stronti. 
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2. Vật liệu và phương pháp nghiên cứu 
2.1. Vật liệu 

Tất cả các hóa chất sử dụng trong nghiên cứu này đều được sử dụng ở độ tinh khiết 
cấp phân tích. Nước cất hai lần được sử dụng để chuẩn bị dung dịch cho tất cả các thí 
nghiệm. Dung dịch gốc Cs+ 1000 mg/L, Sr2+ 1000 mg/L (Merck, Đức); các muối 
Na4[Fe(CN)6].10H2O, CuSO4.5H2O (Merck, Đức).  

Dung dịch làm việc Cesi (Cs+) và stronti (Sr2+) được tạo thành bằng cách pha loãng 
dung dịch gốc Cs+ và Sr2+ với nước cất hai lần. Các dung dịch HNO3 và NaOH (0,1-0,5 N) 
được sử dụng để điều chỉnh pH của các dung dịch Cs+ và Sr2+ khi cần thiết. Nồng độ dung 
dịch Cs+ và Sr2+ trong dung dịch trước và sau khi hấp thu được đo bằng máy quang phổ 
hấp thụ nguyên tử (AA-7000 Shimadzu, Nhật Bản) và máy quang phổ huỳnh quang tia X 
phản xạ toàn phần (TXRF) S2 Picofox Bruker. Vì lí do an toàn, các dung dịch nghiên cứu 
Cs+ và Sr2+ sử dụng ở dạng muối của các đồng vị bền.  
2.2. Quá trình tổng hợp vật liệu hấp phụ 

Vật liệu hấp phụ Cu2[Fe(CN)6] được tổng hợp theo quy trình sau: muối 
CuSO4.5H2O được hòa tan trong 750 mL nước cất hai lần để có được nồng độ 0,15 M 
bằng cách khuấy mạnh và cốc phản ứng chứa dung dịch muối này được đưa vào bể siêu 
âm. Cốc phản ứng được trang bị một phễu nhỏ chứa 250 mL K4[Fe(CN)6] 0,05 M. Nhỏ từ 
từ dung dịch K4[Fe(CN)6] vào bình phản ứng chứa dung dịch đồng sunfat trong điều kiện 
khuấy liên tục và nhiệt độ được duy trì ở 40oC. Quá trình tổng hợp vật liệu hấp phụ được 
thực hiện trong bể siêu âm Elma S300H 1500W-50Hz. Sau bốn giờ phản ứng, kết tủa thu 
được có màu sô cô la, được tráng rửa bằng nước cất hai lần khoảng 5 lần rồi được li tâm 
10.000 vòng/phút (Universal 320, Đức). Phần kết tủa thu được sau li tâm được sấy khô ở 
60oC trong 24 giờ. Các vật liệu sau khi sấy khô được nghiền mịn để chuẩn bị cho các thí 
nghiệm tiếp theo. 
2.3. Xác định các tính chất của vật liệu CuHF 

Phổ XRD của vật liệu được chụp trên thiết bị nhiễu xạ Scintag XDS-2000 với bước 
sóng Cu Kα (λ = 1,54059) (Shimadzu XD-3A, Nhật Bản). Phổ hồng ngoại FTIR được đo 
trên máy Thermo Scientific, Nicolet iS10, Hoa Kì. Hình thái của vật liệu được chụp trên 
các thiết bị: kính hiển vi điện tử truyền qua độ phân giải cao HR-TEM (JEM 2100, HSX: 
Jeol, Nhật Bản), kính hiển vi điện tử quét kết hợp đầu dò tán xạ năng lượng tia X EDS-
TEM (JEOL JSM-6510LV, Nhật Bản) và phổ BET chụp bằng máy đo diện tích bề mặt 
(Micromeritics – TriStar II 3020 3.02, Hoa Kì). Tất cả các phép đo được thực hiện ở nhiệt 
độ thường. 
2.4. Khảo sát ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ của vật liệu 
CuHF 

Ảnh hưởng của giá trị pH đối với sự hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ đã được nghiên cứu 
trong một loạt các thí nghiệm sử dụng cùng nồng độ ion Cs+ ban đầu là 140 mg/L và nồng 
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độ Sr2+ ban đầu là 150 mg/L khi các giá trị pH của dung dịch được điều chỉnh ở các giá trị 
thay đổi là 2,0; 3,0; 4,0; 5,0; 6,0; 7,0; 8,0; 9,0 bằng dung dịch HNO3 hay NaOH. 
2.5. Xác định dung lượng hấp phụ của vật liệu CuHF 

Để xác định khả năng hấp thu cesi bằng CuHF trong các điều kiện đã cho, cân chính 
xác 0,1 g vật liệu CuHF cho vào bình tam giác 250 mL, trong đó có chứa 100 mL dung 
dịch ion Cs+. Nồng độ ban đầu của dung dịch Cs+ thay đổi từ 75, 100, 120, 145, 170, 200 
đến 250 mg/L.  

Để xác định khả năng hấp thu Stronti bằng CuHF trong các điều kiện đã cho, cân 
chính xác 1 g vật liệu CuHF cho vào bình tam giác 250 mL, trong đó có chứa 100 mL 
dung dịch ion Sr2+. Nồng độ ban đầu của dung dịch Sr2+ được thay đổi trong khoảng 40, 
100, 150, 200, 250, 300, 400, 450 và 650 mg/L.  

Các bình tam giác thí nghiệm được lắc trên máy lắc IKA HS 260 Basic USA ở mức 
270 vòng/phút trong 24 giờ. Tất cả các quá trình thực nghiệm được thực hiện ở nhiệt độ 
phòng. Giá trị pH ban đầu của dung dịch đem đi hấp phụ được điều chỉnh đến thang giá trị 
nghiên cứu bằng HNO3 hoặc NaOH. Sau 24 giờ phản ứng, tất cả các mẫu được li tâm ở tốc 
độ 10.000 vòng/phút trong 5 phút và được lọc qua màng lọc 0,22 µm. Dịch lọc được đem 
đi phân tích nồng độ Cs+ và Sr2+ bằng thiết bị đo phổ hấp thu nguyên tử AAS (Shimadzu 
AA-7000, Nhật Bản) 

Khả năng hấp phụ cesi và stronti của vật liệu CuHF được tính toán bằng sự thay đổi 
nồng độ cesi và stronti trước và sau quá trình hấp phụ. Dung lượng hấp phụ được tính theo 
biểu thức sau: 

𝑞𝑞𝑒𝑒 = V(𝐶𝐶𝑖𝑖−𝐶𝐶𝑒𝑒)
B

 (1) 

trong đó, qe là dung lượng hấp thu của chất hấp phụ (tính bằng mg/g chất hấp phụ); Ci và 
Ce lần lượt là nồng độ của cesi hoặc stronti (mg/L) trước và sau quá trình hấp phụ; B là 
khối lượng (g) vật liệu hấp phụ được sử dụng và V là thể tích dung dịch (L). 

Phương trình hấp phụ Langmuir: 𝑞𝑞𝑒𝑒 = Qm  bCe
1+bCe

   (2) 

trong đó, qe là lượng ion cesi hoặc stronti được hấp phụ bởi vật liệu (mg/g); Qm là dung 
lượng hấp phụ cực đại của các ion cesi và stronti; Ce là nồng độ sau của ion cesi hoặc 
stronti tại điểm hấp phụ (mg/L); b là hằng số thực nghiệm giữa quá trình hấp phụ và  
giải hấp. 

Phương trình hấp phụ Freunlich: qe = KCe
1/n   (3) 

trong đó, qe là lượng ion cesi hoặc stronti được hấp phụ bởi vật liệu (mg/g); K, n là các 
hằng số hấp phụ ở trạng thái cân bằng 
2.6. Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ 

Ảnh hưởng của thời gian đến quá trình hấp phụ cesi và stronti đã được nghiên cứu 
qua một loạt các dung dịch thí nghiệm có nồng độ cesi ban đầu là 10 mg/L và nồng độ 
stronti ban đầu là 40 mg/L trong khi các mức thời gian được thay đổi từ 0 đến 25 giờ. 
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3. Kết quả và thảo luận 
3.1. Nghiên cứu tính chất của vật liệu hấp phụ Cu2[Fe(CN)6] 

Hình 1 là phổ FTIR của vật liệu CuHF được tổng hợp được trong nghiên cứu này. Từ 
kết quả ở Hình 1, phổ IR của CuHF cho thấy 3 dao động tập trung trong khối tứ diện 
[Fe(CN)6]4-: ν(CN), δ(Fe-CN), và ν(Fe-C) là các dao động đặc trưng của dẫn xuất 
hexacyanoferrate của kim loại chuyển tiếp. Đỉnh peak ở vị trí 2099.59 cm-1 với tần số 
tương đối cao là dao động đặc trưng liên quan đến dao động giãn với cường độ mạnh 
ν(CN) trong liên kết phối trí tứ diện của [Fe(CN)6]4- với nguyên tử đồng. Khi nguyên tử 
Cu được phối trí theo phương bát diện với nguyên tử N của nhóm CN, dao động ở đỉnh 
2095 cm-1. Tương tự như vậy, các pic là dao động lắc cường độ thấp của liên kết δ(Fe-CN) 
và dao động giãn cường độ thấp của liên kết ν(Fe-C) được ghi nhận ở vị trí các đỉnh pic 
590,92 cm-1 và 472,71 cm-1.  

Đỉnh pic ghi nhận được ở vị trí 1623,14 cm-1 là đặc trưng cho dao động lắc của 
δ(HOH), ngoài ra trong vùng của ν(OH) xuất hiện hai đỉnh pic tại 3609,12 cm-1 và 3452,00 
cm-1 tương ứng với sự dao động giãn bất đối xứng và đối xứng của ν(OH) trong liên kết 
phối trí của phân tử nước. Kết quả này chỉ ra rằng vật liệu CuHF tổng hợp được là dạng 
tinh thể và tinh thể đó có chứa nước Cu2[Fe(CN)6].xH2O. Các kết quả từ phổ FTIR của 
nghiên cứu này phù hợp với kết quả nghiên cứu của Avila et al (2008).  
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Hình 1. Phổ FTIR của vật liệu Copper hexacyanoferrate 

Thành phần nguyên tố của phức chất được kiểm tra bằng cách sử dụng kính hiển vi 
điện tử quét kết hợp với đầu dò tán xạ năng lượng tia X (EDS), phổ EDS của 
Cu2[Fe(CN)6].xH2O được thể hiện trong Hình 2.  
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Hình 2. Phổ EDS của Cu2[Fe(CN)6]. xH2O 

Bảng 1. Thành phần nguyên tố của phức chất CuHF 
Element Line Type Weight (%) Atomic (%) 

Cu L series 22,74 7,11 

Fe L series 18,71 6,64 

C K series 24,05 39,81 

N K series 28,06 39,81 

O K series 4,58 5,69 

K K series 1,86 0,95 

Phần trăm nguyên tử của các nguyên tố khác nhau trong phức chất được mô tả chi 
tiết trong Bảng 1, từ đó có thể suy ra công thức phân tử của đồng hexacyanoferrate là 
Cu13[Fe(CN)6]14.(2K)10H2O. CuHF cho thấy có rất nhiều thành phần trong cấu trúc của 
nó, cùng một kim loại chuyển tiếp có thể thu được các cấu trúc giống nhau hoặc khác nhau 
một số thành phần, điều này tùy thuộc vào phương pháp điều chế (Kiener et al., 2019).  

Một số bài báo đã đề xuất công thức cho vật liệu đồng hexacyanoferrate mà họ đã 
tổng hợp được như sau: K1.97CuII1.00Fe(CN)6 (Loos-Neskovic et al., 2004), 
K2/3Cu[Fe(CN)6]2/3·zH2O (Takahashi et al., 2015), K2CoFe(CN)6 (Wang et al, 2009). Trong 
công thức hóa học, các chỉ số phải là số nguyên nên việc diễn đạt công thức hóa học như các 
công thức này K1.97CuII1.00Fe(CN)6 gây hiểu nhầm. Nếu các phân tử phức có chứa K trong 
khung K2CuFe(CN)6 thì thành phần này có thể tan trong nước (Vincent et al., 2015). 

Vật liệu hấp phụ được tổng hợp theo các phương trình sau: 
2CuSO4 (dư) + K4[Fe(CN)6] → Cu2[Fe(CN)6] + 2K2SO4  (4) 
CuSO4 + K4[Fe(CN)6] (dư) → K2Co[Fe(CN)6] + K2SO4 (5) 
K2Cu[Fe(CN)6] tan trong dung dịch (Vincent et al., 2015), vì vậy, nó được loại bỏ 

sau khi rửa kết tủa sô cô la bằng nước cất 5 lần. Như vậy, các ion K+ quan sát được trong 
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phổ của vật liệu hấp phụ có khả năng là ion K+ đã bị hấp phụ lại bởi chính vật liệu hấp phụ 
vừa điều chế được. Lượng ion K+ không thể bị loại bỏ cũng là minh chứng cho tính hấp 
phụ các cation kim loại có hóa trị (I). 

Hình thái của vật liệu CuHF được đo trên thiết bị JEM 2100, HSX: Jeol, và kết quả 
được thể hiện trong Hình 3a, 3b. Ảnh HR-TEM (Hình 3a) cho thấy vật liệu CuHF thu được 
có kích thước nano mét, tinh thể ở dạng cubic (F-43m). Hình ảnh kính hiển vi điện tử 
truyền qua TEM của đơn tinh thể CuHF (Hình 3b) cho thấy chúng có cấu trúc zeolitic 
trong khoảng 30 nm. 

 
Hình 3(a). Ảnh HR-TEM của vật liệu CuHF 

 
Hình 3(b). Ảnh HR-TEM của đơn tinh thể CuHF 

Để khẳng định cấu trúc tinh thể của vật liệu CuHF đã tổng hợp được, các kết quả 
phân tích từ phổ XRD bởi phần mềm Fullfrop suite với chuẩn 101038.cif (Murray-Rust, 
2021) được trình bày trong Hình 4 với đường màu đỏ là giản đồ XRD của vật liệu CuHF 
và đường màu xanh là giản đồ chuẩn. 

 
Hình 4. Giản đồ XRD của đồng hexacyanoferrate so với phổ chuẩn 
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Các thông số lattice của hệ tinh thể CuHF được tính bằng phần mềm FullProf Suite. 
Tinh thể lập phương CuHF với các chỉ số Miller d [h, k, l] là:  
𝑑𝑑[1,1,1] = 𝑎𝑎

√3
= 5,01; 𝑑𝑑[2,0,0] = 𝑎𝑎

2
= 3,04 and 𝑑𝑑[2,2,0] = 𝑎𝑎

2√2
= 3,01 . Khối chính được 

kết hợp bởi 8 khối phụ, điều này phù hợp với các công bố trước đây (Sun et al., 2020). 
Điều này, có thể cho phép khẳng định phức chất CuHF ở dạng zeolitic có cấu hình lập 
phương.  

Từ các kết quả phân tích phổ hồng ngoại IR, EDS-TEM, phổ BET, hình ảnh HR-
TEM và phổ XRD, vật liệu tổng hợp được là: đồng hexacyanoferrate có công thức 
Cu13[Fe(CN)6]14.10H2O ở dạng tinh thể lập phương (cubic F-43m), kích thước trong 
khoảng 30 nm đã được điều chế với giá thành thấp và quy trình đơn giản. Cấu trúc tinh thể 
của đơn phân tử vật liệu CuHF được vẽ bằng phần mềm VESTA trong Hình 5, phức chất 
này được sử dụng làm vật liệu hấp thu cho những nghiên cứu tiếp theo. 

 

 

Đơn tinh thể CuHF: Xanh (N); đen (C), đỏ (Cu), vàng (Fe), hồng (H2O hoặc K+) 
Hình 5. Cấu trúc đơn tinh thể của Cu13[Fe(CN)6]14.(2K).10H2O 

Bảng 2. Các tính chất hóa lí của đồng hexacyanoferrate 
BET Surface Area  462.42 m2/g 

Pore volume (cm3/g) 0.07 cm³/g 

D-H Adsorption average pore width 3.12 nm 

Vật liệu CuHF có cấu trúc lập phương zeolitic với các lỗ trống có thể chứa các ion 
K+ và các phân tử nước (Loos-Neskovic et al., 2004), nó được dùng để hấp phụ Cs+ và Sr2+ 
với quá trình tổng hợp có thể lặp đi lặp lại và các thành phần duy trì không đổi, diện tích bề 
mặt BET là 462,42 m2/g (Bảng 2).  
3.2. Sự ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ của vật liệu CuHF 

Sự ảnh hưởng của pH đến quá trình hấp phụ các ion Cs+ và Sr2+ trên vật liệu CuHF 
với các dung dịch nồng độ ban đầu như nhau được thể hiện trong Hình 6a và 6b. Kết quả 
nghiên cứu cho thấy, cả hai quá trình hấp phụ của ion Cs+ và Sr2+ đều phụ thuộc vào giá trị 
pH của dung dịch. Đối với cesi (Hình 6a) cho thấy dung lượng hấp thu của vật liệu đạt đến 
cực đại khi giá trị pH đạt đến giá trị 6, khi giá trị pH tăng thì dung lượng hấp thu giảm. Kết 
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quả này phù hợp với nhóm nghiên cứu của Loos-Neskovic (pH 5-8 trong khi nghiên cứu 
của Clarke và Wai cho rằng việc loại bỏ cesi bởi vật liệu CuHF xảy ra tốt nhất trong dung 
dịch từ trung tính đến axit (Clarke & Wai, 1998). Đối với stronti (Hình 6b), dung lượng 
hấp thu của CuHF với ion Sr2+ thay đổi rất ít trong phạm vi pH từ 4 đến 9. Kết quả này phù 
hợp với kết quả nghiên cứu của nhóm Vipin (Vipin et al., 2014). Vì vậy, trong suốt các quá 
trình nghiên cứu tiếp theo, chúng tôi điều chỉnh đến giá trị pH = 6,0 để tiến hành  
nghiên cứu. 
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a. Ảnh hưởng của pH đến quá trình hấp phụ 

ion Cs+ của vật liệu CuHF 
b. Ảnh hưởng của pH đến quá trình hấp phụ 

ion Sr2+ của vật liệu CuHF 

Hình 6. Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ bởi vật liệu CuHF 
3.3. Dung lượng hấp phụ ion Cs+ và Sr2+của vật liệu CuHF 

Dung lượng hấp phụ cực đại của vật liệu CuHF đối với Cs+ được thực hiện trong dãy 
nồng độ từ 75 đến 250 mg/L, đối với ion Sr2+ là trong dãy nồng độ từ khoảng 40 đến  
650 mg/L. Tất cả các thí nghiệm được thực hiện tại giá trị pH = 6,0 và lượng vật liệu hấp 
thu được sử dụng là 1 g/L. Các kết quả được thể hiện trên Hình 7 và Hình 8.  

Đối với ion cesi (Hình 7a), dung lượng hấp thu tăng nhanh khi tăng nồng độ đầu của 
Cs+ từ 75 lên đến 170 mg/L. Khi nồng độ ban đầu của ion Cs+ là 200 mg/L, lúc này giá trị 
dung lượng ion Cs+ được hấp thu bởi vật liệu CuHF là 142,21 mg/g. Và khi nồng độ ban 
đầu của Cs+ tiếp tục tăng lên đến 250 mg/L thì khả năng hấp phụ ion Cs+ bởi vật liệu CuHF 
tăng chậm, sau đó cho dù tăng nồng độ ban đầu thì giá trị hấp dung không tăng lên nữa. 
Kết quả trên có thể là do khi nồng độ ion Cs+ cao, nhiều vị trí hấp phụ bị bão hòa và quá 
trình hấp thu đã đạt đến giá trị cân bằng. Dung lượng hấp thu cực đại của ion Cs+ bởi vật 
liệu CuHF là 144,17 mg/g. 

Đối với ion stronti (Hình 7b): kết quả nghiên cứu cho thấy vật liệu CuHF hấp thu ion 
Sr2+ rất chậm, cho đến khi nồng độ Sr2+ là 400 mg/L thì dung lượng hấp thu đạt 39,93 
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mg/g. Khi quá trình hấp thu dần đạt đến cân bằng khi nồng độ đầu của Sr2+ là trên 560 
mg/L, dung lượng hấp thu cực đại của ion Sr2+ bởi vật liệu CuHF là 55,29 mg/g.  

Các thông số của quá trình hấp phụ đẳng nhiệt của ion Cs+ và Sr2+ lên vật liệu CuHF 
theo mô hình Langmuir và Freunlich được mô tả chi tiết trong Bảng 3.  
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Hình 7. Mô hình hấp phụ Langmuir và Freunlich  
đối với sự hấp phụ của ion Cs+và Sr2+ bởi vật liệu CuHF 

Bảng 3. Các thông số của mô hình hấp phụ Langmuir và Freunlich  
đối với sự hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ bởi vật liệu CuHF  

Mô hình Langmuir  
 qm (mg/g) b R2 

Cs+ 143,95 0,76 0,91 
Sr2+ 79,26 0,24 0,98 

Mô hình Freundlich  
 KF (mg/g) 1/n R2 

Cs+ 87,14 0,12 0,81 
Sr2+ 16,57 0,56 0,98 

Giá trị hệ số tương quan (R2) là 0,91 và 0,98 (mô hình Langmuir) và 0,81 và 0,98 
(mô hình Freunlich) đối với ion Cs+ và Sr2+ được hấp phụ bởi vật liệu CuHF (Bảng 3). Qua 
đó nhận thấy mô hình Langmuir phù hợp để mô tả quá trình hấp phụ Cs+ và Sr2+ bởi vật 
liệu CuHF vì hệ số hồi quy phù hợp, quá trình hấp phụ ion Cs+ và Sr2+ trong nước bởi vật 
liệu CuHF tuân theo quy luật hấp phụ đơn thuần. Dung lượng hấp phụ cực đại qmax đối với 
quá trình hấp thu ion cesi được tính theo mô hình Langmuir là 143,95 mg/g, tương đương 
với giá trị thực nghiệm là 143,33 mg/g. Trong khi đó, dung lượng hấp phụ cực đại qmax 
tính theo mô hình Langmuir đối với quá trình hấp thu ion Sr2+ cao hơn giá trị thực nghiệm.  
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So sánh khả năng hấp thu của vật liệu CuHF trong nghiên cứu này với các vật liệu 
khác của các nhóm nghiên cứu khác nhau được chỉ ra trong Bảng 4. Vật liệu CuHF được 
tổng hợp trong nghiên cứu này được đánh giá là vật liệu tiềm năng để xử lí môi trường 
nước có sự ô nhiễm các chất phóng xạ nhờ khả năng hấp thu cao hai ion Cs+ và Sr2+.  

Bảng 4. So sánh dung lượng hấp thu ion cesi với các nghiên cứu khác 

Vật liệu hấp thu pH 
Dung lượng hấp 
phụ cực đại đối 

với cesi (mg g-1) 

Dung lượng hấp 
phụ cực đại đối 
với stronti 

 (mg g-1) 

Tài liệu kham thảo 

Copper 
hexacyanoferrate 

6.0 143.95 79.26 
Kết quả trong nghiên 

cứu này 
MIL-101-SO3H 6.0 36.47 - Aguila et al., 2016 

Zeolite 2-10 102 96.15 Vipin et al., 2016 
Zeolite + MWCNT 2-10 113.6 107.5 Vipin et al., 2016 

zeolite A 2-8 207.47 303 
El-Kamash et al., 

2008 

AC-PBNP 6.8 36.1 9.26 Ali et al., 2020 
Nanozeolite 
composite 

7 208.38 97.08 Faghihian et al., 2013 

Microzeolite 
composite 

7 160.01 78.90 Faghihian et al., 2013 

3.4. Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ 
Động học hấp phụ là một trong những yếu tố quan trọng cần được xem xét để xác 

định hiệu quả của quá trình hấp phụ. Trong nghiên cứu này, động học của quá trình hấp 
phụ các ion cesi và stronti lên vật liệu CuHF đã được nghiên cứu. Giá trị pH của các dung 
dịch được điều chỉnh ở giá trị pH = 6,0, quá trình hấp phụ của các ion Cs+ và Sr2+ lên vật 
liệu CuHF được tiến hành ở các khoảng thời gian khác nhau.  

Hình 8a là kết quả của quá trình hấp phụ ion cesi lên vật liệu CuHF tại các khoảng 
thời gian khác nhau. Kết quả cho thấy sự hấp phụ này phụ thuộc vào thời gian. Sự hấp phụ 
của ion Cs+ diễn ra nhanh chóng trong 10 phút đầu tiên khi tỉ lệ hấp thu đạt 62%, cân bằng 
hấp thu đạt được sau 18 phút và sự loại bỏ ion Cs+ ra khỏi dung dịch thí nghiệm là 97,03%. 
Trong nghiên cứu của nhóm tác giả Hwang cũng có đề cập đến việc sự hấp thu cesi của vật 
liệu CuHF đạt đến trạng thái cân bằng trong vòng 10 phút (Hwang et al., 2017). Trong khi 
nhóm tác giả Parajuli cho rằng giá trị pH sử dụng tốt nhất trong khoảng pH 4-8, và thời 
gian cần để đạt được trạng thái cân bằng là trong vòng 2 giờ (Parajuli et al., 2016). 

Sự hấp phụ ion stronti cũng phụ thuộc vào thời gian. Theo kết quả ở hình 9b, cân 
bằng hấp phụ đạt được sau 18 giờ và khả năng loại trừ ion stronti khỏi dung dịch thí 
nghiệm là 71,29%.  
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a. Ảnh hưởng của thời gian lên quá trình 
hấp phụ Cs+ ion bởi vật liệu CuHF 

b. Ảnh hưởng của thời gian lên quá trình hấp phụ Sr2+ 

ion bởi vật liệu CuHF 
Hình 8. Ảnh hưởng của thời gian lên quá trình hấp phụ ion Cs+và Sr2+ bởi vật liệu CuHF 

4. Kết luận 
Vật liệu đồng hexacyanoferrate CuHF đã được tổng hợp bằng phương pháp đồng kết 

tủa hóa học với quy trình đơn giản và giá thành thấp. Từ các kết quả phân tích của phổ 
FTIR, EDS-TEM, XRD và phổ BET, chúng tôi kết luận rằng vật liệu CuHF đã tổng hợp 
được có công thức Cu13[Fe(CN)6]14.(2K).10H2O, với cấu trúc tinh thể lập phương F-43m 
zeolitic trong khoảng từ 10-30 nm, và diện tích bề mặt BET là 462,42 m2/g.  

Việc loại bỏ ion Cs+ và Sr2+ ra khỏi dung dịch nước phụ thuộc vào giá trị pH, dung 
lượng hấp phụ của vật liệu đối với ion Cs+ và Sr2+ đạt được cực đại ở giá trị pH = 6. Mô 
hình Langmuir cho thấy sự phù hợp để mô tả quá trình hấp phụ của ion Cs+ và Sr2+ bằng 
vật liệu CuHF. Dung lượng hấp phụ cực đại tính theo mô hình Langmuir qmax = 143,95 
mg/g, và 79,26 mg/g lần lượt đối với Cs+ và Sr2+. Sự hấp phụ của Cs+ diễn ra nhanh chóng, 
sau 18 phút có đến 97,03% ion Cs+ bị loại ra khỏi dung dịch thí nghiệm. Trong khi đó, quá 
trình hấp phụ ion Sr2+ diễn ra chậm, phải mất 18 giờ để khoảng 71,29% được loại bỏ ra 
khỏi dung dịch nghiên cứu. 

 

 Tuyên bố về quyền lợi: Các tác giả xác nhận hoàn toàn không có xung đột về quyền lợi. 

 Lời cảm ơn: Chúng tôi chân thành cảm ơn Bộ Giáo dục và Đào tạo đã cấp kinh phí cho 
nghiên cứu này thông qua đề tài cấp Bộ mã số B2020-DLA 01. 
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ABSTRACT 

Nanoscale copper hexacyanoferrate (CuHF) material was prepared by a low-cost chemical 
co-precipitation method. The research results show that CuHF is an effective adsorbent for both 
radioactive cesium and strontium ions. Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), X-ray 
diffraction (XRD), energy-dispersive X-ray spectroscopy (EDS) spectra, and high-
resolution transmission electron microscopy (HRTEM) images were performed to determine the 
morphologies of CuHF. The Cu13[Fe(CN)6]14.(2K).10H2O material has a cubic structure (space 
group F-43) in the range of 10 and 30 nm and a surface area of 462.42 m2/g. The absorption of 
Cs+ and Sr2+ ion depends on pH value; the maximum value of absorption capacity (qmax) of this 
material is recorded at pH 6. The Langmuir model was conformable to describe the adsorption 
process of both Cs+ and Sr2+ ions by CuHF. According to the Langmuir model, the maximum 
adsorption capacity qmax obtained is 190.52 mg/g and 72.43  mg/g for Cs+ and Sr2+, respectively. 
The nanoscale copper hexacyanoferrate (CuHF) material in this study is evaluated as a potential 
and promising adsorbent in treating Cs+ and Sr2+ ions in nuclear water because of their excellent 
adsorption capacity, easy and low-cost synthesis.  

Keywords: adsorption; cesium; copper hexacyanoferrate; strontium; nanoparticle 
 
 
 


