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Tóm tắt 

Trong nghiên cứu này, các cấu trúc hình học bền của sự hấp phụ các phân tử hữu cơ 

(gồm HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) trên bề mặt carbon hoạt tính (AC) ở trạng thái thuần 

khiết và pha tạp kim loại Fe/Zn được xác định ở mức lý thuyết PBEPBE/6-31G(d). Sự hình 

thành các tương tác giữa các vị trí của phân tử và bề mặt AC tập trung ở tâm các vòng carbon 

và các nhóm chức trong các phân tử hữu cơ. Đối với bề mặt pha tạp Fe (Fe@AC) hay pha tạp 

Zn (Zn@AC), các tương tác bền được hình thành ưu tiên tại các vị trí Fe/Zn và các nhóm 

chức. Năng lượng hấp phụ của các phân tử trên các bề mặt tính được trong khoảng từ -6,2 

đến -8,3 kJ.mol-1 đối với AC và từ -7,4 đến -49,3 kJ.mol-1 đối với Zn@AC và -166,3 đến -292,7 

kJ.mol-1 đối với Fe@AC. Các kết quả phân tích AIM và NBO khẳng định sự hình thành và độ 

bền của các tương tác liên phân tử trong quá trình hấp phụ. Các tương tác yếu kiểu H‧‧‧C*/π 

đóng vai trò quan trọng trong việc làm bền các cấu hình hấp phụ đối với bề mặt AC thuần 

khiết. Bên cạnh đó, các tương tác tĩnh điện kiểu O‧‧‧Fe/Zn có một phần bản chất cộng hóa trị 

đóng góp đáng kể vào độ bền các cấu hình hấp phụ giữa các phân tử hữu cơ với bề mặt AC 

pha tạp Fe/Zn. Đáng chú ý, việc pha tạp Fe lên bề mặt AC làm tăng cường khả năng hấp phụ 

các phân tử hữu cơ hơn so với việc pha tạp Zn. 

Từ khóa: Carbon hoạt tính, Hợp chất hữu cơ dễ bay hơi, Sự hấp phụ, Thuyết phiếm 

hàm mật độ. 
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Abstract 

In this work, the shapes of stable structures for organic compounds adsorption on 

activated carbon (AC) surface at pure- and Fe/Zn-doped states are obtained at the PBEPBE/6-

31G(d) level of theory. The binding between sites of molecules and surface is focused on ring 

center and functional groups. For doped surfaces (Fe@AC, Zn@AC), the stable interactions 

are formed favorably at Fe/Zn sites and functional groups. The adsorption energy values of 

molecules on surfaces range from -6.2 to -8.3 kJ.mol-1 for AC and from -7.4 to -49.3 kJ.mol-1 

for Zn@AC and -166.3 to -292.7 kJ.mol-1 for Fe@AC. Noticeably, AIM and NBO results 

indicate the existence and strength of intermolecular interactions upon complexation. The 

H‧‧‧C*/π weak forces play an important role in the configuration strength for AC. Besides, the 

O‧‧‧Fe/Zn electrostatic interactions with partly covalent nature contribute significantly to the 

stability of configurations for Fe/Zn doped AC. The addition of Fe onto AC enhances the 

adsorption ability of organic molecules as compared to Zn-doping.  

Keywords: Activated carbon, Adsorption, DFT, VOC. 
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1. Giới thiệu 

Các hợp chất hữu cơ dễ bay hơi (VOC) được thải ra từ nhiều nguồn khác nhau, bao gồm 

các nhà máy lọc nhiên liệu hóa thạch, các ngành công nghiệp hóa chất, khí thải ô tô,… (Hamid 

& cs, 2020). Hầu hết VOC có độc tính cao, gây ảnh hưởng xấu đến sức khỏe con người và gây 

ô nhiễm môi trường nghiêm trọng (Fatemeh & cs., 2024; Yafei, 2023). Do đó, việc giảm thiểu 

phát thải hay loại bỏ các phân tử VOC đã trở thành vấn đề cấp thiết được nhiều nhà khoa học 

quan tâm. Trong đó, việc nghiên cứu các vật liệu có khả năng loại bỏ hiệu quả các phân tử 

VOC được chú trọng (Chen & cs., 2017). 

Có nhiều cách tiếp cận khác nhau để xử lý các hợp chất hữu cơ như các VOC bao gồm 

các phương pháp xử lí vi sinh, sử dụng vật liệu hấp phụ, quá trình thẩm thấu ngược, trao đổi 

ion và quá trình oxy hóa nâng cao,... (Aksu & cs., 2001; Goncharuk & cs., 2002; Dursun & 

cs., 2005; Park & cs., 2010). Đáng chú ý, hấp phụ bằng vật liệu carbon hoạt tính (AC) được 

xem là một trong những cách tiếp cận có hiệu quả cao (Chen & cs., 2017; Zhou & cs., 2021; 

Timothy & cs., 2021; Wagner & cs., 2021). Sự biến tính bề mặt AC bởi các dị nguyên tử (O, 

N, P) hay các nhóm chức như -COOH, -OH, -NH2, -CHO dẫn đến tăng tính chất hấp phụ của 

các bề mặt (Xiao & cs., 2020). Các kim loại như Pt, Co, và In đã được pha tạp ở dạng đơn 

nguyên tử lên bề mặt AC và mang lại sự hấp phụ các hợp chất hữu cơ hiệu quả (Gao & cs., 

2020). Bên cạnh đó, bề mặt AC pha tạp Fe mang lại sự hiệu quả trong việc hấp phụ các hợp 

chất hữu cơ hay các kim loại nặng so với dạng thuần khiết (Fan & cs., 2023; Almujaybil & 

cs., 2022). Ngoài ra, vật liệu AC kết hợp Fe-Zn được đánh giá có hiệu quả cao trong việc hấp 

phụ và loại bỏ các chất màu hữu cơ (Ren Z. & cs., 2022). Do vậy, các bề mặt AC pha tạp kim 

loại nói chung có tiềm năng trong việc hấp phụ và loại bỏ các phân tử VOC. 

Thêm vào đó, các nghiên cứu đánh giá bản chất các tương tác bề mặt, khả năng hấp phụ 

các hợp chất hữu cơ chứa các nhóm chức khác nhau trên các bề mặt AC chưa được quan tâm 

đúng mức hay chưa được khảo sát chi tiết (Salame & Bandosz, 2003; Xiao & cs., 2020). Đáng 

chú ý, nghiên cứu sử dụng các tính toán lượng tử đã và đang mang lại nhiều kết quả thú vị, nổi 

bật và giải quyết nhiều vấn đề đặt ra trong các nghiên cứu lý thuyết và thực nghiệm 

(Dronskowski, 2006). Trong đó, các phương pháp mô phỏng với độ chính xác cao sẽ giúp 

chúng ta hiểu sâu sắc hơn về khả năng hấp phụ cũng như bản chất, vai trò của tương tác giữa 

các phân tử với bề mặt vật liệu nói chung, vật liệu AC nói riêng. Do vậy, trong nghiên cứu 

hiện tại chúng tôi sử dụng các tính toán lý thuyết phiếm hàm mật độ với các bộ hàm cơ sở phù 

hợp để khảo sát khả năng hấp phụ cũng như bản chất các tương tác bề mặt giữa các phân tử 

VOC với các nhóm chức khác nhau lên các bề mặt AC dạng thuần khiết và pha tạp kim loại 

như Fe, Zn.  

2. Phương pháp nghiên cứu 

Cấu trúc hình học bền của các phân tử VOC (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3), mô hình 

bề mặt AC (chứa các vòng 5, 6, 7 carbon) (Le & cs., 2013; Nguyen & cs., 2015), các phức 

hình thành đối với sự hấp phụ các phân tử trên bề mặt vật liệu được tối ưu dựa trên phương 

pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ (DFT), sử dụng phiếm hàm PBE và bộ hàm cơ sở 6-31G(d). 

Các cấu trúc tối ưu được xem xét ở trạng thái singlet đối với các phân tử VOC, bề mặt AC, 

các bề mặt pha tạp Fe/Zn (Fe@AC, Zn@AC), và các cấu hình hấp phụ. Năng lượng hấp phụ 

của các cấu hình (Eads) được tính toán như sau: 

Eads = Ecom – Esuf – Emol 

Trong đó Ecom, Esuf và Emol tương ứng là năng lượng của các cấu trúc tối ưu đối với các 

phức, bề mặt AC và các phân tử VOC (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3). Các phân tích để hiểu 

rõ các tương tác bề mặt như thuyết nguyên tử trong phân tử (AIM), cách tiếp cận orbital liên 

kết thích hợp (NBO) được thực hiện tại cùng mức lý thuyết trên. Tất cả các tính toán trong hệ 
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nghiên cứu này được thực hiện bởi phần mềm Gaussian 09, AIM2000 và NBO 5.G (Popelier, 

2000; Weinhold & cs., 2001; Frisch & cs., 2010). 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Cấu trúc tối ưu và năng lượng hấp phụ 

Thực hiện tối ưu hình học các phức của sự tương tác giữa bề mặt AC, AC pha tạp Fe 

(Fe@AC) hay pha tạp Zn (Zn@AC) với các phân tử VOC (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) tại 

mức lí thuyết PBEPBE/6-31G(d) chúng tôi thu được các cấu trúc bền như chỉ ra ở Hình 1.  

   

HCHO-AC C2H5OH-AC CH3COCH3-AC 

   

HCHO-Fe@AC C2H5OH-Fe@AC CH3COCH3-Fe@AC 

   

HCHO-Fe@AC-2 C2H5OH-Fe@AC-2 CH3COCH3-Fe@AC-2 

   

HCHO-Zn@AC C2H5OH-Zn@AC CH3COCH3-Zn@AC 

   

HCHO-Zn@AC-2 C2H5OH-Zn@AC-2 CH3COCH3-Zn@AC-2 

Hình 1. Cấu trúc bền của các phức của tương tác giữa bề mặt carbon hoạt tính  

với hợp chất hữu cơ (HCHO, C2H5OH, CH3CHO)  

Hình 1 cho thấy khoảng cách các tương tác H…C*/π, O/C…Fe/Zn (Với C* ký hiệu cho 

nguyên tử C ở bề mặt AC) của các phức lần lượt nằm trong khoảng 2,16-3,23 Å, 1,75-2,06 Å. 
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Các giá trị này đều nhỏ hơn hoặc xấp xỉ với tổng bán kính van der Waals của hai nguyên tử 

tương ứng tham gia tương tác (giữa H và C*; O/C và Fe; O và Zn lần lượt là 2,90 Å; 3,46/3,64 

Å và 2,91 Å). Do vậy, bước đầu chúng tôi nhận định có sự hình thành các tương tác trên trong 

quá trình hấp phụ các hợp chất hữu cơ (HCHO, C2H5OH, CH3CHO lên trên bề mặt AC thuần 

khiết. Đáng chú ý, sự gắn kết các nguyên tử kim loại cũng như phức giữa các phân tử hữu cơ-

bề mặt AC pha tạp tập trung tại vùng mật độ electron π (liên kết C*=C*) ở các vòng carbon 

và vị trí nguyên tử pha tạp Fe/Zn, tương tự như các nghiên cứu trước đây (Le & cs., 2013; 

Nguyen & cs., 2015).  

Để đánh giá độ bền của các phức trong hệ nghiên cứu cũng như khả năng hấp phụ các 

phân tử VOC trên các bề mặt AC dạng thuần khiết và pha tạp, chúng tôi tiến hành tính năng 

lượng hấp phụ (Eads) tại mức lý thuyết PBEPBE/6-31G(d) và tập hợp các giá trị Eads ở Bảng 1.  

Bảng 1. Năng lượng hấp phụ (Eads, đơn vị kJ.mol-1) đối với các cấu hình bền 

Phức Eads 
Phức Eads 

HCHO-AC -6,2   

C2H5OH-AC -8,1   

CH3COCH3-AC -8,3   

HCHO-Fe@AC -292,7 HCHO-Fe@AC-2 -219,2 

C2H5OH-Fe@AC -166,5 C2H5OH-Fe@AC-2 -166,3 

CH3COCH3-Fe@AC -268,5 CH3COCH3-Fe@AC-2 -217,7 

HCHO-Zn@AC -29,4 HCHO-Zn@AC-2 -28,9 

C2H5OH-Zn@AC -49,3 C2H5OH-Zn@AC-2 -45,3 

CH3COCH3-Zn@AC -42,9 CH3COCH3-Zn@AC-2 -7,4 

Kết quả Bảng 2 thấy rằng năng lượng hấp phụ của tất cả các phức âm lớn, chứng tỏ các 

phức thu được khá bền. Các phức của sự hấp phụ các phân tử VOC trên AC thuần khiết có 

năng lượng Eads trong khoảng -6,2 đến -8,3 kJ.mol-1, do đó thuộc loại hấp phụ vật lý. Đáng chú 

ý, khi bề mặt AC pha tạp kim loại Fe/Zn, năng lượng hấp phụ của các phức âm hơn nhiều so 

với bề mặt thuần khiết, trong khoảng -7,4 đến -292,7 kJ.mol-1. Như vậy, việc pha tạp các kim 

loại như Fe/Zn lên trên bề mặt AC làm tăng đáng kể khả năng hấp phụ các phân tử VOC 

(HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) và có xu hướng chuyển thành hấp phụ hóa học. 

Mặt khác năng lượng hấp phụ của các phức đối với bề mặt AC pha tạp Fe (Eads trong 

khoảng -166,3 đến -292,7 kJ.mol-1) âm hơn nhiều so với bề mặt AC pha tạp Zn (Eads trong 

khoảng -7,4 đến -49,3 kJ.mol-1). Ngoài ra, năng lượng hấp phụ của các phức đối với bề mặt 

pha tạp Fe trong nghiên cứu này âm hơn nhiều so với các hệ phức giữa HCHO, CH3COCH3 

với bề mặt AC pha tạp các kim loại khác như Ti, V, hay các bề mặt oxide kim loại như MgO, 

ZnO, CuO, ZrO2 trong các nghiên cứu trước đây (Chen & cs., 2017; Zhou & cs., 2019). Do 

đó, việc pha tạp nguyên tố Fe lên bề mặt AC tăng cường đáng kể khả năng hấp phụ các phân 

tử HCHO, C2H5OH và CH3COCH3 so với pha tạp Zn. Điều này được hiểu do khả năng tạo các 

liên kết bền giữa Fe-C/O so với Zn-O, và được làm rõ trong phần phân tích AIM và NBO. 

Thêm vào đó, khi xem xét các phân tử hữu cơ thấy rằng sự hấp phụ HCHO và 

CH3COCH3 trên bề mặt Fe@AC mạnh hơn nhiều so với C2H5OH. Trong khi đó, chiều hướng 

ngược lại được tìm thấy ở bề mặt Zn@AC, C2H5OH hấp phụ tốt hơn HCHO và CH3COCH3. 
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Ở đây, khả năng tạo liên kết giữa Fe với nhóm chức >C=O trong các phân tử HCHO và 

CH3COCH3 bền hơn so với nhóm -OH trong C2H5OH. Sự tương tác yếu hơn ở phức 

CH3COCH3-Fe@AC so với HCHO-Fe@AC do ảnh hưởng không gian của các nhóm -CH3 

gần nhóm >C=O. Đối với bề mặt AC pha tạp Zn, sự hấp phụ phân tử C2H5OH được đánh giá 

mạnh hơn so với các phân tử HCHO và CH3COCH3 do có sự bổ trợ của liên kết hydrogen kiểu 

O-H∙∙∙C*/π cùng với liên kết Zn-O trong các cấu hình.  

3.2. Phân tích AIM và NBO 

Để hiểu rõ hơn bản chất, độ bền của các tương tác ngoại phân tử trong quá trình hấp 

phụ các phân tử VOC (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) trên bề mặt AC dạng thuần khiết và pha 

tạp Fe/Zn, chúng tôi tiến hành phân tích AIM và NBO cho các phức thu được ở cùng mức lý 

thuyết PBEPBE/6-31G(d). Hình học topo thu được theo phân tích AIM được biểu thị ở Hình 

2. Các tham số hình học topo tại các BCP và các đại lượng đặc trưng trong phân tích NBO 

như sự chuyển mật độ electron tổng (EDT), năng lượng siêu liên hợp ngoại phân tử (Einter) 

được trình bày trong Bảng 2. Để làm rõ hơn sự hình thành các tương tác bền trong các phức 

giữa các phân tử VOC với các bề mặt Fe@AC, Zn@AC, các orbital bị chiếm cao nhất 

(HOMO) và orbital không bị chiếm thấp nhất (LUMO) đối với các phức được phân tích và thể 

hiện trên Hình 3 và 4. Ngoài ra, giản đồ mật độ electron tổng trong các phức khảo sát được 

minh họa trên Hình 5.  

   

HCHO-AC C2H5OH-AC CH3COCH3-AC 

 
  

HCHO-Fe@AC C2H5OH-Fe@AC CH3COCH3-Fe@AC 

   

HCHO-Zn@AC C2H5OH-Zn@AC CH3COCH3-Zn@AC 

Hình 2. Hình học topo của các phức của tương tác giữa bề mặt carbon hoạt tính  

với hợp chất hữu cơ (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) 

Kết quả phân tích cho thấy ở các phức đều có sự xuất hiện các điểm tới hạn liên kết 

(BCP, ứng với các hình cầu màu đỏ được khoanh tròn) (Hình 2), và các vùng mật độ electron 

xen phủ hình thành ở các vị trí tương tác trong các phức (Hình 3, 4, 5). Điều này minh chứng 

thêm rằng có sự hình thành các tương tác ngoại phân tử giữa bề mặt AC và các phân tử VOC 
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trong quá trình hấp phụ. Thêm vào đó, giá trị mật độ electron ρ(r) và Laplacian của mật độ 

electron 2(ρ(r)) tại các BCP này trong khoảng 0,004-0,142 au và 0,011-0,770 au (Bảng 2). 

Các giá trị này đều nằm trong giới hạn đối với sự hình thành tương tác không cộng hóa trị. Vì 

vậy, các tương tác hình thành trong các phức khảo sát được đánh giá là các tương tác bền, 

không cộng hóa trị. Các tương tác trong các hệ phức giữa các phân tử VOC với bề mặt AC 

thuần khiết có giá trị ρ(r) nhỏ, trong khoảng 0,004-0,007 au, do đó thuộc loại tương tác yếu. 

Đáng chú ý, các tương tác C-O∙∙∙Fe/Zn và O-C∙∙∙Fe trong các phức đối với bề mặt AC pha tạp 

Fe/Zn đều có giá trị ρ(r) khá lớn (0,056-0,142 au), giá trị H(r) âm (khoảng -0,002 đến -0,043 

au), minh chứng rằng các tương tác này khá bền và có một phần bản chất cộng hóa trị, và bền 

hơn các tương tác C-H∙∙∙C*/π ở các bề mặt AC thuần khiết. Do đó, sự bổ sung các kim loại 

(Fe, Zn) làm tăng độ bền các tương tác, và độ bền các phức hình thành trong quá trình hấp phụ 

các phân tử VOC  (HCHO, C2H5OH, CH3COCH3) lên trên bề mặt AC. Ngoài ra, các tương 

tác trong các phức đối với bề mặt AC pha tạp Fe đều có giá trị ρ(r) và 2(ρ(r)) lớn hơn so với 

các tương tác tương ứng đối với bề mặt AC pha tạp Zn. Điều này khẳng định sự pha tạp Fe 

tăng cường khả năng hấp phụ các phân tử HCHO, C2H5OH, CH3COCH3 tốt hơn so với pha 

tạp Zn. 

Bảng 2. Mật độ electron (ρ(r), au), Laplacian (2(ρ(r)), au), tổng mật độ năng lượng 

(H(r)) tại các BCP, năng lượng siêu liên hợp ngoại phân tử (Einter, kJ.mol-1) và trị số 

chuyển mật độ electron tổng (EDT, e) trong các phức khảo sát 

Phức Liên kết ρ(r) 2(ρ(r)) H(r) Einter  EDT 

HCHO-AC 
C-H∙∙∙C*/π 0,004 0,013 0,001 0,38 

0,001 
C-H∙∙∙C*/π 0,004 0,013 0,001 --- 

C2H5OH-AC 
O-H∙∙∙C*/π 0,007 0,023 0,001 0,59 

-0,001 
C-H∙∙∙C*/π 0,004 0,014 0,001 2,72 

CH3COCH3-AC C-H∙∙∙C*/π 0,004 0,011 0,001 2,18 0,003 

HCHO-Fe@AC C-O∙∙∙Fe 0,142 0,770 -0,043 186,27 -0,370 

 O-C∙∙∙Fe 0,116 0,180 -0,007 80,42  

C2H5OH-Fe@AC C-O∙∙∙Fe 0,082 0,511 -0,002 7,41 -0,099 

CH3COCH3-Fe@AC C-O∙∙∙Fe 0,140 0,769 -0,007 200,92 
-0,322 

 O-C∙∙∙Fe 0,111 0,161 -0,006 40,46 

HCHO-Zn@AC 
C-O∙∙∙Zn 0,069 0,263 -0,019 52,01 

0,179 
C-H∙∙∙C*/π 0,008 0,026 0,001 3,56 

C2H5OH-Zn@AC 
C-O∙∙∙Zn 0,059 0,228 -0,017 29,79 

0,059 
O-H∙∙∙C*/π 0,021 0,057 -0,011 33,64 

CH3COCH3-Zn@AC 
C-O∙∙∙Zn 0,069 0,259 -0,019 60,29 

0,076 
C-H∙∙∙C*/π 0,005 0,018 0,001 2,38 

(Einter: sự chuyển mật độ electron từ LP(O)/BD(C-O) → BD*(Fe/Zn-C*) hay BD(C*=C*) → 

BD*(H-C/O)) 



 

Tạp chí Khoa học Đại học Đồng Tháp, Tập 15, Số 2 (2026): 39-50 

46 

 

Khi xem xét các orbital biên (Hình 3 và 4) thấy rằng, có sự chuyển (xen phủ) mật độ 

electron mạnh giữa các vị trí ở phân tử và bề mặt trong sự hình thành các tương tác ngoại phân 

tử kiểu Fe∙∙∙C/O, Zn∙∙∙O trong các phức giữa các phân tử VOC và bề mặt Fe@AC, Zn@AC. 

Điều này minh chứng cho sự hình thành các tương tác ngoại phân tử trong các phức khảo sát. 

Sự chuyển mật độ electron trong các phức được đánh giá qua năng lượng tương tác siêu liên 

hợp ngoại phân tử Einter. Kết quả Bảng 2 cho thấy các sự chuyển mật độ electron trong các 

phức với các giá trị Einter trong khoảng 0,28-2,72 kJ.mol-1 đối với bề mặt AC thuần khiết và 

2,38-186,27 kJ.mol-1 đối với bề mặt AC pha tạp Fe/Zn. Cụ thể, sự chuyển electron từ cặp 

electron riêng trên nguyên tử O (LP(O)) hay orbital liên kết BD(C-O) ở các phân tử VOC đến 

orbital phản liên kết BD*(Fe/Zn-C*) trên bề mặt vật liệu có năng lượng Einter khá lớn, trong 

khoảng 7,41-200,92 kJ.mol-1 đối với sự hình thành các tương tác C-O∙∙∙Fe/Zn. Tương tự, sự 

chuyển mật độ electron từ các orbital liên kết BD(C*-C*) (ở bề mặt AC thuần khiết và pha tạp 

Fe/Zn) đến BD*(H-C/O) ở phân tử VOC trong sự hình thành các tương tác H∙∙∙C*/π với Einter 

trong khoảng 0,38-33,64 kJ.mol-1. Điều này cho thấy khi pha tạp kim loại như Fe/Zn lên AC 

dẫn đến sự hình thành nhiều tương tác bền kiểu C-O∙∙∙Fe/Zn ứng với các giá trị năng lượng 

siêu liên hợp khá lớn. Kết quả này phù hợp với kết quả phân tích ở AIM và sự xen phủ mật độ 

electron về sự hình thành các tương tác ngoại phân tử trong các phức trên.  

   

HOMO-2 HOMO-1 HOMO-2 

 
  

HOMO-3 HOMO-2 HOMO-3 

 

 

 

HOMO-4  HOMO-4 

   

LUMO-1 LUMO LUMO-1 

HCHO-Fe@AC C2H5OH-Fe@AC CH3COCH3-Fe@AC 

Hình 3. Một số HOMO và LUMO đặc trưng cho sự hình thành  

các tương tác ngoại phân tử trong các phức khảo sát đối với bề mặt Fe@AC  
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HOMO HOMO HOMO 

  
 

HOMO-1 HOMO-1 HOMO-1 

 
  

LUMO-1 LUMO-1 LUMO-1 

HCHO-Zn@AC C2H5OH-Zn@AC CH3COCH3-Zn@AC 

Hình 4. Một số HOMO và LUMO đặc trưng cho sự hình thành  

các tương tác ngoại phân tử trong các phức khảo sát đối với bề mặt Zn@AC 

Đáng chú ý, khi xem xét các phân tử hữu cơ trong các hệ khảo sát, đối với bề mặt 

Fe@AC, các phân tử HCHO và CH3COCH3 chứa nhóm chức >C=O tạo nên các tương tác bền 

kiểu Fe∙∙∙C/O, với các giá trị mật độ electron (ρ(r)) và Laplacian (2(ρ(r))) tương ứng trong 

khoảng 0,111-0,142 au, 0,161-0,770 au. Các giá trị này đều lớn hơn ρ(r) (0,082 au) và 2(ρ(r)) 

(0,511 au) ở các BCP Fe∙∙∙O đối với sự hấp phụ C2H5OH. Do đó, các tương tác kiểu Fe∙∙∙C/O 

trong phức HCHO-Fe@AC, CH3COCH3-Fe@AC được đánh giá bền hơn tương tác Fe∙∙∙O 

trong phức C2H5OH-Fe@AC. Hơn nữa, các giá trị năng lượng Einter đối với sự hình thành các 

tương tác ngoại phân tử trong các phức HCHO-Fe@AC, CH3COCH3-Fe@AC đều lớn hơn ở 

phức C2H5OH-Fe@AC. Do vậy, sự hấp phụ các phân tử HCHO và CH3COCH3 trên bề mặt 

Fe@AC tốt hơn C2H5OH. Ngược lại, với bề mặt Zn@AC, sự hấp phụ C2H5OH được đánh giá 

tốt hơn HCHO và CH3COCH3. Điều này được thể hiện rõ ở độ bền tương tác Zn∙∙∙O (dựa vào 

mật độ electron và Laplacian) cũng như năng lượng Einter ở phức C2H5OH-Zn@AC lớn hơn so 

với ở các phức HCHO-Zn@AC và CH3COCH3-Zn@AC (Bảng 2).  

Mặt khác, các giá trị EDT trong các phức ở bề mặt AC đều khá nhỏ, thể hiện cho sự 

chuyển mật độ electron từ bề mặt AC sang các phân tử và chiều ngược lại gần như xấp xỉ nhau 

và khá yếu (tương ứng các giá trị Einter nhỏ). Đối với bề mặt Zn@AC, giá trị EDT trong khoảng 

0,059-0,179 e, minh chứng cho sự chuyển electron từ các phân tử VOC sang bề mặt Zn@AC 

chiếm ưu thế hơn sự chuyển ngược lại từ bề mặt vật liệu sang các phân tử. Đối với phức với 

bề mặt Fe@AC, giá trị EDT thu được trong khoảng -0,099 đến -0,370 e, được hiểu do sự 

chuyển mật độ electron từ bề mặt Fe@AC đến các vị trí phân tử VOC khảo sát mạnh hơn so 
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với chiều ngược lại. Sự chuyển mật độ electron ở các phức đối với bề mặt Fe@AC, Zn@AC 

lớn hơn nhiều so với bề mặt AC thuần khiết (như được thể hiện trên Hình 5) chứng tỏ các 

tương tác ngoại phân tử trong các phức ở bề mặt pha tạp Fe/Zn bền hơn so với bề mặt AC 

thuần khiết.  

   

HCHO-AC C2H5OH-AC CH3COCH3-AC 

   

HCHO-Fe@AC C2H5OH-Fe@AC CH3COCH3-Fe@AC 

 
  

HCHO-Zn@AC C2H5OH-Zn@AC CH3COCH3-Zn@AC 

Hình 5. Giản đồ mật độ electron tổng ở các phức trong các hệ khảo sát 

4. Kết luận 

Sử dụng phương pháp lý thuyết phiếm hàm mật độ, các dạng hình học bền của sự hấp 

phụ các phân tử hữu cơ dễ bay hơi (VOC) gồm HCHO, C2H5OH và CH3COCH3 lên trên bề 

mặt carbon hoạt tính (AC) ở dạng thuần khiết và pha tạp kim loại Fe/Zn được xác định và phân 

tích chi tiết. Sự sắp xếp, tương tác giữa các phân tử VOC lên bề mặt AC tập trung chủ yếu tại 

tâm các vòng carbon và tại các vị trí nguyên tử pha tạp Fe/Zn. Năng lượng hấp phụ tính được 

của các phức đều âm lớn, trong khoảng -6,2 kJ.mol-1 đến -292,7 kJ.mol-1. Kết quả chỉ ra rằng 

việc pha tạp kim loại (Fe, Zn) lên bề mặt AC thu được các phức bền với năng lượng hấp phụ 

âm lớn hơn so với bề mặt AC thuần khiết. Đáng chú ý, sự pha tạp Fe tăng cường khả năng hấp 

phụ các phân tử hữu cơ khảo sát tốt hơn so với việc pha tạp Zn, và tốt hơn nhiều so với bề mặt 

AC thuần khiết. Ngoài ra, kết quả phân tích cho thấy, các quá trình hấp phụ các phân tử VOC 

trên bề mặt AC thuần khiết thuộc loại hấp phụ vật lý, trong khi đó đối với bề mặt AC pha tạp 

Fe/Zn được đánh giá là hấp phụ hóa học. Sự hấp phụ các phân tử HCHO, CH3COCH3 trên bề 

mặt Fe@AC mạnh hơn C2H5OH. Ngược lại, sự hấp phụ C2H5OH mạnh hơn HCHO, 

CH3COCH3 đối với bề mặt Zn@AC. 

Phân tích hình học topo theo thuyết AIM, và sự chuyển mật độ electron, năng lượng 

bền hóa bậc hai theo cách tiếp cận NBO cho thấy có sự hình thành các tương tác bền giữa bề 

mặt AC thuần khiết và pha tạp Fe/Zn với các phân tử VOC trong các hệ khảo sát. Hầu hết các 

tương tác này là các tương tác yếu không cộng hóa trị. Đặc biệt, các tương tác C-O…Fe/Zn 

xuất hiện trong các phức ở bề mặt AC pha tạp Fe/Zn khá bền, mang một phần bản chất cộng 

hóa trị, đóng góp chính vào độ bền các phức.  
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