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Tém tit

Trong nghién ciru nay, cdc cdu tric hinh hoc bén ciia sw hdp phu cdc phan tir hitu co
(gom HCHO, C:HsOH, CH;COCH;) trén bé mdt carbon hoat tinh (AC) ¢ trang thdi thuan
khiét va pha tap kim loai Fe/Zn duwoc xdc dinh ¢ mikc 1y thuyét PBEPBE/6-31G(d). Su hinh
thanh cdc twong tdc giita cac vi tri ciia phan tir va bé mét AC tdp trung 6 tam cdc vong carbon
va cde nhém chike trong cde phan tir hitu co. Doi véi bé mdt pha tap Fe (Fe@AC) hay pha tap
Zn (Zn@AC), cdc twong tdc bén dwoc hinh thanh wu tién tai cdc vi tri Fe/Zn va cdc nhém
chire. Néing lwong hdp phu ciia cdc phdn tir trén cdc bé mdt tinh dwoe trong khodng tir -6,2
dén -8,3 kJ.mol"! d6i véi AC va tir -7,4 dén -49,3 kJ.mol"! doi véi Zn@AC va -166,3 dén -292,7
kJ.mol" d@6i véi Fe@AC. Céc két qua phén tich AIM va NBO khang dinh sw hinh thanh va do
bén ciia cdc twong tac lién phan tir trong qud trinh hap phu. Cdc tuwong tic yeu kiéu H-C*/x
dong vai tro quan trong trong viéc lam bén cdc cdu hinh hap phu doi véi bé mat AC thuan
khiét. Bén canh dé, cac twong tac tinh dién kiéu O--Fe/Zn ¢é mét phan ban chat cong hoa tri
dong gop ding ké vao dg bén cac cau hinh hdp phu giita cdc phan tir hitu co véi bé mat AC
pha tap Fe/Zn. Pang chii ¥, viéc pha tap Fe 1én bé mat AC lam ting cwong kha ndng hdp phu
cdac phan tir hitu co hon so véi viéc pha tap Zn.

Tir khéa: Carbon hoat tinh, Hop chadt hitu co dé bay hoi, Sw hdp phu, Thuyét phiém
ham mdt do.
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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” for AC and from -7.4 to -49.3 kJ.mol
for Zn@AC and -166.3 to -292.7 kJ.mol” for Fe@AC. Noticeably, AIM and NBO results
indicate the existence and strength of intermolecular interactions upon complexation. The
H--C*/m 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. Gidi thiéu

Céc hop chat hitu co d& bay hoi (VOC) duoc thai ra tir nhiéu ngudn khac nhau, bao gom
cac nha may loc nhién liéu hoa thach, cac nganh cong nghiép hoa chat, khi thai 6 t6,... (Hamid
& cs, 2020). Hau hét VOC c6 doc tinh cao, gdy anh huéng xu dén sirc khoe con nguorl va gly
6 nhiém mai trudng nghiém trong (Fatemeh & cs. , 2024; Yafei, 2023). Do do, viéc giam thiéu
phat thai hay loai bo cac phan tir VOC da tré thanh véan dé cép thiét duoc nhiéu nha khoa hoc
quan tam. Trong dd, viéc nghién ctru cac vat li¢u c6 kha nang loai bd hiéu qua cac phan tu
VOC duogc chu trong (Chen & cs., 2017).

C6 nhiéu cach tiép can khac nhau dé xur 1y cac hop chét hiru co nhu cac VOC bao gom
cac phuong phap xur li vi sinh, st dung vat liéu hép phu, qua trinh thdm thau nguoc, trao doi
ion va qué trinh oxy hoa nang cao,... (Aksu & cs., 2001; Goncharuk & cs., 2002; Dursun &
cs., 2005; Park & cs., 2010). Pang chu v, hép phu bﬁng vat liéu carbon hoat tinh (AC) duoc
xem l1a mét trong nhiing cach tiép can co6 hi¢u qua cao (Chen & cs., 2017; Zhou & cs., 2021;
Timothy & cs., 2021; Wagner & cs., 2021). Sy bién tinh bé mit AC béi cac di nguyén tir (O,
N, P) hay cac nhom chirc nhu -COOH, -OH, -NH,, -CHO dan dén tang tinh chét hép phu cia
cic bé mat (Xiao & cs., 2020). Cac kim loai nhu Pt, Co, va In da duoc pha tap ¢ dang don
nguyén tir 1én bé mit AC va mang lai su hip phu cac hop chit hitu co hidu qua (Gao & cs.,
2020). Bén canh do, bé mit AC pha tap Fe mang lai su hiéu qua trong viéc hap phu cac hop
chat hitu co hay cac kim loai nang so voi dang thuan khiét (Fan & cs., 2023; Almujaybil &
cs., 2022). Ngoai ra, vat liéu AC két hop Fe-Zn duoc danh gia c6 hiéu qua cao trong viéc hép
phu va loai bo cac chit mau hitu co (Ren Z. & cs., 2022). Do vy, cac bé mit AC pha tap kim
loai n6i chung c6 tiém ning trong viéc hip phu Vé loai bd cac phan tu VOC.

Thém vao d6, cac nghién ciru danh gia ban chat cac twong tac bé mit, kha nang hap phu
cac hop chat hitu co chira cac nhoém chirc khac nhau trén cac bé mit AC chua duoc quan tim
dung mirc hay chua dugc khao sat chi tiét (Salame & Bandosz, 2003; Xiao & cs., 2020). bang
chuy, nghlen clru s dung cdc tinh toan luong tir da va dang mang 1a1 nhiéu két qua tha vi, nbi
bat va giai quyét nhidu van dé dit ra trong cac nghién ctu Iy thuyét va thuc nghiém
(Dronskowski, 2006). Trong do6, cac phuong phap moé phong véi dd chinh xac cao s€ giup
chung ta hiéu sau sic hon vé kha nang hip phu ciing nhu ban chat, vai tro clia tuong tac giita
cac phan tir v6i bé mat vat liéu ndi chung, vat liéu AC noéi riéng. Do vdy, trong nghién ctru
hién tai chung t6i sir dung cac tinh toan 1y thuyét phiém ham mat do véi cac bd ham co so phu
hop dé khao sat kha nang hip phu ciing nhu ban chét cac twong tac bé mit giita cac phan tir
VOC véi cac nhom chirc khac nhau 1én cac bé mit AC dang thudn khiét va pha tap kim loai
nhu Fe, Zn.

2. Phwong phap nghién ciru

Céu tric hinh hoc bén cia cac phan tt VOC (HCHO, C,HsOH, CH3COCH3), m6 hinh
bé mat AC (chira cac vong 5, 6, 7 carbon) (Le & cs., 2013; Nguyen & cs., 2015), cac phtic
hinh thanh d6i voi su hip phu cac phan tir trén bé mat vat lidu duoc t6i wu dua trén phuong
phap ly thuyét phlem ham mat d¢ (DFT), sir dung phlem ham PBE va b ham co s¢ 6-31G(d).
Céc céu tric toi uu duge xem xét & trang théi singlet d01 Vv6i cac phan tir VOC, bé mit AC,
cac bé mit pha tap Fe/Zn (Fe@AC, Zn@AC), va cac cau hinh hip phu. Nang luong hap phu
ctia cac cAu hinh (Eags) duge tinh toan nhu sau:

Eadgs = Ecom — Esuf — Emol

Trong d6 Ecom, Esur vA Emol trong tmg 13 ning luong cua cac céu trac toi wu dbi véi cac
phire, bé mit AC va cac phan tt VOC (HCHO, C,HsOH, CH;COCH3). Cac ‘phan tich dé hiéu
10 cAc twong tac bé mit nhu thuyét nguyén tir trong phén tir (AIM), cach tiép can orbital lién
két thich hgp (NBO) dugc thyc hién tai ciing mirc 1y thuyét trén. Tat ca cac tinh toan trong hé
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nghién ctru nay duoc thyuc hién boi phan mém Gaussian 09, AIM2000 va NBO 5.G (Popelier,
2000; Weinhold & cs., 2001; Frisch & cs., 2010).

3. Két qua va thio luin
3.1. Céu triic toi wu va ning lwong hip phu

Thuc hién tdi wu hinh hoc cac phirc cta sy tuwong tac giita bé mit AC, AC pha tap Fe
(Fe@AC) hay pha tap Zn (Zn@AC) v6i cac phan tu VOC (HCHO, C,HsOH, CH3COCHG) tai
muc li thuyét PBEPBE/6-31G(d) chiing t6i thu dugc cac cau triic bén nhu chi ra ¢ Hinh 1.

HCHO-Zn@AC-2 C,H;0H-Zn@AC-2 CH;COCH;-Zn@AC-2

Hinh 1. Ciu triic bén ciia cic phirc ciia twong tac giira bé mit carbon hoat tinh
v6i hop chat hitu co (HCHO, C;HsOH, CH3;CHO)

Hinh 1 cho thdy khoang cach cac tuong tac HC*/n, O/C-~Fe/Zn (V&1 C* ky hiéu cho
nguyén ti C 6 bé mit AC) cua cac phuc lan luot nam trong khoang 2,16-3,23 A, 1,75-2,06 A.
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Céc gia tri nay déu nho hon hodc x4p xi véi tong ban kinh van der Waals ctia hai nguyén tir
twong tng tham gia tuong tac (gitta H va C*; O/C va Fe; O va Zn lan luot 14 2,90 A; 3,46/3,64
Ava291 A) Do vy, budc dau chiing t6i nhan dinh c6 sy hinh thanh cac tuong tac trén trong
qua trinh hép phu cac hop chat hiru co (HCHO, C,HsOH, CH3;CHO 1én trén bé mit AC thuan
khiét. Pang chu ¥, su gan két cac nguyén tir kim loai ciing nhu phtre gitra cac phén ti hitu co-
bé mat AC pha tap tdp trung tai ving mat dd electron « (lién két C*= =C*) ¢ cac vong carbon
va vi tri nguyén tr pha tap Fe/Zn, tuong ty nhu cac nghién ciru trude day (Le & cs., 2013;
Nguyen & cs., 2015).

Dé danh gia do bén cua cac phire trong hé nghién ciru ciing nhu kha nang hap phu cac
phan tr VOC trén cac bé mat AC dang thuan khiét va pha tap, chung toi tién hanh tinh nang
luong hap phu (E.ds) tai mirc 1y thuyét PBEPBE/6-31G(d) va tap hop céc gia tri E.qs 6 Bang 1.

Bang 1. Niing lugng hip phu (Eads, don vi kJ.mol™) dbi véi cac cAu hinh bén

Phirc Eaas Phirc Eads
HCHO-AC -6,2
C,HsOH-AC -8,1
CH;COCH;-AC -8,3
HCHO-Fe@AC -292,7  HCHO-Fe@AC-2 2192
C,HsOH-Fe@AC -166,5  CHsOH-Fe@AC-2 -166,3
CH3;COCH;-Fe@AC -268,5  CH3COCH;-Fe@AC-2 -217,7
HCHO-Zn@AC 29,4 HCHO-Zn@AC-2 28,9
C,HsOH-Zn@AC 49,3 C,HsOH-Zn@AC-2 -45,3
CH;COCH;-Zn@AC -42.9 CH;COCH;-Zn@AC-2 7,4

Két qua Bang 2 thdy rang ning luong hap phu cua tit ca cac phuc am 16n, ching t0 cac
phirc thu duoc kha bén. Cac phirc cua su hap phu cac phan tir VOC trén AC thuan khiét c6
nang lugng E,gs trong khodng -6,2 dén -8,3 kJ.mol™', do d6 thudc loai hap phu vat y. Pang chii
¥, khi bé mit AC pha tap kim loai Fe/Zn, ning 1IIQ’Ilg hép phu caa cac phirc 4m hon nhiéu so
v6i bé mat thuan khié, trong khoang -7,4 dén -292,7 kJ.mol"!. Nhu vay, viéc pha tap cac kim
loai nhu Fe/Zn 1én trén bé mat AC lam tang dang ké kha ning hip phu cic phan tir VOC
(HCHO, C;H;OH, CH3COCHj3) va c6 xu huéng chuyén thanh hap phu hoa hoc.

Mit khac ning lugng hip phu cta cac phirc dbi voi bé mit AC pha tap Fe (Eags trong
khoang -166,3 dén -292,7 kJ.mol") 4m hon nhiéu so véi bé mit AC pha tap Zn (Eags trong
khoang -7,4 dén -49,3 kJ.mol™). Ngoai ra, nang luong hép phu cua cac phirc dbi v6i bé mit
pha tap Fe trong nghién ctru nay am hon nhiéu so voi cac hé phue gitra HCHO, CH3COCH3
v6i bé mat AC pha tap cac kim loai khac nhu Ti, V, hay cac bé mit oxide kim loai nhu MgO,
Zn0O, CuO, ZrO; trong cac nghién ctru truéc day (Chen & cs., 2017; Zhou & cs., 2019). Do
d6, viéc pha tap nguyén t6 Fe 1én bé mit AC ting cuong dang ké kha nang hip phu cac phan
tit HCHO, C;HsOH va CH3;COCHj so v6i pha tap Zn. Diéu nay dwoc hiéu do kha ning tao cac
lién két bén giita Fe-C/O so voi Zn-0, va duge 1am rd trong phan phan tich AIM va NBO.

Thém vao do, khi xem xét cac phan tur hiru co thdy rang sy hap phu HCHO va
CH3;COCH; trén bé mat Fe@AC manh hon nhi€u so véi C;HsOH. Trong khi do, chiéu hudng
nguoc lai dugc tim thay ¢ bé mat Zn@AC, C;HsOH hap phu tot hon HCHO va CH3;COCHs.
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O day, kha ning tao lién két giita Fe véi nhom chic >C=0 trong cac phan tir HCHO va
CH;COCH; bén hon so v6i nhom -OH trong C,HsOH. Su tuong tic yéu hon & phirc
CH3;COCHs-Fe@AC so véi HCHO-Fe@AC do anh hudng khong gian ctia cac nhom -CHj
gan nhoém >C=0. Ddi v6i bé mit AC pha tap Zn, sy hip phu phan tir C;HsOH dugc dénh gia
manh hon so véi cac phan tt HCHO va CH3COCH;3 do ¢6 su bo tro cta lién két hydrogen kiéu
O-H-C*/z ciing véi lién két Zn-O trong cac cu hinh.

3.2. Phén tich AIM va NBO

Dé hiéu 16 hon ban chét, d6 bén cua cac twong tic ngoai phan tir trong qua trinh hap
phu cac phan tir VOC (HCHO, C,HsOH, CH;COCH:) trén bé mit AC dang thuan khiét va pha
tap Fe/Zn, chung t6i tién hanh phéan tich AIM va NBO cho céc phirc thu duge & cing muc Iy
thuyét PBEPBE/6-31G(d). Hinh hoc topo thu dugc theo phén tich AIM duoc biéu thi & Hinh
2. Céc tham s6 hinh hoc topo tai cac BCP va cac dai lwong dic trung trong phan tich NBO
nhu sy chuyén mat do electron tong (EDT), nang lugng si€u lién hop ngoai phan tir (Einer)
dugc trinh bay trong Bang 2. Pé 1am 15 hon sy hinh thanh cac twong tic bén trong cac phurc
gilta cac phan tir VOC véi cic bé mit Fe@AC, Zn@AC, céc orbital bi chiém cao nhét
(HOMO) va orbital khong bi chiém thap nhat (LUMO) dbi v0i cac phirc dugce phan tich va thé
hién trén Hinh 3 va 4. Ngoai ra, gian dd mét do electron tong trong cic phtc khao sat duogc
minh hoa trén Hinh 5.
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Hinh 2. Hinh hoc topo ciia cic phirc ciia twong tac giira bé mit carbon hoat tinh
v6i hop chit hiru co (HCHO, C;HsOH, CH;COCH3)
Két qua phan tich cho théy O cac phtrc déu c6 su xuét hién cac diém toi han lién két
(BCP, tmg véi cac hinh ciu mau do duoc khoanh tron) (Hinh 2), va cac ving mat do electron
xen phtt hinh thanh & cac vi tri twong tic trong cac phirc (Hinh 3, 4, 5). Diéu nay minh ching
thém rang co sy hinh thanh cac tuong tic ngoai phan tir gitta bé mit AC va cac phan tir VOC
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trong qua trinh hdp phu. Thém vao do, gia tri mat do electron p(r) va Laplacian ciia mét do
electron Vz(p(r)) tai cac BCP nay trong khoang 0,004-0,142 au va 0,011-0,770 au (Bang 2).
Céc gié tri nay déu nam trong giéi han ddi vai sy hinh thanh twong tac khong cong hoéa tri. Vi
vdy, cic twong tac hinh thanh trong cac phirc khao sat duge danh gia 1a cac twong tac bén,
khong cong hoéa tri. Cac tuong tac trong cac hé phuc giita cac phan tir VOC véi bé mit AC
thuan khiét c6 gia tri p(r) nho, trong khoang 0,004-0,007 au, do d6 thudc loai twong tac yéu.
Pang cha y, cac tuong tac C-O-Fe/Zn va O-C--Fe trong cac phirc ddi voi bé mat AC pha tap
Fe/Zn déu c6 gia tri p(r) kha 16n (0,056-0,142 au), gia tri H(r) &m (khoang -0,002 dén -0,043
au), minh chtng ring cac tuong tac nay kha bén va c6 mot phan ban chat cong hoa tri, va bén
hon céc tuong tac C-H--C*/n & cac bé mat AC thuan khiét. Do d6, su bd sung cac kim loai
(Fe, Zn) 1am ting do bén céc tuong tac, va dd bén cac phirc hinh thanh trong qua trinh hip phu
cac phan tr VOC (HCHO C,Hs0H, CH3COCH3) 1én trén bé mat AC. Ngoai ra, cc tuong
tac trong cac phirc dbi véi bé mat AC pha tap Fe déu c6 gid tri p(r) va Vz(p(r)) 16n hon so véi
cac tuong tac tuong Umg d6i voi bé mit AC pha tap Zn. Didu nay khing dinh sy pha tap Fe
tang cuong kha nang hap phu cac phan tor HCHO, C,HsOH, CH;COCH; t6t hon so véi pha
tap Zn.

Bing 2. Mat dj electron (p(r), au), Laplacian (V2(p(r)), au), t6ng mat do ning llro’ng
(H(r)) tai cac BCP, ning lugng siéu lién hgp ngoai phan ti (Einter, kJ.mol™) va tri so
chuyén mit dd electron tong (EDT, e) trong cac phirc khao sat

Phirc Lién két p(r) Vi(p(r)) H(r) Einter EDT

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

O-H--C*/n 0,007 0,023 0,001 0,59
C,H;0H-AC 20,001
C-H-C*/n 0,004 0,014 0,001 2,72

CH;COCH;-AC C-H--C*/n 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
0-C--Fe 0,116 0,180  -0,007 80,42
C,HsOH-Fe@AC  C-O-Fe 0,082 0,511 0,002 741 -0,099
CH;COCH;-Fe@AC C-O-—Fe 0,140 0769 0007 20092
0-C--Fe 0,111 0,161 0,006 4046
C-O-Zn 0,069 0,263 0,019 52,01
HCHO-Zn@AC 0,179
C-H~C*/n 0,008 0,026 0,001 3,56
C-O-Zn 0,059 0,228  -0,017 29,79
C,HsOH-Zn@AC 0,059
O-H~C*n 0,021 0,057  -0,011 33,64
C-O~Zn 0,069 0259  -0,019 60,29
CH;COCH:-Zn@AC 0,076

C-H--C*/n 0,005 0,018 0,001 2,38

(Einter: sw chuyén mdt dé electron tir LP(0)/BD(C-0) — BD*(Fe/Zn-C*) hay BD(C*=C*) —
BD*(H-C/0))
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Khi xem xét cac orbital bién (Hinh 3 va 4) thiy rang, c6 su chuyén (xen phu) mat do
electron manh gitra cac vi tri & phan tir va bé mit trong sy hinh thanh céc twong tac ngoai phan
tir kiéu Fe-C/O, Zn--O trong cac phirc giira cac phan tir VOC va bé mit Fe@AC, Zn@AC.
Diéu nay minh ching cho sy hinh thanh cac twong tac ngoai phan tir trong cac phtrc khao sat.
Su chuyén mat do electron trong cac phuc duoc danh gia qua ning lugng twong tac siéu lién
hop ngoai phan tir Eier. Két qua Bang 2 cho thiy cic sy chuyén mat do electron trong cac
phirc v6i cac gid tri Eiyer trong khoang 0,28-2,72 kJ.mol" dbi voi bé mit AC thuan khiét va
2,38-186,27 kJ.mol™! d6i voi bé mat AC pha tap Fe/Zn. Cu thé, su chuyén electron tr cap
electron riéng trén nguyén tir O (LP(O)) hay orbital lién két BD(C-O) & cic phéan tir VOC dén
orbital phan lién két BD*(Fe/Zn-C*) trén bé mit vat lidu co nang luong Einer kha 16m, trong
khoang 7,41-200,92 kJ.mol! ddi voi sy hinh thanh cac tuong tac C-O---Fe/Zn. Tuong ty, su
chuyén mat do electron tir cac orbital lién két BD(C*-C*) (¢ bé mat AC thuan khiét va pha tap
Fe/Zn) dén BD*(H-C/O) & phéan tir VOC trong sy hinh thanh cac twong tac H-C*/1t v6i Einter
trong khoang 0,38-33,64 kJ.mol"'. Diéu nay cho thiy khi pha tap kim loai nhu Fe/Zn 1én AC
dan dén sy hinh thanh nhiéu twong tac bén kiéu C-O-Fe/Zn tng vdi cac gia tri nang luong
sidu lién hop khé 16n. Két qua nay phi hop voi két qua phan tich & AIM va sy xen pht mat do
electron vé sy hinh thanh cac tuong tac ngoai phén tir trong cac phirc trén.

LUMO-1 LUMO LUMO-1
HCHO-Fe@AC C,HsOH-Fe@AC CH;COCH;-Fe@AC

Hinh 3. Mt s6 HOMO va LUMO dic trung cho sy hinh thanh
cac twong tac ngoai phén tir trong cic phirc khio sat doi véi bé mat Fe@AC
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LUMO-1 LUMO-1 LUMO-1
HCHO-Zn@AC C,HsOH-Zn@AC CH:COCH;-Zn@AC

Hinh 4. Mt s6 HOMO va LUMO dic trung cho sy hinh thanh
cac twong tac ngoai phan tir trong cac phirc khao sat doi véi be mat Zn@AC

Pang chu y, khi xem xét cac phan tir hitu co trong cac hé khao sat, ddi v6i bé mit
Fe@AC, cac phan tir HCHO va CH3;COCHj; chira nhdm chire >C=0 tao nén céc tuong tac bén
kiéu Fe-C/O, v6i cac gia tri mat do electron (p(r)) va Laplacian (V3(p(r))) tuong ung trong
khoang 0,111-0,142 au, 0,161-0,770 au. Cac gié tri nay déu 16n hon p(r) (0,082 au) va V(p(r))
(0,511 au) & cac BCP Fe--0O dbi voi sy hdp phu C;HsOH. Do d6, cac tuong tac kiéu Fe+C/O
trong phitc HCHO-Fe@AC, CH3;COCH;-Fe@AC dugc danh gia bén hon tuong tac Fe-O
trong phtrc C;HsOH-Fe@AC. Hon nita, cac gia tri nang lugng Einer ddi v&i sy hinh thanh cac
tuong tac ngoai phan tir trong cac phirc HCHO-Fe@AC, CH;COCH;-Fe@AC déu 16n hon &
phirc C;HsOH-Fe@AC. Do viy, su hip phu cac phan tt HCHO va CH;COCH3 trén bé mit
Fe@AC tét hon CHsOH. Nguoc lai, v6i bé mat Zn@AC, su hap phu C;HsOH dugc danh gia
tot hon HCHO va CH3COCHs. Piéu nay duogc thé hién o & do bén tuong tac Zn---O (dya vao
mat dg electron va Laplacian) ciing nhu nang lugng Einer & phitc C;HsOH-Zn@AC 16n hon so
v6i ¢ cac phuc HCHO-Zn@AC va CH;COCH3-Zn@AC (Bang 2).

Mit khéc, cac gia tri EDT trong cac phirc & bé mit AC déu kha nho, thé hién cho su
chuyén mat d electron tir bé mat AC sang cac phén tir va chiéu nguoc lai gan nhu xap xi nhau
va kha yéu (twong g cac gia tri Einer nho). D61 voi bé mit Zn@AC, gié tri EDT trong khoang
0,059-0,179 e, minh ching cho sy chuyén electron tur cac phan tor VOC sang bé mat Zn@AC
chiém wu thé hon su chuyén nguoc lai tur bé mit vat liéu sang cac phan ta. bébi véi phurc véi
bé mat Fe@AC, gia tri EDT thu duoc trong khoang -0,099 dén -0,370 e, duoc hiéu do su
Chuyén mét do electron tir bé mit F e@AC dén cac vi tri phan tir VOC khao sat manh hon so
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véi chidu nguoc lai. Sy chuyén mat dg electron ¢ cac phurc ddi v6i bé mat Fe@AC, Zn@AC
16n hon nhiéu so voi bé mit AC thuan khiét (nhu dugc thé hién trén Hinh 5) chimg to cac
tuong tac ngoai phén tir trong cac phtic & bé mit pha tap Fe/Zn bén hon so v&i bé mit AC
thuan khiét.

HCHO-Zn@AC C,Hs0H-Zn@AC CH;COCH;3-Zn@AC

Hinh 5. Gian d6 mit d electron tong & cac phirc trong cic hé khio sat
4. Két luan

St dung phuong phéap 1y thuyét phiém ham mat d9, cac dang hinh hoc bén cua sy hip
phu céc phan tir hitu co dé bay hoi (VOC) gém HCHO, C,HsOH va CH;COCHj; Ién trén bé
mat carbon hoat tinh (AC) ¢ dang thuan khiét va pha tap kim loai Fe/Zn duoc x4c dinh va phén
tich chi tiét. Sy sap xép, twong tac giira cac phan tir VOC 1én bé mat AC tap trung chu yéu tai
tam cac vong carbon va tai cac vi tri nguyén tir pha tap Fe/Zn. Nang luong hap phu tinh dugc
clia cac phire déu 4m 16, trong khoang -6,2 kJ.mol" ! dén -292,7 kJ.mol™. Két qua chi ra ring
viéc pha tap kim loai (Fe, Zn) 1én bé mit AC thu dwoc cac phirc bén voi ning lugng hap phu
am 16n hon so voi bé mit AC thuan khiét. Dang chil ¥, su pha tap Fe tang cuong kha nang héap
phu cac phan tir hitu co khao sat tdt hon so vdi viée phatap Zn, va t8t hon nhiéu so v6i bé mat
AC thuin khiét. Ngoai ra, két qua phan tich cho thdy, cac qua trinh hip phu cac phéan tir VOC
trén bé mat AC thuan khiét thugc loai hap phu vat 1y, trong khi d6 ddi véi bé mit AC pha tap
Fe/Zn dugc danh gia 1a hap phy hoa hoc. Su hip phu cac phan tir HCHO, CH;COCH; trén bé
mat Fe@AC manh hon C,HsOH. Nguoc lai, su hr?ip phu C,HsOH manh hon HCHO,
CH;COCHj3 dbi v6i bé mit Zn@AC.

Phan tich hinh hoc topo theo thuyét AIM, va su chuyén mat do electron, ning luong
bén hoa bac hai theo cach tiép can NBO cho thiy c6 su hinh thanh cic twrong tac bén giita bé
mit AC thuan khiét va pha tap Fe/Zn véi cac phan tir VOC trong cac hé khao sat. Hau hét cac
tuong tac nay 1a cac tuong tac yéu khong cong hoa tri. Dic biét, cac twong tac C-OFe/Zn
xuét hién trong cac phirc & bé mit AC pha tap Fe/Zn kha bén, mang mét phan ban chat cong
hoa tri, dong gop chinh vao do bén cac phirc.
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