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A robust and accurate tight-binding quantum chemical method was
performed to study adsorption process of
dichlorodiphenyltrichloroethane (DDT) on graphitic carbon nitride (g-
C3N4) and  g-C3Ns modified with nickel cluster (Niz). The adsorption
energy, charges on atoms, bond orders have been calculated and
analysed. The obtained results indicate that the adsorption of DDT on
the pristine g-C3Ns is physical of nature. Nix cluster can be easily doped
on g-C3N4 due to the formation of chemical bonds. The Ni>-g-C3Ng4

system exhibits enhanced adsorption ability for DDT.

Gidi thiéu chung

Hién nay, van dé 6 nhiém moi trudng gay ra bdi cac
hop chat httu co khd phan hiy (goi tat la POPs:
persistent organic pollutants) da anh hudng nghiém
trong dén dgi séng va sic khde con ngugi. Cac hoa
chét bdo vé thuc vat thudc loai POPs da dugc st dung
nhiéu trong san xuét nbng nghiép & nudc ta cling nhu
nhiéu nudc khac trén thé gidi [1-3]. Du lugng cac chat
nay trong dat, nudc & nhiéu khu vuyc con rét cao va
can dugc xtr ly [4, 5]. Cac hgp chét POPs da phan la
cac dan xudt halogen, tuong déi bén ving va kho
phan huy sinh hoc. Tinh én dinh va doc tinh ctia POPs
phu thudc rat nhiéu vao s6 lugng cac nguyén t
halogen c6 trong thanh phan [6].

DDTla tén viét tdt cdua  dichlorodiphenyl
trichloroethane, la chat c6 dd bén viing va doc tinh rat
cao, rét kné bi phan huy trong méi truong tu nhién.

DDT da tung dugc st dung nhu la mét loai thudc hiéu
quéa dé diét trir con trung gay hai, gép phan nang cao
nang suét cay trong... [71.

Co rat nhiéu phuang phép va ki thugt dugc st dung
dé x{r ly cac POPs nhu: thiéu dét, hdp phu trén carbon
hoat tinh hodc céc vat liéu mao quan; oxi hda xic tac;
xU ly udt hoac ban kho; xir ly bang phucng phép
hydrochlorum hdéa, phuong phap sinh hoc ..[8, 9].
Trong do, hdp phu la phuong phép dugc dng dung
phd bién do chi phi thdp, qui trinh don gian dé thyc
hién, va co thé x{r ly dugc chat gay 6 nhiém & ndng do
thép. Cac vét liéu hdp phu phé bién c6 thé ké dén nhu:
than hoat tinh, vat liéu trén cg s& khoang sét tu nhién
(diatomite, bentonite), zeolites, ... [10]. Tuy nhién,
nhugc diém cla phuong phéap hap phu la doi hoi phai
XU ly ti€p dé€ hoan nguyén vét liéu va tranh gay ra su 6
nhiém thit cap.
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Mot phuong phap khac cling dang dugc nghién cdu
Ung dung trong xtr ly POPs hién nay la oxi hda nang
cao (AOP). Cac bién phap oxi héa nang cao, bao gém
ca quang phan hly, da thé hién hiéu qua tét trong xr
ly cac chat bao vé thuc vat dang POPs. Nhudc diém
cla cac phuaong phap AOP do la chi xtr ly dugc céc
chat gay 6 nhiém & ndng dé cao, va khong hiéu qua
d6i vdi cac chat gay 6 nhiém & ndng do thap. Do vay,
viéc két hgp hdp phu véi quang phan hly la mot giai
phap tuyét vai dé phat huy uu diém cla ca hai phuong
phéap. Diém mau chét trong cong nghé hdp phu -
quang xuc tac nay la tim ki€ém mot vat liéu ludng chic
nang, vira cé kha nang hédp phu, thu gom cac POPs tU
dung dich, vtra c6 khéd néng phan hiy ching dudi tac
dung cla &nh séng mat trai.

Graphitic carbon nitride (g-CsNg) la mot vat liéu
polymer phi kim loai, dang thu hut dugc sy chd y trong
cac Iinh vuc quang xUc tac va vét liéu hdp phu thé hé
mdi. Bén canh Ung dung la mét xUc tac quang tiém
nang, do s& htu néng lugng ving cdm nho, khodng
2,7 eV, g-CN4 con dugc nghién clu lam vat liéu hap
phu céc ion kim loai [11-13], flavonoids [14], thudéc
nhudém [15], ca&c hgp chat chida fluorin [16,17]. Tuy
nhién, & dang nguyén chét, do dién tich bé mat riéng
thdp, khd ndng hdp phu ctia g-CsNy 13 khé han ché.

Hién nay, cé rat nhiéu cac nghién cliu thuc nghiém va
ly thuyét da chi ra rang, viéc doping céc ion kim loai
hoac phi kim anh hudng déng ké dén céu tric electron
va tinh chét clia g-C3N4 [18-20]. Jiang va cong sy dé
chi ra rang, doping cac ion kim loai kiém (Li, Na, K) lén
g-C3Nyg c6 thé lam tang dién tich bé mat, giam band
gap, tang su dich chuyén electron, dan dén tang hiéu
quéd quang xuc tac trong phan Ung khi nudc [18].
Zhang va cong su nghién cltu khd nang héap phu khi
NO, clia cac hé g-CsNg bién tinh bdi cac kim loai (Ag-,
Au-, Co-, Cr-, Cu-, Fe-, K-, Li-, Na-, Mn-, Pt-, Pd-, Ti-,
V-) bang phuong phap DFT [19]. Két quéa cho thdy kha
nang hép phu NO, cla vt liéu sau khi bién tinh tang
lén dang ké.

Trong nghién cltu nay, chiing toi trinh bay cac két qua
nghién ctu ly thuyét su hdp phu DDT trén g-CsNa va
g-C5N4 bién tinh bang cach doping cluster nickel Nis.
Nhitng két qua nay co thé cung cép nhiing hiéu biét &
cédp do phén t, lam r& ban chat qua trinh hdp phu
DDT trén g-CsNs va Niz-g-CsNa, dong thai cung cép
nhiing théng tin hitu ich phuc vu cho viéc thiét ké vat
liéu mdi theo cdng nghé hap phu - quang xuc tac, Ung
dung trong xUf ly DDT.

M& hinh va phuong phéap tinh toan

Qua trinh hap phu DDT dugc nghién clu trén md hinh
g-C3N4 dang s-triazine dugc xay dung tU nhitng dan vi
cdu tric la cac di vong s-triazine (CN); lién két vdi
nhau théong qua nguyén tir N. Cac nguyén ti & bién
dugc bao hoa hda tri bang cac nguyén ti hydrogen.
Mo hinh carbon nitride dang graphite (g-CsNg4) chira
195 nguyén t (C7sNioHo0), €6 kich thudc tuong déi In
dé dam bao mo ta bé mat clia cdu tric g-CsNy dang
don 16p.

Mo hinh g-CsN4 ban dau sé dugc bién tinh bang cach
doping thém cluster Ni dé khdo sat anh hudng cla
viéc bién tinh t&i hoat tinh hdp phu DDT. Nickel dugc
Ia chon do day la mét nguyén té kim loai chuyén tiép
phd bién, va viéc doping Ni 1én cac vat liéu nano
carbon d& dugc chi ra la lam tang khad nang hép phu
cla vat liéu [21]. M6 hinh g-C3N4 va Ni-g-C3N4 dugc
trinh bay trén hinh 1.

Hinh 1: M& hinh nghién cu: a) g-CsNg; b) Ni-g-C3Na

Céc tinh toan nang lugng va cdu tric dugc thuc hién
bang phuong phép GFN-xTB (Geometry, Frequency,
Noncovalent, eXtended Tight Binding), la m&t phucng
phép tinh todn ban kinh nghiém dua trén Iy thuyét
phiém ham mét doé lién két chat (DFTB). Phuang phap
GFN-xTB d& dugc phét trién dé nghién clu chuyén
sau vé cdu truc, tan s6 dao doéng va cac tuong tac
khong cong hoa tri. Phuong phép nay c6 thé ap dung
cho cac hé héa hoc da dang, co kich thudc phan t 16n
lén t&i 10.000 nguyén t. Uu diém clia phucng phap la
pham vi &p dung réng, chi phf thdp, chuang trinh tinh
toan manh mé, thai gian tinh todn nhanh hon rét
nhiéu so v&i cac chuong trinh khdc ma van cho do
chinh xac tuong duong [22, 23]. Cac tham sé trong
GFN-xTB da dugc t6i uu hda cho cac nguyén té 1én tdi
7 = 86 trong bang hé théng tuan hoan.

Thoéng s6 ca ban dugc sir dung dé déanh gié kha nang
hdp phu la nang luong hép phu (Eags) dugc tinh theo
céng thuc:

Eads = EAB - EA - EB

Trong dé Eag, Ea, Ee la nang lugng clia cdu hinh hép
phu, chét hap phu va chéat bi hap phu.

Nang lugng hap phu la mét thong sé nhiét déng quan
trong dé€ xac dinh kha nang tu dién bién va muc do
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clia quéa trinh. D€ lam rd ban chat clia qué trinh hap
phu, su thay déi cac thong s6 hinh hoc nhu dé dai lién
két, goc lién két, va dién tich trén cac nguyén tr (theo
thang Mulliken) cling dugc phan tich. Ngoai ra, bac
lién két theo thang Mayer cling dugc tinh todn. Mét uu
diém ndi tréi clia théng s6 bac lién két tinh theo Mayer
la it phu thudc vao viéc lua chon bd ham cg s& va rat
gan vai cac gia tri bac lién két hda hoc “c6 dién” [24].

K&t qua va thao luan
Cdu trac t6i uu cta DDT va g-CsNa4

Cé&u truc t6i uu cla DDT va g-CsNz dugc trinh bay trén
hinh 2. Céc théng sé cau tric dac trung nhu dé dai
lién két, goc lién két dugc trinh bay trong bang 1. Cac
théng s6 céu trdc tinh toan theo cac phuong phap
khéac, clng vai s6 liéu thuc nghiém (déi véi 1,1,1,2-
Tetrachloro-2,2-bis(p-chlorophenyl)ethane) cling dugc
trich dan dé so sanh.

Hinh 2: C&u tric t&i uu clia DDT (a) va g-CsNa4 (b) tinh
theo phuang phap GFN-xTB

Bang 1: K&t qua tinh toan cac thong sé céu trdc cla

<Cl25C22C21,d6 | 1096 109,5 106,3
g-C3Ny
Thong s6 GFN-xTB GGA-PBE [27]
d(C-Ns-triazine), A 1,318 1,330
d(C-Nign ker), A 1,450 1,460

Céc s6 liéu tlr Bang 1 cho thdy, cac thdng s6 cau tric
thu dugc theo phuang phép GFN-xTB c6 db chinh xac
rat gan vdi cac phucng phép tinh toan theo Iy thuyét
phiém ham mét dé truyén théng déi véi cac hé nghién
ctu. Ching to, viéc lya chon phuong phap GFN-xTB la
hoan toan phu hap.

Hdp phu DDT trén g-CsNg4

3.010
DDT va g-CsNq PSS S o e
DDT CH-3 CH-4
. Hinh 3: Céc c4u hinh hap phu DDT trén g-CsNa
Thong s6 GFN-xTB | B3LYP/6- Thuc , ,
344G | nghiém Bang 2: Két qua tinh toan cac thdng s&: ndng luong
25] ' hap phu (Eags), khodng cach nhd nhét tir DDT tdi g-
[26] C35Ns (dimin), béc lién két BO va t8ng dién tich trén DDT
d(Cl23-C1), A 1,722 1,757 1,759 (q(DDT))
d(Cl24-C13), A 1,722 1,757 1,751 Céu fhinh o Orn | BO | qBDT)
(Clea-C13), : : / (K mol) | (A) e
d(Cl26-C22), A 1,776 1,809 1,817 CH-1 188 | 3,036 | 0,001 | 0,003
d(Cl25-C22), A 1,770 1,803 1,791 CH-2 164 | 3,066 | 0,010 | 0,001
d(Cl27-Cc22), A 1,767 1,804 1,782 CH-3 17,8 3,010 | 0,000 | 0,003
<CI23C1C2, d6 1198 119,5 119,9 CH-4 36,5 | 3,05 | 0,002 | 0,001
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Bon cdu hinh hédp phu ctia DDT trén g-CsNg dugc trinh
bay trén hinh 3. Trong méi cdu hinh, khodng cach nho
nhét t&r DDT dén g-CsN4 dugc chi ré. Cac két qua tinh
toan cac thdng sé hap phu dugc trinh bay trong Bang 2.

Phan tich k&t qua nang lugng E.gs trong bang 1 cho
thédy vat liéu g-CsNs c6 khd nang hép phu DDT, thé
hién & cac gia tri Eags déu am. Cau hinh Uing vdi gié tri
nang lugng hép phu dm nhat la cau hinh CH-4, & céu
hinh nay DDT tudng tac v&i g-CsN4 qua 3 nguyén tu
chlorine. Phan tich gia tri dmin thu dugc & bang 2 cho
thay, khoang cach nho nhat tU nguyén t& chlorine
trong phan t DDT t&i phan tif g-C3Ns trong khodng
tir 3,010 A dén 3,105 A, 16n hon dang k€ so vdi téng
gia tri ban kinh cong hoa tri ctia Clva N (0,99 + 0,70 =
1,69 A) hoac Clva C (0,99 + 0,77 = 1,76 R) [28]. T6ng
bac lién két theo thang Mayer hinh thanh gita nguyén
ti Cl trong DDT vé&i cac nguyén t C va N trong g-
3Ny la rdt nhé (0,001, 0,010; 0,000; 0,002). Xét gia tri
téng dién tich cac nguyén t trong phén t&r DDT sau
hdp phu, nhan thdy cé su chuyén dich dién tich khéng
déang ké (0,001 dén 0,003 e) tr DDT sang g-CsNa. Nhu
véy, h&p phu DDT trén g-CsNg c6 thé coi la hdp phu
vat Ii ma trong do luc hdp phu déng vai tro chu yéu la
lyc van der Walls (vDW). Cac gia tri nang lugng tinh
theo phucng phap GFN-xTB da tinh td&i cac tuong tac
yéu nhu vDW, do vay, két qua thu dugc la hoan toan
phu hgp. Vi CH-4 c6 nang lugng hdp phu &m nhét,
day la tiéu chudn co ban dau tién dé danh gia kha
nang hap phu clia mét chat bi hdp phu lén chat hép
phu. Hon nita, CH-4 c6 khoang céch dmin, téng bac
lién két BO theo thang Mayer va su chuyén dich dién
tich tr DDT sang g-CsN4 chénh léch khéng dang ké so
vdi cac cau hinh hdp phu con lai (CH-1, CH-2, CH-3).
Do dé, cu hinh hdp phu t6i uu la CH-4, Ung vdi vi trf
ma & do, g-CsN, tuang tac dugc véi s6 lugng I6n nhéat
cac nguyén tf chlorine cia DDT.

Clng can luu y rang, mac du g-CsNa ¢ céu tric tuong
tu graphene, nhung do su cé mat clia cac nguyén ti N
nén céu truc electron cla vat liéu khac biét dang ké vdi
graphene hay cac hgp chét carbon khac nhu than hoat
tinh. Khi graphene hay carbon hoat tinh tuong tac vdi
céc chét chira vong tham, céu tric xép chdng -t (-
T stacking) la rat dac trung [29]. Tuy nhién, trong
trusng hap g-CsNg, cdu tric m-m stacking khéng phai
la dac trung, do sy c6 mat cla cac nguyén t& N lam
gidm tinh phang clia hé [30]. C4u tric xép chdng Ti-T
dad dugc nghién ctu gilta g-CsN4 vai graphene [31]
hodc gitta g-C3Ns v&i dan xuét porphyrin [32]. Tuy
nhién, trong trudng hop phan tr DDT, do sy ¢ mat
clia cac nguyén ti Cl, phan ti khéong cé céu tric
phang, thi két qua tinh todn cla ching t6i d& chi ra

rang, cau hinh hdp phu uu tién nhat khéng phai la cu
hinh ma vong benzene cla DDT song song vd&i bé mat
g-CsN4, ma la cdu hinh CH-4, trong dé 3 nguyén t Cl
tuong tac vdi cac nguyén tr clia g-CsNa. Cau hinh CH-
4 Ung véi nang lugng hdp phu dm hon dang ké so vdi
cac cau hinh con lai, nhu da phan tich & trén.

Doping cluster Niz [én g-C3N4

DE tang tuong tac gitta DDT vdi g-CsNa, g-C3Ns ban
dau dugc bién tinh bang cach dua cluster Niy 1én bé
mat. Nickel dugc lva chon do day la mot kim loai
chuyén tiép phé bién, nguyén t cd chla nhing
electron & orbital d chua bdo hoa déng vai tro quan
trong trong qua trinh hinh thanh lién két héa hoc, va,
do do dugc du doén sé tao ra nhiing dac tinh khéac
biét d&i vai vat liéu dugc doping. Cluster Ni da va dang
rat dugc quan tadm nghién cliu ca vé Ii thuyét va thuc
nghiém [33-34]. Nghién cu cla Panigrahi va cong su
vé anh hudng cla viéc doping cac kim loai chuyén tiép
Sc, Ti, Ni, V dén khad néng hadp phu hydrogen cla g-
3Ny da cho théy bién tinh g-CsN4 bang dimer kim loai
(M-M) mang lai hiéu qua hap phu hydrogen tét hon so
Vi viéc bién tinh bang cac don nguyén i [35]. Do do,
trong cong trinh nay, chdng téi lua chon dimer Ni.
Cling can luu y rang, vai viéc dua Niz 1én trén mé hinh
g-C3Ny4 cla chung téi, ham lugng Ni vao khodng 4.8%,
tuong déi phu hop cho dinh hudng téng hop thuc
nghiém.
Su hinh thanh hé Nix-g-CsN4 tU cluster Niz va g-C3Na
c6 thé dugc mé ta bang so do sau:

Niz + g—C3N4 e Niz-g-C3N4
Qua trinh nay dugc dac trung bdi gia tri nang lugng
tuang tac — By, dugc xac dinh theo cong thuc:

Eint = E(Ni2-g-C3Ny)- E(Ni2)-E(g-C3Na)

trong do, E(Ni>-g-C3sNa), E(Ni2), E(g-C3Ng4) tucng Ung la
nang lugng clia cac cau trdc Niz-g-C3Ng, Niz va g-C3Ng

Céc c4u tric t6i uu clia Niz-g-C3Na dugc trinh bay trén
hinh 4. K&t qué tinh toan nang lugng tuang tac va mot
s6 thong s6 cho hé Niz-g-CsNa dugc trinh bay trong
Bang 3.

https://doi.org/10.51316/jca.2021.051
61


http://doi.org/10.51316/jca.2020.051

Vietnam Journal of Catalysis and Adsorption, 10 — issue 3 (2021) 58-64

Ni-CH3

Ni-CH4
Hinh 4: C4u tric t6i uu Ni-g-C3Ny

Bang 3: K&t qua tinh toan cac thong sé: nang lugng
tuong tac (Ein), khodng cach nhd nhét tir Ni; téi g-
C3N4(dmin), bac lién k&t BO va dién tich trén Niz

C&u hinh Eint, dmin BO q(Nip),e
(kJ mol™ A
Ni-CH1 -86,2 2,040 | 0,503 0,079
Ni-CH2 -70,9 2,259 | 0,533 0,088
Ni-CH3 -137,7 2193 | 0,720 0,162
Ni-CH4 -121,2 2,055 | 0,527 0,091

Céc gia tri B tuong déi am, cho thdy qua trinh bién
tinh g-C3N4 bang cluster Niz 1a hoan toan thuan lgi vé
mat nang lugng. Phan tich cdu tric Nir-g-C3Ng thu
dugc cho thdy, nguyén t& Ni lién két chd yéu véi cac
nguyén tU N clia vong s-triazine. Tuang tac manh gitia
nguyén ti kim loai Ni v&i g-C3Na thé hién ré qua két
qua tinh toan khodng céch nho nhét tUr Ni téi céc
nguyén t N clia g-CsNy [an luot 1a 2,040 A; 2,259 A;
2,193 A va 2,192 A. Céc gié tri nay 16n han khdng nhiéu
so vdi tng ban kinh gitta nguyén t& kim loai (Ni — 1,24
A)va N (0,71 A) [28]. Bong thd, 6 su dich chuyén dién
tich dang ké tlr cluster Ni, sang g-CsN4 (0,079; 0,088;
0,162; 0,091). Do do, lien két gilta nguyén t& nickel
trong cluster Ni; v&i cac nguyén t0 N cla g-C3Ns co
thé coi la lién két hoa hoc. Diéu nay dudc xac nhan
qua ké&t qua tinh bac lién két gitta nguyén t& Ni kim loai
vGi cac nguyén t N cla g-CsN4. Gia tri bac lién két
gilta Ni v&i g-C3N4 theo Mayer thu dugc tucong Ung la
0,503; 0,533; 0,720; 0,527 d6i vdéi cac hé cdu hinh Ni-
CH1, Ni-CH2, Ni-CH3 va Ni-CH4. Do su dich chuyén
dién tich tr Niz sang g-CsNa, cac nguyén t kim loai Ni
dugc ki vong sé dong vai tro tdm hép phu khi tuong
tac véi DDT. Mat khac, trong 4 cau hinh cla hé Nix-g-
3Ny, cdu hinh 3 (Ni-CH3) c6 nang lugng tuong tac am
nhat (-137,7 kJ/mol); c6 dé chuyén dich dién tich Ién
nhét (0,162 e) va bac lién két theo thang Mayer I6n
nhéat (0,720). Do vay, cdu hinh Ni-CH3 dugc Iya chon la
c&u hinh t6i uu nhét va dugc st dung cho cac nghién

clu tiép theo. K& qud nay phu hgp vdi két qua
nghién clu ciia Wen va cong su [36].

Hdp phu DDT trén Ni>-g-C3Na4

Sau khi doping cluster Ni Ién trén bé mat g-CsN4, DDT
s& hdp phu trén tdm hoat déng la nguyén ti kim loai
nickel do khd nang tuong tac manh gilta nguyén t Ni
vdi cac nguyén t carbon trong vong benzene cla
DDT va nguyén t carbon, nitrogen trong g-C3Na.

DDT/Ni-CH1 DDT/Ni-CHZ2

DDT/Ni-CH3

DDT/Ni-CH4
Hinh 5: C&u hinh hap phu DDT trén Niz-g-CsN4

Khi hdp phu trén Ni>-g-CsNa, ¢6 rat nhiéu cac kha
nang dinh hudng khac nhau ctia phan t DDT. Do vay,
viéc xac dinh cdu hinh hdp phu uu tién nhat sé phic
tap. D€ giai quyét van dé nay, ching toi tién hanh hai
budc nghién cliu nhu sau: i) chay mé phong siéu dong
Iuc hoc phan tir (MTD) bang thuét toan iIMTD-GC, tich
hap trong GFN2-xTB dé budc dau xac dinh cac cdu
hinh hdp phu uu tién nhat. Thuat toédn IMTD-GC tao ra
cac t6 hgp/cdu hinh hdp phu bang cach dya ldy mau
siéu dong luc hoc (MTD sampling) m& rong, vdi budc
chuyén giao ma trén z (GC) bé sung & cudi [37]; ii) cac
cdu hinh hdp phu thu dugc tir mé phéng IMTD-GC
dugc t6i uu hda cdu tric hoan toan bang phuong
phap GFN2-xTB. Cac cau hinh hdp phu thu dugc trinh
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bay trén hinh 4. Cac théng sé lugng tir dac trung cho
qué trinh hdp phu dudc trinh bay trong Bang 3.

Bang 4: K&t qua tinh toan cac thong sé: nang lugng
hap phu (Eags), khodng cach nhd nhéat tir DDT téi Nix-g-
C3Ny (dimin), béc lién két BO va dién tich trén DDT

(q(DDT))

Cé(u Eads ’ (kJ dmin BO Q(DDT)/

hinh mol™ (A) e

DDT/Ni- -144,5 2,213 0,483 0,198
CH1

DDT/Ni- -165,5 2,357 0,392 0,180
CH2

DDT/Ni- -142,2 2,232 0,489 0,207
CH3

DDT/Ni- -187,3 2,630 0,620 0,327
CH4

Phan tich két quad nang lugng E.qas trong bang 4 cho
thdy vat liéu Ni/g-CsN4 c6 khad ndng hép phu tét DDT,
thé hién & gia tri Eags déu rdt am (trong khoang tir -
142,2 k) mol™ dén -187,3 kJ mol™. Trong 4 c&u hinh thi
cau hinh DDT/Ni-CH4 c¢6 gia tri nang lugng hép phu
am nhét, tUc la, vé mat nhiét dong, su hinh thanh cau
hinh DDT/Ni-CH4 la thudn Igi hon so vdi cac cdu hinh
hap phu con lai. Phan tich gia tri dmin thu dugc & bang
1 cho thdy, khodng cach nho nhét tu nguyén tu
chlorine trong phan tr DDT t6i Niz-g-CsN4 khodng tu
2,213 A dén 2,630 A, x&p xi bang vdi téng gié tri ban
kinh cong héa tri ctia Cl va Ni (0,99 + 1,24 = 2,230 A).
Téng bac lién két theo thang Mayer hinh thanh gita
cac nguyén tor Cl trong DDT vdi cac nguyén tif Ni
trong Ni>-g-C3sNy4 la kha I6n (0,392 dén 0,620). Xét gia
tri téng dién tich cac nguyén ti trong phan t& DDT sau
hap phu ta thdy c6 su chuyén dich dién tich kha nhiéu
(0,180 e dén 0,327 e) tu Ni»-g-C3N4 sang DDT. Do vay,
quéa trinh hdp phu DDT Ién Nix-g-CsNs ¢6 thé coi la
qua trinh hap phu hoa hoc, luc hdp phu & day la luc
mang ban chat hda hoc, lién két hinh thanh gitta DDT
va Niz-g-C3Ny 13 lién két cong hoa tri.

K&t luén

SU dung phudng phép GFN-xTB, d& nghién ctu ly
thuyét kha nang hép phu DDT trén cac hé g-CsN4 va
Ni>-g-C3Na. Két quéa cho théy, su hép phu DDT trén g-
C3N4 mang ban chat vat ly. Viéc doping cluster Niy lén
g-C3Ny dé lam tang khéd nang hdp phu DDT cla vat
liéu do su hinh thanh lién két héa hoc gitta nguyén tur
Ni vdi cac nguyén tU nitrogen cla cluster Ni> va g-

3Ny, dan tdi su dich chuyén dién tich tir nguyén tu
nickel sang g-CsN4. Nghién ctu nay sé gilp ich cho
viéc tim hi€u ban chét ctia qua trinh hdp phu DDT trén
vat liéu g-CsNy va co thé |a ca s dé phat trién, thiét ké
cac hé vat lieu mdi dua trén g-CsN4 Ung dung cho hép
phu hiéu qua DDT.
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