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Abstract

Cu3(BTC), MOF material was successfully synthesized by using hydrothermal method at temperature of 100 °C in
auctoclave. Cus(BTC), was analysed its components and microscope structure form by using x-ray diffraction (XRD),
infrared spectroscopy (IR), scanning electron microscope (SEM), thermal analysis (TGA), BET. This material has
octahedral crystal structure, size from 2 to 10 um, thermal stability at 300 °C and 1460 m?/g surface area.
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1. MO bAU

Vit liéu xop hién nay duoc nghién cuu, tng
dung rong rai trong cac linh vuc nhu luu trit khi/ hoi,
hap phu tach khi/hoi, xtc tac chon loc, vat liéu cam
bién [1-3]. Hién nay, cac nha khoa hoc di nghién
ctru tong hop vat liéu goi 1a vat liéu khung co kim
(MOF). Vat lieu MOF c6 cau tric khdng gian mat,
hai, ba chiéu dua trén cac mdi lién két cua céc ion
kim loai (Cu, Zn, Cr, Al...) va c4c phdi tir hitu co da
cang (thuong la cac axit cacboxylic thom da chuc
hogc cac hop chat thom chira nito) bang cAc lién két
phéi tri. Do céu tric x6p, da dang, dién tich bé mit
cao ¢6 thé tao ciu trac nhu mong mudn nén vat liéu
MOF c6 kha nang tng dung rong réi [3, 5, 6].

Vit liéu MOF Cuz(BTC); la mét trong nhitng
vat liéu quan trong, c6 do xdp cao va duogc tng dung
trong xuc tac khir p-nitro phenol, tong hop quinolin,
phan tmg dong vong cua phenyl axetylen véi axit
benzylic, oxi hoa ruou benzylic...[5-7].

Vit ligu MOF dugc tong hop theo cac phuong
phap nhu: nhiét phan, thuy nhiét, dién hoa, song hoa,
phuong phap hoa-co hoc... . Ching t6i da nghién
ctru tdng hop thanh cong Vat licu MOF Cus(BTC),
bang phuong phap thuy nhiét. Bai bdo néu mot so
két qua nghién ctru qua trinh tong hop vat lisu MOF
CU3(BTC)2.

2. THUC NGHIEM
2.1. Hoa chat va dung cu thi nghiém

Céc ngudn hoa chit, thiét bi s dung la: axit
1,3,5 - benzentricachoxylic (H:BTC) (CgHsOg) 99

13

%; dong nitrat Cu(NOs),.3H,0, 99 %; N,N-dimetyl
formamid (DMF), HCON(CHys),, 99,5 % cua Trung
Quéc; etanol C,HsOH, 99,7 % cua Viét Nam,
autoclare.

2.2. Quy trinh tong hep
2.2.1. Chudn b;j dung dich

- Dung dich 1: Hoa tan H;BTC 0,4 M trong
dung mdéi DMF va C,HsOH theo ty I¢ 1:1 vé thé
tich.

- Dung dich 2: Dung dich Cu(NO;), 0,8 M trong
nuoc cat.

2.2.2. Cach tién hanh

- Cho dung dich 1 vao autoclare gia nhiét dén
100°C. Tiép tuc thém dung dich 2 vao binh phan
ung.

- Bé phan g dién ra trong 24 gio.

- San pham thu duoc sau phan ung duoc loc rira
2 1an bang etanol, 2 lan bang nudc cat.

- Sau khi loc rira, dem sy ¢ 120 °C trong thoi
gian 5 gio. Bao quan vat liéu thu duoc trong moi
truong chan khéng.

2.3. Cac phwong phap nghién ciru

Thanh phan pha va cac nhém chuc dugc phan
tich bang phuong phép nhicu xa tia X (XRD) trén
thiét bi X’Pert Pro va pho hong ngoai (IR) trén thiét
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bi Impact 410. Xac dinh kich thudc, hinh dang cua
vt liéu bang phuong phap hién vi dién tir quét SEM
trén thiét bi Hitachi-S-4600. Xé4c dinh do xép (dién
tich bé mat riéng) bang phuong phap do BET trén
thiét bi Nova 2200E.

3. KET QUA VA THAO LUAN
3.1. Hinh thai hoc cua vat ligu MOF Cuz(BTC),
Hinh dang, kich thudc tinh thé dugc xac dinh

bang thiét bi hién vi dién tir quét SEM cho két qua
trén hinh 1.

IMS-MKL x5.00k SE(M)

Hinh 1: Hinh anh SEM mau vat liéu MOF-199

Vit lidu thu duoc ¢6 dang hinh béat dién déu,
kich thudc dong déu nhau, trung binh nam trong
khoang 2+10 pm. Trén hinh cho thiy, giira cac tinh
thé hinh thanh cac 15 tréng dan dén vat lidu c6 15
x6p cao, dién tich bé mat ln.

3.2. Xac dinh cdu trdc caa vat lieu MOF
CU3(BTC)2

3.2.1. Két qud phan tich hong ngoai

Két qua phan tich phd hdng ngoai (IR) cia mau

Nguyén Duy Anh va céng su

vat lieu ché tao duoc dua ra nhu trén hinh 2 va
bang 1.

T

2500 2000

‘ Wavenumbers (cm-1)

Hinh 2: Ph IR cua vat liéu MOF-199
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Bang 1: Pic trung dao dong phd IR MOF-199

Dao Dao Dao
dong don dong Nhom dac
MOF- | BT, | chuin, trung
199, cm* 8 cm?
3600-
3400,79 | 3085 3200 -OH(-COOH)
1700- Lién hop
1642,49 | 1704,56 1680 c=0
145259 | 1450,03 | 1450 -C=C
(benzen)
1410-
1374,60 | 127158 | 500 -O-H
810- 3 nhém -CH
766,51 | 742,05 th 1,2,3
750 .
nhan thom
520,066 Lién két gitra
- <550 ion kim loai
474,52 0

14

Trén phé IR cho ta thdy ve-o giam di, su giam
mat do electron ¢ lién két C=0 trong nhém COOH,
chuang t6 cdu trdc phan tir duoc lién két voi nhau
thong qua lién két Cu-O. Sau khi téng hop vt liéu
van giit dugc ciu tric axit benzencachoxylat. Céac
van hap thu hong ngoai thu dwoc phi hop véi cau
tao cuia MOF Cus(BTC),.

3.2.2. Két qud phan tich nhiéu xa tia X

Két qua phan tich nhidu xa tia X (XRD) dugc
mo ta trén hinh 3. Céc pic thu dugc so sanh va thay
trang khop voi phd nhidu xa md phong do Chui et
al. [4] cong bé.

Trén gian 6 XRD cho thay cac pic thu duoc rat
nhon v&i théng sé mang a = 26,3435 A, chiing to vat
lieu c6 cAu trdc tinh thé cao, cAu trdc bat dién déu.
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Hinh 3: Gian d6 XRD vat liéu MOF-199
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3.3. Dién tich bé mat vt liéu
Do x6p cua vat lidu duoc xac dinh bang phuong

phap do dién tich bé mat (BET), két qua dwoc chi ra
& hinh 4.
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Hinh 4: Két qua do BET vat liéu MOF-199
a. Po thi duong hap phu dang nhiét BET cua N,
trén vat liéu MOF
b. D6 thi biéu din theo toa do BET cua vat liéu
MOF

Nghién cizu téng hop vat liéu MOF...

Két qua trén cho thay vat liéu thu dugc c6 dién
tich bé mat riéng 16n 1én dén 1460,247 m?/g. Tur dd
thi duong hap phu diang nhiét BET cua N, trén vat
liéu, khi p/po = 0,005 thi Iugng N, hip phu cia vat
liéu dat 50 Cm3/g, khi ting p/po 1én 0,9 thi do hap
phu N, dat 82 cm®/g. Thé tich 15 x5p cua vat liéu dat
dugc 0,6 cm®/g. Piéu nay, ching to vat liecu MOF
Cus(BTC), c6 d6 xdp cao va dién tich bé mit riéng
16n.

3.4. P§ bén nhiét caa vat liu

Vit liéu duoc téng hop bang phuong phap thuy
nhiét c6 d6 bén nhiét duoc xac dinh bang phuong
phép phan tich nhiét-trong luong (TGA), két chi ra
trén hinh 5.

TG 1% DTG /(%min]
i,

100 - . O, .
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Hinh 5: Gian d6 phan tich nhiét TGA cua vat liéu
MOF-199

Dya trén gian dd6 TGA cho thiy, xuat hién 2
diém mat khéi luong tai 97,9 °C va 350 °C. Tur 90 °C
dén 180 °C xay ra qua trinh mat khéi luong, do 1a
quéa trinh mat nude bé mat & nhiét d6 97,9 °C. Trong
khoang 180-310 °C, giam 6 % khdi lwong tuong tng
v6i su mat phan tir H,O trong cau trac vat liéu. S6
phdi tri cua Cu giam tir 5 xudng 4 phu hop véi két
qua nghién ctru ctia nhom tac gia R. Senthil Kumar
[7]. Piéu nay ciing thé hién ¢ sy thay ddi mau sic
cua vat liéu trong qud trinh phan tich nhiét. Tt 300
°C cau trc MOF bi pha huy, khéi lugng chét con lai
chiém 24,21 % khéi lugng, tuong (ng véi sy phan
huy thanh cac oxit dong.

4. KET LUAN

Cu3(BTC), da duoc tong hop bang phuong phap
thuy nhiét khi cho mudi ddng tac dung axit 1,3,5-
benzentricacboxylic trong moi truong  N,N-
dimetylformamide trong thoi gian 24 gio. Vat liéu
thu dugc ¢ cau tric bét dién déu, do x6p cao, dién
tich bé mat riéng lon (~ 1500 m%g), bén nhiét dén
300 °C hira hen kha nang ung dung rong réi trong
linh vuc hap thuy, xuc tac....
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