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TÓM TẮT 
Trong nghiên cứu này, Al(III), Ni(II) và Mg(II) từ dung dịch giả hòa 
tách HCl của xúc tác thải steam reforming được thu hồi lần lượt bằng 
phương pháp kết tủa chọn lọc. Ảnh hưởng của các yếu tố đến hiệu suất 
thu hồi kim loại cũng được khảo sát. Kết quả nghiên cứu cho thấy 
>99,0% Al(III) được thu hồi ở dạng γ-Al2O3 với độ tinh khiết 95,5% 
sau khi được kết tủa bởi Na2CO3, ở điều kiện pH 6,8, 80°C, 30 phút và 
nung ở 500oC trong 2 giờ. Tiếp theo, >99,9% Ni(II) từ dịch lọc chứa 
Mg(II) được kết tủa đến Ni(OH)2NiOOH bởi NaClO ở pH 8, tỷ lệ mol 
1:2 của Ni(II):NaClO, 30 phút, 30oC  và độ tinh khiết của kết tủa là 
98,5%. Trong khi đó, hiệu quả kết tủa NiS là thấp, chỉ đạt <20% khi 
tỷ lệ mol Ni(II):Na2S là 1:4. Cuối cùng, ~100% Mg(II) được kết tủa 
đến Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4 ở điều kiện tỷ lệ mol 1:1 của 
Mg(II):Na2CO3, pH 10, 30oC. Quy trình thu hồi các hợp chất Al, Ni và 
Mg từ xúc tác thải đã được đề xuất, tạo tiềm năng trong lĩnh vực phân 
kim và tái chế kim loại có giá trị từ các nguồn thải thứ cấp. 

Từ khóa: HCl, kết tủa, nickel, xúc tác thải steam reforming 

ABSTRACT 
In this study, Al(III), Ni(II), and Mg(II) from the HCl synthetic solution 
of spent steam reforming catalysts were recovered by selective 
precipitation. The influence of factors on metal recovery efficiency was 
also investigated. The results showed that > 99.0% of Al(III) was 
precipitated as γ-Al₂O₃ with a purity of 95.5% using Na₂CO₃ under the 
following conditions: pH 6.8, 80 °C, 30 min, followed by calcination at 
500 °C for 2 hour. Subsequently, >99.9% of Ni(II) from the filtrate 
containing Mg(II) was precipitated to Ni(OH)2·NiOOH by NaClO at pH 
8, a Ni(II):NaClO molar ratio of 1:2, 30 minutes, 30°C, and the purity 
of the precipitate was 98.5%. Meanwhile, the precipitation efficiency of 
NiS was low, reaching <20% at a Ni(II):Na2S molar ratio of 1:4. 
Finally, ~100% of Mg(II) was precipitated to Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4 
under conditions of a Mg(II):Na2CO3 molar ratio of unity, pH 10, 30 oC. 
A process for recovering Al, Ni, and Mg compounds from spent catalysts 
has been proposed, creating potential in the field of metallurgy and 
recycling of valuable metals from secondary waste sources. 

Keywords: HCl, precipitation, nickel, spent steam reforming 
catalyst 
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1. GIỚI THIỆU 

Trong những năm gần đây, nhu cầu đối với kim 
loại ngày càng tăng, đặc biệt là các kim loại quý, 
chiến lược (như nickel (Ni), cobalt (Co), platinum 
(Pt), palladium (Pd)) trong các ngành công nghiệp 
như xúc tác, hóa chất, luyện kim, dầu mỏ,... Hơn 
nữa, sự cạn kiệt dần các nguồn khoáng sản dẫn đến 
nguy cơ gián đoạn nguồn cung ứng và tăng giá thành 
nguyên liệu trong tương lai (Gerst & Graedel, 2008; 
Watari et al., 2021). Do đó, việc thu hồi kim loại từ 
các nguồn thứ cấp như xúc tác thải, pin thải, chất 
thải điện tử,... được xem là một giải pháp sản xuất 
bền vững, giúp quản lý và sử dụng hiệu quả nguồn 
tài nguyên kim loại (Yang et al., 2011). 

Xúc tác thải từ các nguồn công nghiệp được xem 
là một trong những nguồn kim loại thứ cấp quan 
trọng do chứa nhiều kim loại giá trị với hàm lượng 
cao (Wen et al., 2023; Deng et al., 2025). Mặt khác, 
xúc tác thải được phân loại là chất thải rắn nguy hại 
do chứa nhiều kim loại nặng, độc hại và có thể gây 
ô nhiễm nếu không được xử lý hay quản lý chặt chẽ 
(Wen et al., 2023). Ở Việt Nam, lượng lớn xúc tác 
thải từ các nhà máy như lọc dầu, sản xuất phân bón, 
hay hóa chất phát sinh hàng năm và được xử lý chủ 
yếu là chôn lấp (Xuân et al., 2016). Trong khi đó, 
các nghiên cứu về thu hồi kim loại từ xúc tác thải là 
còn rất hạn chế (Marafi & Stanislaus, 2008). Do đó, 
việc tái chế kim loại từ xúc tác thải là rất cần thiết, 
mang giá trị cao về kinh tế và môi trường.  

Nhìn chung, để thu hồi kim loại từ xúc tác thải, 
nhiều phương pháp đã được áp dụng như thủy luyện, 
nhiệt luyện và sinh luyện. Trong đó, các quy trình 
dựa vào thủy luyện là được sử dụng phổ biến do có 
nhiều ưu điểm như ít tiêu tốn năng lượng, dễ vận 
hành, thu hồi hiệu quả kim loại với độ tinh khiết cao 
(Dzulkefly et al., 2002; Idris et al., 2010; Lee et al., 
2010; Nguyen & Lee, 2021). Các quy trình thủy 
luyện gồm các bước như (1) hòa tách (leaching) 
bằng các dung dịch nước (thường là acid hoặc kiềm) 
nhằm chuyển các kim loại từ chất rắn sang dạng ion 
trong dung dịch; (2) phân tách, tinh chế và thu hồi 
kim loại bằng các phương pháp như chiết dung môi, 
kết tủa, trao đổi ion, lọc màng và điện phân 
(Hindawi et al., 2025; Liang et al., 2022; Padamata 
et al., 2020). Với ưu điểm là dễ vận hành, ít tốn chi 
phí, hiệu quả, hạn chế dung môi hữu cơ, phương 
pháp kết tủa vẫn là kỹ thuật ưu tiên trong tái chế kim 
loại so với các phương pháp khác. Tuy nhiên,  do 
tính chất và thành phần phức tạp của xúc tác, hiệu 
quả của quá trình kết tủa chọn lọc phụ thuộc vào 
nhiều yếu tố như thành phần và nồng độ kim loại, 
loại tác nhân kết tủa, các điều kiện phản ứng như pH 

dung dịch, nhiệt độ, thời gian, sự hiện diện của các 
ion cạnh tranh hoặc ức chế quá trình kết tủa. Mỗi 
kim loại có xu hướng kết tủa ở khoảng pH riêng, do 
đó việc xác định và duy trì pH tối ưu là một yêu cầu 
quan trọng trong thiết kế quy trình (Lee et al., 2010; 
Mbamba et al., 2015). Tính chọn lọc của phương 
pháp, tức khả năng nhận diện và phản ứng với một 
ion kim loại nhất định trong hỗn hợp mà không ảnh 
hưởng đến các thành phần khác, đóng vai trò thiết 
yếu trong tối ưu hóa hiệu suất và độ tinh khiết sản 
phẩm thu được. Ví dụ, dimethylglyoxime (DMG) có 
khả năng tách riêng Ni(II) ra khỏi dung dịch chứa 
Ni(II) và Zn(II) (Liao et al., 2012) hoặc sử dụng 
sodium phosphate tribasic (Na3PO4) để chọn lọc kết 
tủa Al(III) trong hỗn hợp các ion Li(I), Al(III), 
Co(II) và Ni(II) (Marcinov et al., 2024). Sodium 
sulfide (Na2S) cũng là một tác nhân được sử dụng 
phổ biến, có thể chọn lọc kết tủa Co(II) từ dung dịch 
chứa Co, Al và Mo (Hamza et al., 2019) hoặc loại 
bỏ Ni(II) khỏi hỗn hợp gồm Ni(II), Fe(III), Al(III) 
và Si(IV) (Sahu et al., 2005). Sau khi tách kết tủa ra 
khỏi dung dịch bằng phương pháp lắng hoặc lọc, kết 
tủa sẽ  được nung, rửa hoặc tinh chế để thu hồi kim 
loại mong muốn.  

Trong nghiên cứu trước, nickel (Ni) từ xúc thải 
steam reforming chứa đồng thời nhôm (Al) và magie 
(Mg) đã được thu hồi hoàn toàn qua hai bước gồm 
hòa tách trong 3 M HCl ở 80oC trong 3 giờ; (2) kết 
tủa chọn lọc Ni(II) từ dung dịch hòa tách đến 
Ni(DMG)2 bằng DMG tại pH 4 với lệ mol Ni(II): 
DMG là 1:2 ở nhiệt độ phòng trong 30 phút (Tran et 
al., 2025). Kết tủa, Ni(DMG)2 thu được có độ tinh 
khiết >99,0%. Mặc dù, Ni(II) từ dung dịch hòa tách 
HCl đã được thu hồi hiệu quả nhưng việc sử dụng 
một tác nhân có giá thành cao như DMG có thể ảnh 
hưởng đến chi phí của quá trình vận hành. Ngoài ra, 
Al(III) và Mg(II) từ dịch lọc vẫn chưa được nghiên 
cứu thu hồi. Do đó, các nghiên cứu tiếp theo cho 
thấy thu hồi hiệu quả các ion kim loại này là  
cần thiết. 

Trong nghiên cứu này, việc phân tách Ni(II), 
Al(III) và Mg(II) từ dung dịch giả hòa tách HCl đã 
được nghiên cứu bằng phương pháp kết tủa chọn 
lọc. Trước tiên, Al(III) được kết tủa đến Al(OH)3 
bằng tác nhân Na2CO3. Sau đó, Ni(II) và Mg(II) từ 
dịch lọc sau khi kết tủa Al(III) được phân tách. Cả 
tác nhân kết tủa Na2S và kết tủa oxy hóa NaClO sẽ 
được nghiên cứu để thu hồi chọn lọc Ni(II). Mg(II) 
còn lại trong dung dịch lọc cuối sẽ được kết tủa đến 
MgCO3. Để đạt điều kiện kết tủa tốt nhất, ảnh hưởng 
của các nhân tố như tỷ lệ tác nhân phản ứng, thời 
gian và nhiệt độ sẽ được khảo sát. Hình thái và cấu 
trúc của các sản phẩm kim loại thu được cũng sẽ 
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được phân tích. Kết quả nghiên cứu mở ra hướng 
tiếp cận đầy triển vọng cho việc phát triển quy trình 
thu hồi kim loại có giá trị từ xúc tác thải công 
nghiệp.  

2. PHƯƠNG PHÁP NGHIÊN CỨU 
2.1. Hóa chất và tác nhân 

Dung dịch giả hòa tách HCl chứa các ion kim 
loại Al(III), Mg(II) và Ni(II) được điều chế bằng 
cách hòa tan các muối kim loại tương ứng của chúng 
như aluminum chloride hexahydrate (AlCl3.6H2O, 
97%), magnesium chloride hexahydrate 
(MgCl2.6H2O, 98%) và nickel chloride hexa-
hydrate (NiCl2.6H2O, 98%) trong nước cất và sau đó 
được điều chỉnh đến pH 2 bằng dung dịch 
hydrochloric acid (HCl, 37%) để tránh giảm nồng 
độ do phản ứng hydroxo hóa ion kim loại (M(OH)x). 
Nồng độ của các ion kim loại trong dung dịch giả 
hòa tách HCl được trình bày trong Bảng 1. Các tác 
nhân kết tủa và điều chỉnh pH như sodium carbonate 
(Na2CO3, 99,7%), sodium sulfide nonahydrate 
(Na2S.9H2O, 98%) và sodium hypochlorite (NaClO, 
8%) và sodium hydroxide (NaOH, >96%) được sử 
dụng để phân tách các ion kim loại. Tất cả các hóa 
chất được cung cấp từ Xilong Scientific Co., Ltd, 
Trung Quốc; ngoại trừ, NiCl2·6H2O từ Shanghai 
Zhanyun Chemical Co., Ltd, Trung Quốc. Tất cả các 
hóa chất được sử dụng trực tiếp mà không cần tinh 
chế. 

2.2. Quy trình thí nghiệm và phương pháp 
phân tích 

Quy trình thí nghiệm chung: Các thí nghiệm kết 
tủa kim loại được thực hiện trong cốc thủy tinh trên 
máy khuấy từ kết hợp với gia nhiệt (ARE Velp, Ý). 
Dung dịch chứa tác nhân kết tủa ở nồng độ thích hợp 
vừa được thêm từ từ, chậm, vừa khuấy đều vào dung 
dịch giả hòa tách HCl hoặc dịch lọc chứa ion kim 
loại đến khi thêm hoàn toàn. Hỗn hợp phản ứng 
được thực hiện ở pH, nhiệt độ và thời gian thích hợp 
và khuấy đều. Sau thời gian phản ứng, kết tủa được 
lọc, rửa nhiều lần với nước cất để loại bỏ các tạp 
chất đến khi pH dịch lọc trung tính. Kết tủa sau khi 
rửa được sấy trong tủ sấy đến khi khối lượng không 
đổi để loại bỏ ẩm. pH dung dịch được theo dõi bằng 
máy đo pH (Thermo Scientific Orion Star A211, 
Mỹ). Nồng độ kim loại trong dung dịch nước được 
đo bằng phương pháp quang phổ phát xạ plasma 
cảm ứng (Inductively Coupled Plasma – Optical 
Emission Spectrometry - ICP-OES, iCAP™ PRO X 
ICP-OES, Thermo Fisher, Mỹ). Phần trăm kết tủa 
kim loại (%P, wt/wt) được tính theo công thức (1). 

%𝑃𝑃 =
𝑚𝑚𝑖𝑖 − 𝑚𝑚
𝑚𝑚𝑖𝑖

× 100% (1) 

Trong đó, mi và m lần lượt là khối lượng kim loại 
trong dung dịch trước và sau khi kết tủa.  

Phân tích đặc tính của kết tủa: Đặc tính cấu trúc 
và hình thái của kết tủa được xác định bằng phương 
pháp nhiễu xạ tia X (X-ray Diffraction-XRD, D8- 
Advance, Bruker, Đức) và hiển vi điện tử quét 
(Scanning Electron Microscopy - SEM, JCM 7000, 
JOEL NeoScope, Nhật Bản).   

Xác định độ tinh khiết của kết tủa: Một lượng kết 
tủa được hòa tan hoàn toàn trong dung dịch 5% (v/v) 
HNO3 và định lượng bằng phương pháp ICP-OES.  

Mỗi thí nghiệm được lặp lại ba lần với sai số dao 
động trong khoảng 5%.  

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Kết tủa chọn lọc Al(III) từ dung dịch hòa 

tách chứa Ni(II) và Mg(II) 

Như được trình bày ở Bảng 2, kết tủa hydroxide 
của Al(III), Ni(II) và Mg(II) có thể đạt được bởi điều 
chỉnh pH dung dịch. Theo các báo cáo trước đây, 
Al(III) có thể được kết tủa hoàn toàn đến Al(OH)3 
tại pH ~7,0 và sau đó kết tủa tan dần khi pH tăng; 
trong khi đó, Ni(II) và Mg(II) bắt đầu kết tủa đến 
Ni(OH)2 và Mg(OH)2 lần lượt ở pH 8,15 và 9,80 
(Baes & Mesmer, 1976; Dávila-Pulido et al., 2021; 
Lekhlif et al., 2014; Speight, 2005b). Điều này cho 
thấy rằng kết tủa chọn lọc Al(III) từ dung dịch hòa 
tách chứa Ni(II) và Mg(II) có thể đạt được bằng cách 
điều chỉnh pH dung dịch. Để hạn chế sự hoàn tan 
ngược của kết tủa Al(OH)3 và làm giảm hiệu suất 
thu hồi khi sử dụng base mạnh như NaOH, trong 
nghiên cứu này dung dịch Na2CO3 5%wt đã được 
nghiên cứu làm tác nhân kết tủa Al(III) từ dung dịch 
hòa tách HCl chứa Al(III), Ni(II) và Mg(II). Nhằm 
thúc đẩy quá trình chuyển hóa kết tủa keo Al(OH)3 
thành tinh thể boehmite AlO(OH), tạo điều kiện 
thuận lợi cho việc thu hồi và hạn chế được sự hấp 
phụ của các ion phụ khác, phản ứng được thực hiện 
ở 80oC và khuấy đều ở tốc độ khuấy 500 rpm 
(Shoppert et al., 2023). Kết quả nghiên cứu cho thấy 
rằng, >99,6% Al(III) đã được kết tủa ở pH 6,8 trong 
30 phút; trong khi Ni(II) và Mg(II) lần lượt là 1,8% 
và 12,2%. Kết quả được trình bày ở Bảng 1 cho thấy 
nồng độ của ion kim loại trước và sau khi kết tủa 
Al(III) bởi Na2CO3.   

Trong dung dịch nước các ion CO3
2- bị thủy phân 

thành OH-, H2CO3 và HCO3
- tại pH <9.0 và không 

hình thành kết tủa carbonate với các kim loại như 
Ni(II) and Mg(II) (Zosel et al., 2011). Do đó, sự 
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giảm nồng độ của Ni(II) và Mg(II) sau phản ứng kết 
tủa có thể là do sự  hấp phụ các ion kim loại vào kết 
tủa keo của Al(III). Ngoài ra, sự hình thành CO2 
cũng được quan sát trong quá trình phản ứng. Kết 
quả này hoàn toàn phù hợp với nghiên cứu trước đây 
khi tiến hành kết tủa Al(III) bằng Na2CO3 (Marinos 
et al., 2021). Do đó, phản ứng kết tủa Al(III) bởi 
dung dịch Na2CO3 được trình bày như sau: 

2AlCl3 + 3Na2CO3 + 3H2O = 2Al(OH)3(s) + 
6NaCl + 3CO2(g) (2) 

2Al(OH)3(s) = Al2O3 + 3H2O (3) 

Để chuyển hóa kết tủa Al(III) thành γ-Al2O3, kết 
tủa Al(OH)3 sau khi lọc đã được sấy và nung ở 
500oC trong 2 giờ (Toledo-Chávez et al., 2016). 
Như được trình bày ở Hình 1, sản phẩm có màu 
trắng và hình thái dạng đa phiến. Cấu trúc lập 
phương (cubic) của tinh thể γ-Al2O3 cũng xác nhận 
bởi phân tích XRD với các peak đặc trưng phù hợp 
với dữ liệu đã được báo cáo của JCPDS 29-0063 
(Joint Committee on Powder Diffraction Standards). 

Bảng 1. Nồng độ các ion kim loại trong dung dịch giả hòa tách HCl và sau phản ứng với Na2CO3 5%wt 
Nồng độ kim loại (mg/L) Al(III) Mg(II) Ni(II) pH 

Giả hòa tách 1086,2 360,3 286,9 2,0 
Sau hòa tách 4,2 316,1 281,5 6,8 

Bảng 2. Các phản ứng tạo phức hydroxo của Al(III), Ni(II), và Mg(II) và giá trị tích số tan Ksp của các 
kết tủa hydroxide kim loại ở 25oC 
Các phản ứng Tích số tan, Ksp Các phản ứng Tích số tan, Ksp 

Al3+ + OH- = AlOH2+ 
AlOH2++ OH- = Al(OH)2

+ 
Al(OH)++ OH- = Al(OH)3(s) 
Al(OH)3(s)+ OH- = Al(OH)4

- 
Al(OH)4

- + OH- = Al(OH)5
2- 

Ni2+ + OH- = NiOH+ 

- 
- 

4,6×10-33 
- 
- 
- 

NiOH+ + OH- = Ni(OH)2(s); 
Ni(OH)2(s) + OH- = Ni(OH)3

+ 
Ni(OH)3

++ OH- = Ni(OH)4
2+ 

Mg2+ + OH- = MgOH+ 
Mg(OH)+ + OH- = Mg(OH)2(s) 

3,3×10-17 
- 
- 
- 

5,6×10-12 

                   

10 20 30 40 50 60 70

Cư
ờn

g đ
ộ, 

a.u
.

2, độ

Mg5( CO3)4(OH)2(H2O)4 (c)

 
Hình 8. Kết tủa (a), ảnh SEM (b) và giản đồ XRD (c) của Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4 
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Như vậy, Al(III) từ dung dịch hòa tách HCl chứa 
đồng thời Ni(II) và Mg(II) đã được thu hồi ở dạng 
γ-Al2O3 bằng phương pháp kết tủa chọn lọc bởi 
Na2CO3 5%wt ở điều kiện là pH 6,8, 80oC, 500 rpm, 
và 30 phút. Độ tinh khiết của hợp chất γ-Al2O3 thu 
được là 95,5%. Vì lượng Al(III) còn lại trong dịch 
lọc rất nhỏ (4,2 mg/L) nên trong các nghiên cứu về 
thu hồi Ni(II) và Mg(II) tiếp theo, Al(III) sẽ không 
được đề cập. 

3.2. Kết tủa Ni(II) từ dung dịch chứa Mg(II) 
sau khi hòa tách Al(III) 

Nồng độ Ni(II) và Mg(II) trong dịch lọc sau kết 
tủa Al(III) lần lượt là 281,5 mg/L và 316,1 mg/L và 
giá trị pH là 6,8. Vì pH để kết tủa hydroxide của 
Ni(II) và Mg(II) khá gần nhau nên việc phân tách 
hai kim loại bởi điều chỉnh pH là khó đạt được. Các 
nghiên cứu đã chỉ ra rằng Ni(II) có thể kết tủa đến 
nickel(II) sulfide NiS  (NiS, Ksp =3×10-21 ở 25oC) 
hoặc bị kết tủa oxy hóa đến các nickel(III) oxide 
(Ni2O3 hoặc NiOOH), trong khi Mg(II) không có 
các đặc tính kết tủa này (Ho et al., 2025; Speight, 
2005a). Do đó, các nghiên cứu kết tủa chọn lọc 
Ni(II) ở dạng sulfide và oxide từ dịch lọc chứa 
Mg(II) được thực hiện. 

3.2.1. Kết tủa nickel sulfide 

Để kết tủa Ni(II) đến NiS từ dịch lọc chứa Ni(II) 
và Mg(II), Na2S đã được sử dụng như nguồn cung 
cấp sulfide. Ảnh hưởng của tỷ lệ mol của Ni(II) với 
Na2S lên hiệu suất kết tủa được khảo sát từ 1:2 đến 
1:4. Các phản ứng được tiến hành với sự cố định pH 
ban đầu 6,8, nhiệt độ phòng (30 ± 1 oC) và thời gian 
phản ứng 60 phút . Kết quả được thể hiện ở Hình 2 
cho thấy rằng phần trăm kết tủa Ni(II) tăng từ 6% 
đến 17% và pH dung dịch cũng tăng nhẹ từ 6,8 đến 
7,8 khi tăng tỷ lệ mol của Ni(II):Na2S từ 1:2 đến 1:4. 
Trong khi đó, Mg(II) hầu như không bị kết tủa ở các 
điều kiện thí nghiệm. Mặc dù, Ni(II) có thể thu hồi 
chọn lọc thông qua kết tủa đến NiS nhưng hiệu suất 
kết tủa thấp. Kết quả này được cho là các ion S2- ở 
pH thí nghiệm do bị thủy phân nên tồn tại chủ yếu ở 
dạng HS- và làm giảm sự hình thành kết tủa NiS 
(Hille et al., 2005; Jerroumi et al., 2020). Việc tăng 
lượng Na2S hoặc pH dung dịch có thể làm tăng ion 
S2- làm tăng hiệu quả kết tủa Ni(II) nhưng đồng thời 
cũng tăng chi phí cho quá trình thu hồi và có thể làm 
giảm độ tinh khiết của sản phẩm NiS do sự đồng kết 
tủa Mg(OH)2.  

S2- + H2O = HS- + OH- ; pKa2 ≈ 12,9 (4) 

HS- + H2O = H2S + OH- ; pKa1 ≈ 7,0 (5) 

Ni2+ + S2- = NiS(s) ; Ksp = 3×10-21 (6) 

Như vậy, phương pháp phân tách Ni(II) và 
Mg(II) thông qua kết tủa chọn lọc Ni(II) dưới dạng 
NiS bằng Na2S không đạt hiệu quả cao. Vì vậy, việc 
sử dụng các tác nhân kết tủa khác để thu kết tủa 
Ni(II) sẽ được tiếp tục nghiên cứu trong giai đoạn 
tiếp theo. 
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Hình 2. Ảnh hưởng tỷ lệ mol Ni(II):Na2S đến 

hiệu suất kết tủa NiS (pH = 6,8, 60 phút, 30°C, 
500 rpm) 

3.2.2. Kết tủa oxy hóa nickel(III) oxide 

Các tác nhân oxy hóa phổ biến bao gồm hydro 
peroxide (H2O2), potassium permanganate 
(KMnO4), sodium hypochlorite (NaClO) và ozone 
(O3), có thể được sử dụng để oxy hóa Ni(II) đến kết 
tủa Ni(III) như nickel(III) oxide (Ni2O3) và 
nickel(III) oxyhydroxide (NiOOH) (Wen et al., 
2024). Xét về chi phí, điều kiện phản ứng thích hợp 
và khả năng khử của các tác nhân oxy hóa, NaClO 
là lựa chọn cho nghiên cứu này. Thế khử và bán 
phản ứng oxy khử của các ion tại 25oC được trình 
bày ở phương trình (7)-(9) (Shih et al., 2018; 
Speight, 2005b) cho thấy hiệu suất kết tủa phụ thuộc 
vào các yếu tố như pH, tỷ lệ mol Ni(II):NaClO, thời 
gian và nhiệt độ đã được nghiên cứu. 

Ni2O3  + 6H+ + 2e = 2Ni2+ +  
3H2O 

; Eo = 
1,753V (7) 

Ni(OOH) + H2O + e = 
Ni(OH)2 + OH- ; Eo = 0,49 V (8) 

ClO- + H2O + 2e = Cl- + 2OH- ; Eo = 0,89V (9) 

Để xem xét ảnh hưởng của tác nhân oxy hóa đến 
hiệu quả kết tủa Ni(III) từ dịch lọc chứa Mg(II), tỷ 
lệ mol của Ni(II):NaClO được thay đổi từ 1:1 đến 
1:3. Các phản ứng sẽ được thực hiện tại pH 8,0 ở 
nhiệt độ phòng (30±1oC) trong 30 phút với tốc độ 
khuấy 500 rpm. Như được trình bày ở Hình 3, phần 
trăm kết tủa Ni(III) tăng khi tăng lượng tác nhân 
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NaClO, trong đó, Ni(II) kết tủa gần như hoàn toàn 
(99,7%) ở tỷ lệ mol Ni(II): NaClO là 1:2. Ngoài ra, 
sự tăng nhẹ pH của dung dịch sau phản ứng từ 8,2 
đến 8,9 cũng được quan sát. Sự thủy phân ClO- tạo 
ra OH- có thể phản ứng trung hòa H+ và làm tăng 
pH, thúc đẩy phản ứng oxy hóa Ni(II) thành Ni(III) 
theo nguyên lý chuyển dịch cân bằng Le Chatelier 
và giúp ổn định sản phẩm kết tủa. Mặt khác, sự đồng 
kết tủa của Mg(II) cũng không được quan sát ở điều 
kiện thí nghiệm, cái được cho là pH dung dịch chưa 
đủ để hình thành kết tủa Mg(OH)2 (pH>9,5) 
(Dávila-Pulido et al., 2021; Salleh et al., 2015). Từ 
kết quả đạt được, tỷ lệ mol Ni(II):NaClO tốt nhất 
cho kết tủa Ni(III) là 1:2. 
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Hình 3. Ảnh hưởng của tỷ lệ mol Ni(II):NaClO 

đến phần trăm kết tủa Ni(III) (pH = 8,0, 30 
phút, 30oC, 500 rpm) 

Để khảo sát ảnh hưởng của pH đến hiệu suất kết 
tủa Ni(III) và ngăn cản sự đồng kết tủa Mg(OH)2 
(pH~ 9,5), các thí nghiệm kết tủa được thực hiện ở 
giá trị pH từ khoảng 6,8 đến 9,0 với sự cố định  tỷ lệ 
mol Ni(II):NaClO ở 1:2, thời gian phản ứng 30 phút 
ở nhiệt độ phòng (30±1oC) với tốc độ khuấy 500 
rpm. Kết quả ở Hình 4 cho thấy phần trăm kết tủa 
Ni(II) tăng đáng kể từ 14,8% đến 99,7% khi pH 
dung dịch tăng từ 6,8 lên 8,0 và hầu như không đổi 
khi tiếp tục tăng pH. Sự thay đổi pH trước và sau 
phản ứng là không đáng kể trong khoảng 7,1 đến 9,1 
(xem Bảng 3). Kết quả này hoàn toàn phù hợp với 
các nghiên cứu trước đây về sự ổn định của kết tủa 
NiOOH trong môi trường kiềm (Fu et al., 2007; 
Gallenberger et al., 2023). Từ kết quả đạt được, pH 
8,0 được chọn là điều kiện tốt nhất cho kết tủa 
nickel. 
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Hình 4. Ảnh hưởng của pH đến phần trăm kết 
tủa Ni(III) (nNi(II):nNaClO = 1:2, 30 phút, 30oC, 

500 rpm). 

Bảng 3. Sự thay đổi pH dung dịch trước và sau 
phản ứng kết tủa Ni(III) 

pHi 6,8 8,0 9,0 
pHeq 7,1 8,5 9,1 

*Ghi chú: pHi và pHeq là pH dung dịch ban đầu và sau 
phản ứng. 
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Hình 5. Ảnh hưởng của thời gian đến phần trăm 
kết tủa Ni(III) (nNi(II):nNaClO = 1:2, pH = 8, 30oC, 

500 rpm) 

Ảnh hưởng của thời gian đến hiệu suất và sự ổn 
định của kết tủa Ni(III), các thí nghiệm được thực 
hiện trong khoảng thời gian từ 15 phút đến 90 phút. 
Các điều kiện khác của phản ứng được cố định như 
tỷ lệ mol Ni(II):NaClO là 1:2, pH 8,0, tốc độ khuấy 
500 rpm và ở nhiệt độ phòng. Ở Hình 5, phần trăm 
kết tủa Ni(II) tăng từ 90 đến 99,7% khi tăng thời 
gian phản ứng đến 30 phút. Việc kéo dài thời gian 
phản ứng đến 90 phút, phần trăm kết tủa Ni(II) hầu 
như tăng không đáng kể. Theo các nghiên cứu trước 
đây, quá trình kết tủa thường tuân theo quy tắc 
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Ostwald qua từng giai đoạn (Calmanovici et al., 
1997). Ở giai đoạn đầu, các pha kết tủa dễ tan được 
hình thành do tốc độ tạo hạt chậm hơn độ hòa tan 
của chúng. Tiếp theo là giai đoạn xuất hiện các hạt 
có độ tan giảm dần và độ ổn định tăng lên, tương 
ứng với khoảng thời gian 30 - 90 phút trong nghiên 
cứu này (Giulietti et al., 2001). Tóm lại, thời điểm 
30 phút được xác định là trạng thái siêu bão hòa của 
hệ, vừa đảm bảo hiệu suất tối ưu, vừa kiểm soát tốt 
quá trình hình thành pha kết tủa ổn định. 

Các phản ứng kết tủa Ni(III) được thực hiện ở 
nhiệt độ từ 30oC đến 70oC với sự cố định tỷ lệ mol 
1:2 của Ni(II):NaClO, pH 8,0, tốc độ khuấy 500 
rpm, thời gian 30 phút. Kết quả được thể hiện tại 
Hình 6 cho thấy hiệu suất kết tủa Ni(III) giảm từ 
99,7% xuống còn 90,7% khi tăng nhiệt độ phản ứng. 
Kết quả này là phù hợp với các nghiên cứu trước đây 
về sự phân hủy của NaClO trong dung dịch với sự 
hiện diện của kim loại ở nhiệt độ cao (Lister, 1956). 
Do đó, 30oC được xem là khoảng nhiệt độ tốt nhất 
cho sự kết tủa Ni(III). 
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Hình 7. Kết tủa (a), ảnh SEM (b) và giản đồ XRD của kết tủa Ni(OH)2.NiOOH 

Từ các kết quả đạt được, điều kiện tốt nhất để kết 
tủa chọn lọc Ni(III) từ dịch lọc chứa Ni(II) và Mg(II) 
sử dụng NaClO là 1:2 tỷ lệ mol của Ni(II):NaClO, 
pH 8,0, 30 phút, ở nhiệt độ phòng với tốc độ khuấy 
500 rpm. Ở điều kiện tốt nhất, hơn 99,0% Ni(II) 
được kết tủa đến Ni(III) với 98,5% độ tinh khiết. Kết 
tủa nickel thu được dạng bột, màu đen, và có cấu 
trúc dạng phiến (Hình 7a & 7b). Giản đồ nhiễu xạ 
tia X (XRD) (Hình 7c) xác nhận rằng kết thu được 
có cấu trúc là hỗn hợp của Ni(OH)2Ni(OOH) và có 
mức độ kết tinh cao, phù hợp với báo cáo của (Qin 
et al., 2014). Như vậy, Ni(II) đã không được oxy hóa 
hoàn toàn đến Ni(III) mà tạo thành hỗn hợp 
composite của Ni(OH)2 và NiOOH. Phản ứng kết 
tủa Ni(II) bởi NaClO có thể được viết như sau: 

Ni2+ + OH- = Ni(OH)2 (10) 

Ni(OH)2 + NaClO + H2O = NiOOH + NaCl 
+ 2OH- (11) 

Như vậy, việc thu hồi chọn lọc Ni(II) từ dung 
dịch chứa Mg(II) thông qua kết tủa với sulfide và 
oxy hóa với NaClO đạt được. Tuy nhiên, kết tủa 
sulfide (NiS) là kém hiệu quả hơn so với kết tủa oxy 
hóa Ni(II) đến Ni(III); trong đó, Ni(II) đã được kết 
tủa hoàn toàn đến Ni(OH)2Ni(OOH) bằng NaClO 
với độ tinh khiết cao. 
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Hình 6. Ảnh hưởng của nhiệt độ đến phần trăm 

kết tủa Ni(III) (nNi(II):nNaClO = 1:2, pH = 8, 30 
phút, 500 rpm) 

3.3. Kết tủa Mg(II) từ dung dịch lọc sau khi 
tách Al(III) và Ni(II) 

Sau khi phân tách Al(III) và Ni(II), dịch lọc còn 
lại chứa 316,1 mg/L Mg(II) và pH dung dịch  là 8,5. 
Theo các nghiên cứu trước đây, Mg(II) có thể được 

kết tủa đến magnesium carbonate hydrate 
(MgCO3.xH2O) bởi Na2CO3 tại pH 10; đây là loại 
muối magnesium carbonate đã và đang được ứng 
dụng rộng rãi trong chế tạo giấy, cao su, gốm sứ, mỹ 
phẩm, sơn, bột màu, mực in, chất đánh bóng, dược 
phẩm và làm tiền chất để điều chế các hóa chất gốc 
magnesium khác (Apriani et al., 2019; Guo et al., 
2010). Kết quả nghiên cứu cho thấy rằng Mg(II) từ 
dịch lọc đã được kết tủa hoàn toàn ở tỷ lệ mol 1:1 
của Mg(II):Na2CO3, pH 10, nhiệt độ phòng trong 30 
phút. Phản ứng kết tủa cũng được trình bày ở 
phương trình sau: 

Mg2+ + Na2CO3 = MgCO3 + 2Na+ (12) 

Kết tủa MgCO3 thu được có màu trắng, có dạng 
hình cầu, đồng đều, đường kính trong khoảng 15-17 
µm (Hình 8). Giản đồ XRD trong Hình 8c cho thấy 
kết tủa thu được là Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4 với cấu 
trúc tinh thể nghiêng, phù hợp với các dữ liệu đã báo 
cáo (JCPDS Card 25-513). Hình dạng các đỉnh 
nhiễu xạ cho thấy sản phẩm được kết tinh tốt. Kết 
quả này hoàn toàn phù hợp với báo cáo trước đây 
(Zhang et al., 2007). 

Bảng 4. Các tính toán cân bằng khối lượng đối với các kim loại ở mỗi bước kết tủa từ dung dịch giả hòa 
tách HCl của xúc tác thải steam reforming 

Quá trình phân tách Điều kiện thí nghiệm Al(III) Ni(II) Mg(II) 
Dung dịch giả hòa 
tách HCl ban đầu  pH 2, mg/L 1086,2 286,9 360,3 

Phân tách Al(III) 

 Kết tủa Al(OH)3: Na2CO3 5% wt, pH 6,8, 
80oC, 30 phút. Sau đó, kết tủa được nung đến 
dạng γ-Al2O3 ở 500 oC trong 2 giờ. 
 Phần trăm kết tủa, % 

 
 
 

99,6 

 
 
 

1,8 

 
 
 

12,2 

Phân tách Ni(II) 

 Dịch lọc sau tách Al(III), mg/L 
 Kết tủa Ni(OH)2·NOOH: 1:2 tỷ lệ mol của 
Ni(II):NaClO, pH 8,0, 30oC, 30 phút. 
 Phần trăm kết tủa, % 

4,2 
 
 

~100 

281,5 
 
 

~100 

316,1 
 
 
- 

Phân tách Mg(II) 

 Dịch lọc sau cùng, mg/L 
 Kết tủa Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4: 1:1 tỷ lệ 
mol của Mg(II):Na2CO3, pH 10, 30oC, 30 phút. 
 Phần trăm kết tủa, % 

0 
 
 
 
- 

0 
 
 
 
- 

316,1 
 
 
 

~100 

Kết quả  Phần trăm thu hồi, % 
 Độ tinh khiết, % 

99,6 
95,5 

98,2 
98,5 

~100 
>99,9 
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Hình 8. Kết tủa (a), ảnh SEM (b) và giản đồ XRD (c) của Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4 

 

Tóm lại, Al(III), Ni(II), và Mg(II) từ dung dịch 
giả hòa tách HCl đã được phân tách thành công bằng 
phương pháp kết tủa chọn lọc. Hình thái và cấu trúc 
của các kết tủa thu được cũng được xác định bằng 
SEM và XRD. Như trình bày trong Bảng 4, hiệu suất 
thu hồi và độ tinh khiết của các hợp chất kim loại từ 
dung dịch giả hòa tách HCl, theo quy trình phân tách 
bằng phương pháp kết tủa, được xác định dựa trên 
cân bằng khối lượng. Từ các kết quả đạt được, một 
quy trình thu hồi Al, Ni, và Mg từ xúc tác thải steam 
reforming đã được đề nghị. 

3.4. Quy trình thu hồi Al, Ni, và Mg từ xúc 
tác thải steam reforming 

Kết quả được trình bày ở Hình 9 cho thấy quy 
trình thu hồi các hợp chất Al, Ni và Mg từ xúc tác 
thải steam reforming. Trước tiên, các kim loại từ xúc 
tác thải được hòa tách hoàn toàn bằng dung dịch 3,0 
M HCl ở 80oC trong 3,0 giờ để chuyển hóa hoàn 
toàn kim loại thành các ion Al(III), Ni(II), và 
Mg(II). Tiếp theo, Al(III) từ dung dịch hòa tách HCl 
chứa Ni(II) và Mg(II) được kết tủa chọn lọc bằng 

dung dịch Na2CO3 5%wt tại pH 6,8 ở 80oC và sau 
đó kết tủa Al(OH)3 được lọc, sấy và nung thu được 
sản phẩm Al2O3. Dịch lọc sau khi tách Al(III) chứa 
Ni(II) và Mg(II) được phân tách bởi kết tủa oxy hóa 
Ni(II) đến Ni(III) ở điều kiện 1:2 tỷ lệ mol 
Ni(II):NaClO tại pH 8,0 ở 30oC. Cuối cùng, Mg(II) 
được kết tủa đến MgCO3 bằng Na2CO3 với tỷ lệ mol 
1:1 của Mg(II):Na2CO3 ở pH 10 tại nhiệt độ phòng. 
Quy trình cho thấy nhiều thuận lợi trong việc thu hồi 
kim loại từ xúc tác thải công nghiệp như hiệu quả 
phân tách và thu hồi cao; quy trình đơn giản, dễ thực 
hiện, tiết kiệm năng lượng do các phản ứng đều thực 
hiện ở nhiệt độ phòng và thời gian phản ứng ngắn; 
các tác nhân kết tủa có sẵn, chi phí thấp; thân thiện 
môi trường do không sử dụng dung môi hữu cơ. 
Ngoài ra, quy trình cũng cho thấy sự linh hoạt với 
các điều kiện thực nghiệm như pH, lượng tác nhân 
dễ thay đổi và có thể tích hợp với các quy trình khác 
(ví dụ như chiết dung môi, điện phân, trao đổi 
ion,…); nâng cao hiệu quả tái chế kim loại. Với 
những ưu điểm của mình, quy trình có thể xem xét 
ứng dụng trong thực tế trong tái chế các kim loại từ 
xúc tác thải hoặc các nguồn bậc hai khác. 
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Hình 9. Quy trình thu hồi Al, Ni, và Mg từ xúc tác thải steam reforming 

4. KẾT LUẬN 

Nghiên cứu phân tách chọn lọc Al(III), Ni(II) và 
Mg(II) từ dung dịch hòa tách HCl của xúc tác thải 
steam reforming bằng phương pháp kết tủa đã được 
khám phá. Hơn 99,6% Al(III) từ dung dịch hòa tách 
được kết chọn lọc đến Al(OH)3 bởi Na2CO3 5%wt 
tại pH 6,8 ở 80oC và được thu hồi đến γ-Al2O3 sau 
khi nung ở 500oC trong 2 giờ. Sau đó, Ni(II) từ dịch 
lọc sau khi tách Al(III) chứa Mg(II) được kết tủa đến 
NiS bởi Na2S và oxy hóa đến Ni(III) bởi NaClO. Cả 
hai tác nhân đều cho thấy khả năng kết tủa chọn lọc 

Ni(II) nhưng hiệu suất kết tủa NiS thấp. Trong khi 
đó, Ni(II) được kết tủa hoàn toàn đến với độ tinh 
khiết trên 99,7% ở điều kiện tốt nhất gồm tỷ lệ mol 
1:2 của Ni(II):NaClO, pH 8,0 ở 30℃ trong 30 phút. 
Sau cùng, Mg(II) dịch lọc được kết tủa bởi Na2CO3 
với tỷ lệ mol của Mg(II):Na2CO3 1:1 ở pH 10 tại 
nhiệt độ phòng. Các sản phẩm thu được đều  có cấu 
trúc tinh thể của γ-Al2O3, Ni(OH)2NiOOH, và 
Mg5(CO3)4(OH)2(H2O)4. Từ các kết quả đạt được, 
một quy trình thu hồi Al, Ni và Mg từ xúc tác thải 
đến các sản phẩm có tính khả dụng cao đã được  
đề xuất. 
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