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MO PAU

Viét Nam la mét nude co ty trong ndng, 1am nghiép va thay hai san cao,
trong d6 nganh khai thac nuéi trong thuy hai san 1a nganh c6 sy phat trién
manh m&. Song song véi d6 1a van dé 6 nhiém moi trudng tir cac nganh cong
nghiép ché bién thuy hai san. Viéc tim ra hudng xu ly, tai ché rac thai tir
nganh nay mang ¥ nghia quan trong gilp giam thiéu ganh niang méi truong va
tang thém thu nhap cho ngudi dan va doanh nghiép. Hién nay, trén thé gisi da
c6 nhiéu nghién ctu, cong bd vé viéc str dung vo cac loai nhuyén thé hai
manh, cu thé 1a vo hau, vo so hay vé trai lam vat liéu hap phu cac kim loai
nang, cac loai thuéc nhudém trong nudc thai dé cai thién moi trudng nudc.
Bot vo trai thu dugc ¢ cac vung dia 1y khac nhau ciing anh huong dén cau tric
va tinh chét, kha niang ung dung caa chung. Nhu vay, huéng nghién ciu nay
tai Viét Nam chua nhan duoc nhiéu sy quan tam va mai c6 mot sé ¢éng b co
lien quan tgi xir ly, bién tinh bot vo trai, vo hau 1am vat liéu hap phu. Do do,
dé tai nghién cu nay sé tap trung vao viéc tim hiéu kha ning 1am vat liéu hap
phu cua Vo trai thai ra tai cac co s ché bién thily, hai san va trai nudi lay ngoc
tai Viét Nam.

Dé tai bao gom ba muc tiéu nghién ciru chinh nhu sau: tim duoc tdc nhan
va diéu kién thich hop dé xu 1y va hoat hda bot vo trai (tir vo trai thai ra tai
cac co so ché bién thay, hai san va trai nudi Iy ngoc tai Viét Nam); danh gia
duoc kha nang hap phu thubc nhuom xanh metylen va ion Crom (V1) caa bot
Vo trai thong qua cac mo hinh dang nhiét hap phu, dong hoc hap phu va céac
théng sb nhiét dong luc hoc hap phu; dé xuat dugc quy trinh thich hop dé sir
dung bot vo trai c6 va khong hoat hoa lam vat lidu hap phu trong moi truong
nudc. Noi dung nghién ciu bao gém 1am sach, xu Iy bot vo trai trude khi
nghién va siy khé. Tiép theo, tién hanh phan tich, xac dinh thanh phan, cau

tao, Cau trc, cac dic trung, tinh chat cua bot vo trai. Sau d6 xu ly, hoat hoa



bot vo trai dé ting d6 xdp ciing nhu ting dién tich bé mat riéng, nho do, ting
kha nang hap phu mot sé ion kim loai nang va thuéc nhuom hitu co theo su
thay doi vé diéu kién thi nghiém, ham luogng cua bot vo trai dé tim duogc diéu
kién thich hop cho qué trinh hap phu. Cac mé hinh dong hoc, dudng dang
nhiét va nhiét dong luc hoc cua qua trinh hap phu mét sé ion kim loai nang va
thudc nhudm hitu co st dung bot vo trai nghién ctu bang cach sir dung céac
mo hinh va phuong trinh dong hoc twong tng (Langmuir, Freundlich, Temkin

va Dubinin-Radushkevich).

Nhu vay, nghién ctu xir Iy bot vo trai dé hap phu mot s6 ion kim loai
nang, thudc nhudém trong moi truong nudc co tinh maéi, cé ¥ nghia khoa hoc

va thuc tién.



CHUONG I. TONG QUAN

1.1. Tong quan vé vé trai

Nganh nuéi tréng ché bién thay hai san ¢ Viét Nam 1a mét nganh c6 su
phat trién manh mé& véi tong san lugng khai thac va nudi trong 1a 8.40 triéu
tan trong nam 2020, dem lai kinh ngach xuat khau uéc tinh 8.5 ty USD,
chiém 4-5% téng GDP va 9-10% tong kim ngach xuat khau quéc gia (theo
bao cao théng ké caa Hiép hoi Ché bién va Xuét khau Thuy san Viét Nam -
VASEP). Pi cung véi su phat trién nay |a thyc trang 6 nhiém moéi truong do
viéc ché bién thay hai san. Nhitng chat thai thily, hai san nhu xuong, da ca, vo
tdm, vé ngao, sO, oc... bi thdi rira va phan hay dé dang, gay anh huéng toi
chat lwong moi trudng. Hang nam, ¢ Viét Nam cé hang triéu tan chat thai
thay, hai san duoc thai ra méi truong (¢t 1 tin thanh pham nhuyén thé hai
manh sé& thai ra 8 tin chat thai ra mdi truong). Nhiing chat thai nay phan 16n
s& dugc xir ly bang cach chon Iap tai cac bai chon lap rac thai hoac thai truc
tiép ra moi truong, chi rat it dwgc xt Iy va sir dung cho cac muc dich khac.
Viéc chon lap chat thai thity, hai san hozc thai truc tiép s& co tac dong tiéu
cuc lau dai téi moi truong, gy ldng phi ngudn nguyén ligu. Do do, viéc
nghién ctru cac phuong phap xt 1y va tai ché, tai sir dung chét thai thay, hai
san s& khong chi gop phan giai quyét tinh trang 6 nhidém méi trudng ma con
tao thém ngudn thu nhap cho nganh. Déi vai vo trai, vo $0, vo 6¢, vo hau...
chung thuong duoc tai ché va dua vao sir dung trong cac nganh nhu duoc
pham, my pham, tha céng my nghé hoic 1a nguyén liéu cho cac nganh khac.
V6 tom dugc sir dung dé chiét tach chitosan, vay ca duoc dung dé tach chiét
collagen...

Trai 12 mot dong vat thudc nganh Than mém, mot nganh da dang va
phong pht (bao gém: trai, s0, 6¢, hén,...) va phan bd & khip cac moi truong

nhu bién, sdng, ao ho va trén can [1].



Hinh 1.1. Hinh dang V6 trai: 1. Pau vé; 2.

Pinh vé; 3. Ban lé vé; 4. Pudi vé; 5. Vong Hinh 1.2. Cati tao vo trai: 1. Ldp sing; 2.
] o Lép dd véi; 3. Lop Xa cir.
tang truong vo.
Nguon: Sach giao khoa Sinh hoc 16p 7, Nha Xudt ban Gido duc Viét Nam

V6 cac loai nhuyén thé 1a cac md khoang hoa thuc hién cac chirc nang
cau trac (Hinh 1.1) [2]. O ca ba lép nhuyén thé chinh (Cephalopoda,
Gastropoda va Bivalvia) vo bao gdém céc 16p phan tang, mdi 16p c6 mot thanh
phan khoéang chat doc dao [3]. Cac tinh thé tao vo duoc to chuc trén céac 16p
nay theo cac cdu hinh xac dinh cau tric vi md cua mot trinh bao. Cau tric vi
mo cu thé 1a dic trung cua canxit (tac 12 dang lang tru, dang 14) va aragonit
(tc 1a dang xa ctr, dang chit thap nhiéu 16p). Loai da hinh tiét va cac loai cau
tric vi mé duoc sir dung dé dic trung cho nhom dong vat than mém c& 16n,
dac biét 1a nhém hai manh vo.

Xa ctr 12 loai vi cdu trac aragonitic dugc nghién ciu nhiéu nhat va phan
bé rong rai & dong vat than mém [4]. CAu tric vi md phan tang cua né mang
lai cho ngoc trai béng va cung cip cac dic tinh co hoc tuyét voi (Hinh 1.2).
Xa cir d3 duoc rat nhidu ngudi quan tam nganh cong nghiép ngoc trai, khién
no tré thanh mot trong nhitng mé cing dugc nghién cau nhiéu nhat [5]. Baoi

vi n6 1 chit dan dién va cd thé phan hay sinh hoc nén gan day da nhan duoc



su quan tdm nhiéu do cac tng dung cng nghé lién quan dén xa cir, ching han
nhu san xuat siéu vat liéu khang va cay ghép 1am sang [6,7].

Thanh phan néi bat dic biét cua vo trai 1 16p xa cir. Xa cir 14 mot chat
khoang sinh hoc bao gdm 95% aragonit (CaCO3) véi con lai 1-5% la chat nén
hitu co theo trong lugng [8]. CAu tric vi md cua né 1a mot trong nhitng 16p
“gach” (vién aragonit) va “vira” (chat nén protein-polysaccharide). Ciu tric
nay gilp cho xa ctr c6 d6 bén gap doi va do déo dai gap 1.000 lan chi riéng
véi cac thanh phan cau thanh cua nd [9-11]. Cac vién xa cir riéng 1é ¢6 cau
tric kich thuéc nano duya trén cac hat nano aragonit, khdi nano va sgi nano [5].
T6 chic ciu trac kich thudc nano khac nhau giira cac loai nhuyén thé hai
manh vo, dan dén cac dang vién khac nhau khi hoan thanh qua trinh ting
truong.

Mét s nghién ctiu cu thé vé tinh chat chung cua bot vo trai va vo trai
bién tinh bao gom: Tim hiéu vé tinh chat cua vat liéu hap phu tir nguon dong
vat (Vo trai, vo s0) bang phuong phap quang phd hap phu can héng ngoai cua
tac gia Chikwe ciing cong su [12]; nghién ciru tinh chat bé mat cua bot vo trai
tu nhién va vo trai da canxi hoa cua Caglayan Acikgoz va cong su [13]...

1.2. Tong quan vé ng dung vo6 trai lam vat liéu hip phu

V6 trai ciing nhu vo cua cac loai nhuyén thé hai manh khéac da va dang 1a
mét trong cac ndi dung nhan duoc s quan tdm caa céc nha khoa hoc trén thé
gidi ciing nhu tai Viét Nam trong viéc sir dung chung dé 1am sach nguén nudéc,
hap phu cac kim loai ning, thuéc nhudm... Trén thé gi6i, dd c6 nhiéu nghién
ctru vé cong dung cua Vo trai chua va di qua bién tinh dé 1am sach nuéc bién,
xt 1y nuéc thai... va da c6 nhitng két qua kha quan. Nhiing nghién cau khoa
hoc vé ng dung cua bot vo trai cling nhu vo caa cac lodi nhuyén thé hai
manh trén thé giéi va trong nudc thudng tap trung vao 3 van dé chinh: hap
phu c4c kim loai nang, phdt pho...; hap phu cac loai thuéc nhuém trong nudce

thai cong nghiép va dung dé xu ly, 1am sach nuéc.



V& tng dung hap phu céac kim loai ning, Lé Tién Ha va cong su [14] da
nghién ctu kha nang hap phu ion crom (V1) bang viéc sir dung vat liéu hap
phu tir vo 6¢ nude ngot — mot vat liéu co gia thanh thap va kha ning hap phu
cao. Két qua nghién ctru cho thay vo ¢ nudce ngot c6 kha niang tré thanh vat
licu hap phu tét & méi truong axit. Shamila Azman va céng su [15] nghién
ctru kha niang hap phu kim loai ning cia vo vem xanh di dugc carbon hoa.
Loai vo vem nay c6 kha niang hap phu tdt cac ion kim loai nang doc hai nhu
Cd (1), Cr (VI) va Cu (Il) voi kha nang hap phu téi 99% lugng kim loai.
Manuel Arias-Estéveza ciing cong su [16] da tim hiéu vé dong hoc cua qua
trinh hap phu va giai hip phu ion thay ngan caa bot vé trai da dugc canxi hda.
Két qua nghién cau cho thay qua trinh hap phy thay ngan cua bot vo trai da
duoc canxi hoa dién ra nhanh va thuong 12 qua trinh dién ra theo mét chiéu,
khong dao nguoc dugc. Avelino Nunez-Delgado cung cong su [17] da
nghién cau st dung bot vo trai nghién va vo trai da dugc canxi hoa dé loai bo
ion thily ngan trong nudc. Nghién ciu cho thay bot vo trai ¢ kha ning hap
phu ion thily ngan cao va kha ning giai hap phu thap. Bot vo trai dugc canxi
hoa ¢ kha ning hap phu tét hon nhung gia thanh san xuét ciing cao hon so
véi bot vo trai khdng qua xur ly.

Vé @ng dung hap phu céc loai thudc nhuom, Abdellah EImchaouri cling
cong su [18] da nghién ctru vé& dong hoc, diang nhiét va nhiét dong luc hoc caa
quéa trinh hap phu thudc nhudm cation (Yellow basic 28-YB) cua bot vo trai
sau khi canxi hda. Nghién ctu chi ra rang bot vo trai canxi hda c6 thé hap phu
t6i 94,2% luong thudc nhuém YB. Vi vdy, chiing c6 thé 1am vat liéu hap phu
gia thanh ré thay thé cho nhiing vat liéu hap phu thudc nhudém cation dang
dugc ban trén thi truong. Febi Indah Fajarwati va cong su [19] da tim hiéu
kha ning hip phu xanh metylen va metyl da cam cta vé vem xanh. Trong
nghién ctu nay, vé vem dugc rua sach va phoi kho, sau do dugc dem di

nghién va nung & cac nhiét dé khac nhau. Cac phuong trinh dong hoc va ding



nhiét hap phu dugc 4p dung dé tim hiéu vé kha nang hip phu hai loai thubc
nhuom cua vat liéu nay. Mohammadine El Haddad cung cong su [20, 21] da
nghién cau sir dung bot vo trai canxi hoéa 1am vat liéu hap phu mau nhuém
than thién voi moi truong. Nhing loai thuéc nhuom dugc nghién ciu bao
gom: Rhodamine B, Alizarin Red S va Orange 1. Trong mot nghién ctiu khac,
6ng cung cong su da tim hiéu vé& dong hoc, phuong trinh dang nhiét va nhiét
dong luc hoc cua qué trinh hap phu thuéc nhuém Fuchsin bang sinh khéi tur
bot vo trai. Ca hai nghién ctru déu cho thay bot vo trai ¢d kha nang hap phu
t6t cac loai thuéc nhuom trén. Sahra Dandil va cong su [22] da nghién ctu va
nhan thay bot vo trai canxi hda c6 kha nang hap phu tét thuéc nhuom tinh thé
tim (crystal violet) voi qua trinh hap phu tuan theo phuong trinh dang nhiét
Langmuir va phuong trinh gia dong hoc bac 2. Cac thong sé nhiét dong luc
hoc ciing cho thdy qua trinh hap phu Ia tu xay ra ¢ nhiét do phong va qua
trinh hap phu 1a qué trinh thu nhiét. Djilali Redha Merouani ciing cong su [23]
d3 nghién ctu sir dung bot vo trai dé hap phu thudc nhuém azo. Nghién ctu
cho thay bot vo trai 1a mot vat liéu hap phu tét va kha ning hap phu thudc
nhudm azo tét nhat & moi trudng cd pH =2.

Vé g dung vat liéu hap phu dé 1am sach ngudn nuéc, N | Zukri va
cong su [24] da tim hiéu kha ning 1am sach nuéc hd bang viéc sir dung vat
licu hap phu bang bot vo trai. Két qua nghién cau cho thay kha ning loai bo
cac chat gay 6 nhidm cua bot vé trai theo thir ty nhu sau: COD > NH,* > TSS
>P0O,%. V&i lugng chat 1 7,5g/500ml nuéc ho, bot vo trai ¢o kha ning loai bo
chat 6 nhidm tét. Vi lugng chat 1a 2,5g9/500 ml nuéc hd, bot vé trai ¢d kha
nang hap phu cac chat 6 nhiém cao.

C6 thé thay nghién ciru trong nudc vé tng dung caa bot vo trai 1am chat
hap phu va 1am sach nuéc chua dugc nghién ciu rong rii, chua ¢ nhiéu cong
trinh khoa hoc, dé tai, du an ciing nhu nhitng bai béo khoa hoc vé van dé nay.

Cac nghién ctiru vé viéc st dung bot vo trai 1am vat liéu hap phu thudc nhuém



hay két hop ca hap phu thudc nhuém va kim loai nang hau nhu 1a khong c6 va
it dugc cong b trén cac tap chi khoa hoc. Bong thoi, ddi voi mdi ving dia ly
khac nhau cling anh hudéng dén cau trdc va tinh chat cua cac loai vo nhuyén
thé. Do do6, dé tai st dung bot vo trai duoc xtr Iy va bién tinh 1am vat liéu hap
phu thuéc nhuom (hop chat mé hinh 1a xanh metylen) va ion crom (V1) trong
nuéc ¢6 tinh méi, kha thi trong trién khai nghién cau va céng bd.

1.3. Tong quan vé 6 nhiém thudc nhudém xanh metylen va kim loai crom
trong nuwoc

1.3.1. Téng quan vé 6 nhiém thuéc nhugm xanh metylen

Trong nhimg nim gan day, tai Viét Nam dang t6n tai mot van dé moi
truong “ndng” d6 1a su 6 nhiém mai truong do cac ngudn nudc thai nodi chung
va cu thé 1a nudc thai dét nhuém. Ngudn nudc thai tir cic hoat dong dét
nhudm thuong bi 6 nhiém mau do sy hién dién cua cac chit nhudém & ham
luong cao. Viée xur 1y loai nude thai ndy thuong gip nhiéu can tré do nhimng
tinh chat vat 1y va héa hoc cua thuéc nhudm nhu tinh bén, ciu tao phurc tap Vi
vay viéc xu 1y thuong co6 gia thanh cao. Viéc nghién ctru tim ra nhirng loai vat
liéu hap phu than thién v&i moi trudng, 6 gia thanh phu hop dé xtr Iy 6 nhidém
tlr nude thai chira thuée nhudm 13 mot viée rat cép bach.

Mot loai thudc nhudém duoc ding twong dbi phd bién trong cong nghiép
dét nhuom 13 xanh metylen. Loai thuéc nhudm nay thuong dugc tmg dung
trong viéc nhudm mau vai, soi bong hosc nhuém gidy; xanh metylen ciing
duoc dung trong nhudm cac san phém lam tir da, manh tric, tre nra va la mot
thanh phan quan trong trong muyc but viét. Tuy c6 nhiéu tng dung trong cudc
song nhung xanh metylen lai 1a mot chat co thé gy ra cac bénh lién quan t6i
duong ho hap, dudng tiéu hoa; cac bénh vé mat, da va tham chi c6 thé gay
ung thu. Néu nhu trong nude c6 néng dd xanh metylen cao qua ngudng cho
phép s& dan toi viéc giam do trong cua nude, 1am can trd qua trinh hap thy

oxy tur khong khi vao trong nudc, dan dén anh huong to1 sinh trudng cua cac



lai dong thuc vat séng trong nudc, lam xao tron hoat dong cua vi sinh vat
cling nhu qua trinh ty lam sach cia nudce [25].
1.3.2. Téng quan vé 6 nhiém kim logi crom

Crom hda tri sau (crom (VI1), Cr (V1), crom 6) 1a bat ky hop chat hda hoc
nao c6 chtra nguyén té crom & trang thai oxy hoa +6 (do d6 1a hoa tri VI). Hau
nhu tit ca quing crom déu duogc xir ly thdng qua crom hda tri sau, dic biét 1a
natri dicromat. Khoang 136.000 tan crom hoda tri sau dugc san xuét vao nim
1985. Cac hop chat crom hoa tri VI khéac 1a crom trioxide va cac loai mudi
kh&c nhau cuia cromat va dicromat. Crom hda tri VI duoc st dung trong thudc
nhuom dét, bao quan gd, 16p pha chuyén d6i cromat va mét loat céc tng dung
thich hop. Trong cong nghiép, cromat duge thém vao nhu chat chéng an mon
cho son, son 16t va cac 16p phi bé mat khéc: va axit cromic ma dién 1&n cac
bo phan kim loai dé cung cap mét 16p phu trang tri hoic bao vé. Crom hoa tri
VI ¢6 thé dugc hinh thanh khi thuc hién "cong viéc néng" nhu han trén thép
khong gi hoac nung chay kim loai crom. Trong nhitng truong hop nay, crom
ban dau khéng phai 1a hoa tri, nhung nhiét do cao tham gia vao qua trinh dan
dén qué trinh oxy hda chuyén ddi crom thanh trang thai hoa tri V1. Crom héa
tri VI ciing c6 thé duoc tim thay trong nudc ubng va hé thdng nude cong cong.

Crom hoa tri VI 1a mot chat c6 thé giy ung thu & nguoi. Cong nhan
trong nhiéu nganh nghé, linh vuc nhu han va “gia cong ndng” khéc trén thép
khong gi va cac kim loai c6 chira crom; str dung bot mau, son phti va chat phu
la nhitng d6i twong bi phoi nhidm, tiép xdc véi crom hda tri V1. Céng nhan
tiép xuc véi crom hoéa tri VI ¢ nguy co phét trién ung thu phoi, hen suyén
hoac ton thuong biéu mé mili va da. Trong Lién minh chau Au, viéc sir dung
crom hda tri VI trong thiét bi dién tir bi cdm phan I6n bai Chi thi han ché cac
chat doc hai. Crom 12 mot kim loai 6n dinh, nhung crom c6 héa tri VI ¢6 hai
cho co thé con nguoi, N6 gay viém da va loét khi tiép xtc, gay ton thuong gan,

thiéu mau, thung vach ngan miii, ung thu phdi va céc bénh tuong tw. Crom
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hoa tri V1 ¢6 thé gay & nhiém nuéc, nd dugc xem la chat doc hai va gié tri tiéu
chuan 1a 0,05 ppm tr& xuéng theo QCVN 08-MT:2015/BTNMT. O nhiém
crom do xi crom ciing tr thanh van dé can giai quyét [26].
1.4. Mt sb nghién ciru vé hap phu thuéc nhuém xanh metylen va kim
loai crom trong nudc

Trong nhitng ndm gan déy, viéc nghién ctiu ché tao céc loai vat liéu hap
phu than thién véi moi truong va gia thanh ré di va dang nhan duoc nhiéu su
cha y trong cong tac nghién ciu khoa hoc trong nugc. Cac loai vat liéu hap
phu c6 ngudn goc da dang, phong ph: tir cac loai xi, bun; vat liéu tir vo hau,
v6 ngao cho dén ba ca phé, ba mia hay 1a nhung loai hop chat hda hoc dugc
nghién cau moi. Cac chat 6 nhiém duoc tap trung nghién cau bao gom cac
kim loai ning nhu chi, déng, crom, asen... ciing nhu cac loai thudc nhuom
nhu xanh metylen hay metyl da cam. O trong nudc di c6 mot s6 nghién ciu
gan day vé hap phu xanh metylen va kim loai crom trong méi trudng nudc.

Mai Thudn Triéu va cong sy dd nghién ciru tong hop vat liéu composite tir
nano hydroxit (hoic oxit) 16p kép va than sinh hoc hinh cau va tng dung
trong xur Iy mau Congo d6 va xanh methylen trong nudc [27]. Cac vat liéu
nay déu c¢d kha ning hap phu tét cac chat mau duoc nghién cuu.

Tran Dinh Trinh va Nguyén Thi Hoai Phuong di nghién ctiu tong hop
vat liéu biochar tir tinh va Gng dung dé xir Iy xanh methylen trong nuéc [28].
Quaé trinh hap phu xanh metylen dat hiéu suat trén 98,82%.

Nguyén Thi Mai va cong su di nghién ctru hoat hoa bun d6 véi than trau
va ng dung dé hap phu xanh metylen trong nuéc [29]. Vit lidu thu duoc 12
chat hap phu tiém niang dé xu 1y xanh metylen ciing nhu cac thuéc nhuom
khac trong nudc thai.

Bui Minh Quy va cong su da nghién ctru kha nang hap phu xanh metylen
trén vat liéu compozit chitosan — sat tir oxit (CM91) [30]. Vat lieu CM91 la

vat liéu c6 kha nang hap phu xanh metylen tbt va c6 kha ning tai st dung cao
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P4 Thi Long va cong su di tong hop vat lisu GO@MOF-5 tir tinh va
tng dung hap phu chat mau xanh methylene [31]. Két qua thu dugc cho thiy
vt lidu co do hap phu cuc dai ddi véi chat mau xanh metylen dat 400 mg/g,
vat liéu 6 tir tinh nén d& dang thu hdi sau mdi 1an sir dung.

Nguyén Thi Huyén d3 nghién ctu ché tao va khao sét tinh chat tir caa vat
liéu NiFe,O4 dinh hudng xu li Cr (V1) trong nudc [32]. Vit liéu NiFe,O4 khi
xt Ii Cr (V1) trong nude cho hiéu suat hap phu cuc dai dat 47,4 %.

Pao Thi Bang Tam va cong su di ché bién silica tir vo trau — ang dung
tao vat liéu xur ly kim loai nang trong nudc thai cong nghiép [33]. Vit liéu co
kha nang hap phu cac ion Pb?*,Cd?* va khéng cd kha ning hap phu ion Cré*,

Pham Trung Kién da nghién cuu loai bo ion crom (111) sit dung canxi
silicat hydrate (CSH) duoc tong hop tir vo triu va CaO bing phuong phap
thay nhiét [34]. Mau CSH 110/24 dugc str dung dé loai bo Crom (I11) trong
2,4 va 6 gio, voi qua trinh loai bé nhanh chong.

Pham Huong Quynh va Nguyén Van Hung d3 nghién ciu hap phu Crom
(VI) trong méi trudng nudc bang ba ca phé [35]. Két qua xu ly Cr(VI) trong
nuéc thai ma crom Céng ty THHH Bowang khu céng nghiép Piém Thuy
huyén Pha Binh, tinh Thai Nguyén hiéu suat hip phu dat 99,5%.

Luong Huynh Vil Thanh va cong su da nghién ctu kha niang hap phy ion
Cr (VI) cua vat liéu Fes0,@Si0; voi SiO; dugc tong hop tir tro trau [36].
Fes0,@Si0; c6 thé loai bo 92,49% Cr(VI) & diéu kién thi nghiém thich hop.

C6 thé thdy, CAc tac gid ¢ trong nwdéc va trén thé gidi da ding nhiéu logi
vt ligu phé thdi dé hap phu xanh metylen hay ion crom (VI), tuy nhién, si
dung bét vé trai bién tinh dé hdp phu xanh metylen hay ion crom (VI) trong

nuwoc chua dwoc tap trung nghién cuzu.
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CHUONG II. VAT LIEU VA PHUONG PHAP NGHIEN CUU
2.1. Vat liéu

V6 trai duoc thu thap tai cong ty nudi trai ldy ngoc & Nha Trang, Khéanh
Hoa, Viét Nam vao thang 8 nam 2019.

1,5-diphenylcarbazide (DCP) 14 hda chat thwong mai cua hang Merck.

Cac hoa chat khac (NaClO, NaOH, K,Cr,0;, H,SO,, EDTA va xanh
metylen) 1a hda chat thuwong mai caa Trung Quéc.

2.2. Chuan bi miu thi nghiém
2.2.1. Chuan bj bét ve trai

a) Xu Iy budc dau

V6 trai lay ngoc nubi ¢ bién dugc thu gom va riaa so. Mau vo sau dé
duoc ngadm trong dung dich NaClO 0,1M trong 24 gid dé loai bo chat do va
can ban, thu dugc mau vé sach. Tiép theo, vo trai sach duoc nghién bi trong
vong tir 24 dén 48 gio, trong qua trinh nghién c6 cho thém nudc cat. Hon hop
sau khi nghién bi dugc loc hit chan khong dé loai b nudc roi say khd & 70°C.
HoN hop bot kho duoc ray voi kich thude ray 0,125mm dé thu dugc bot vo
trai ban dau ding cho hap phu.

b) Bién tinh bt vé trai

50g bot vo trai ban dau thu duoc & trén dugc chia lam 2 phan, mdi phan
25g. Mdi phan bot vo trai nay dugc cho vao trong céc st ¢o nép va mang di
nung & nhiét do 750 °C trong 24 gio. Mau bot thu duoc duoc mang di nghién
va ray véi kich thude ray 0,125mm dé thu duoc mau bot sau khi nung.

Mau bot vo trai ban dau ¢ trén thu dugc duoc bién tinh bang EDTA. Pau
tién, can chinh xac khéi lugng EDTA (1g), sau d6 hoa tan trong 20 ml nudc
cat. Can 3,002g bot vo trai, dua vao dung dich EDTA va khudy lién tuc trong
2 gid & 60°C, sau d6 bot dugc siy khd dé thu bot vo trai da bién tinh. Khéi

lwgng miu thu duoc duoc théng ké ¢ Bang 2.1.
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Bang 2.1. Khéi lirong mau bét vé trai thu duroc

Mau bot| Khoi luong Khoi luong Khoi luong bot vo trai
Vo trai bot vo trai (g) EDTA () thu dwoc sau bién tinh (g)
Bién tinh 3,002 1 2,62

EDTA

2.2.2. Chudn bj dung dich géc

a) Dung djich xanh metylen

1g xanh metylen duoc pha trong 1000ml nuéc cat dé thu duoc dung dich
g6c ban dau voi ndng do 1000mg/ml. Dung dich géc sau d6 duoc pha lodng
theo ti 18 v&i nudc cat dé thu dugc nong d6 cac dung dich thay d6i tir 0,1ppm
dén 1ppm. Cac dung dich pha lodng dugc do pho UV-Vis & budc séng cuc
dai 664nm dé xay dung phuong trinh duong chuan caa dung dich xanh
metylen (Hinh 2.1).

Pudng chuén xanh metylen

=
N

y = 1,0444x + 0,0075

—

2 R2 = 0,9947
S 0.8
O
=1
£ 0.6
o
204
<O-
()
0.2
0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
C (mg/l)

Hinh 2.1. Phurong trinh dwong chudn dung dich xanh metylen
Phuong trinh duong chuan cia dung dich xanh metylen thu duoc 12y =
1,0444x + 0,0075 véi hé s6 quy hdi R? = 0,9947, trong d6 y 1a d6 hap thu
quang cua dung dich va x 1a ndng do caa chat mau trong dung dich.
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b) Dung dich crom (VI)

Pha 2,829g K,Cr;0O; trong 1000ml nuéc cat thu dwoc dung dich goc
chta ion crom (V1) véi nong d6 1000mg/l. Dung dich gbc sau d6 duoc pha
lo&ng theo ti 1& v&i nudc cat dé thu duoc cac dung dich c6 néng do tir 0,1ppm
dén 1ppm

Chuan bi dung dich 1,5-diphenylcarbazide (DCP) 0,5%: 0,5g DCP duoc
hoa tan hoan toan trong 100ml dung mdi acetone. Dung dich DCP duoc bao
quan trong binh kin ¢ nhiét do 4°C.

L4y 25ml dung dich chtra ion crom (VI) da duoc pha lodng cho vao coc
thay tinh, sau d6 nhé 1ml dung dich H,SO4 1M va 1ml dung dich DCP 0,5%
vao dung dich trén. Dung dich sau d6 duoc dé phan tng trong 10 phat thu
duoc dung dich mau tim do do phan tng caa crom (V1) véi DCP B, Phan
ung tao phic dugc Mo ta nhu dudi day:

NH—MNH— CHc MH-NH—CGH:
ED:C':: + Grj_{)?l—'f' BH™ —* 3'0:':'{’ LI0FT £ TH,0
NH—MNH—CgHsg, N=N—C H-

Dung dich sau phan tng duoc do phd UV-Vis ¢ budc séng cuc dai
540nm dé lap phuong trinh duong chuan caa dung dich ion crom (V1) (Hinh
2.2).

Crom (VI)
1.2
o g y = 0,9963x - 0,0265
g R2=0,9941
508
=.
£ 0.6
<& 0.4
202
0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
C (mg/l)

Hinh 2.2. Phuirong trinh dwong chuan dung dich ion crom (V1)
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Phuong trinh duwong chuan cua dung dich chira ion crom (VI) thu duoc 1a:
y = 0,9963x — 0,0265 vé&i hé s quy hdi R? = 0,9941, trong d6 y 1a do hap thu
quang cua dung dich va x 1a ndng do ion crom (V1) trong dung dich.
2.3. Thue nghiém khio sat hap phu xanh metylen va ion crom (vi)
2.3.1. Khdo sét kha néng hap phy xanh metylen

Dung dich xanh metylen gbc/ban dau véi ndong d6 1000mg/l duoc pha
lodng theo ti I& d4 tinh toan dé thu dugc dung dich xanh metylen véi nong do
ban dau duoc xac dinh. Sau d6, dong 50 ml dung dich xanh metylen cho vao
binh non. Tiép tuc thém vao binh nén mot khdi luong bot vo trai da duoc can
chinh xac (0,1-0,5 g). Sau d6, khudy hdn hop trén may khudy tir trong thoi
gian tir 20 dén 120 phut. H6n hop gom xanh metylen sau khi bi hap phu boi
bot vo trai duoc dé lang trong 10 phut, sau d6 ly tim véi tée do 6000
vong/pht trong 10 phut dé thu dugc phan dung dich xanh metylen trong hoan
toan, sau do, ghi/do pho hap thy tir ngoai — kha kién (UV-Vis) caa dung dich
nay ¢ budc séng cuc dai 664nm.

a) Khdo sat anh hirong cua khoi lirong chat hap phu

Pha lodng dung dich xanh metylen géc véi nudc cat dé thu duge dung
dich véi nong d6 7 ppm, sau d6 dua vao 5 cdc tam giac, mdi coc chira 50ml
dung dich pha lodng. Lan luot cho vao cac cbc bot vé trai vai khéi luong bot
thay doi tir 0,1 dén 0,5 gram. Tién hanh khao séat hip phu bot vo trai ban dau
véi cac dung dich trén. Cudi cing, do phd UV-Vis cua dung dich xanh
metylen (sau khi bi hap phu boi bot vo trai) & budc séng cuc dai 664nm.

b) Khdo sat dnh hwong cia nong do ban dau

Dung dich xanh metylen gdc ban dau duoc pha lodng véi nuéc cat dé thu
dugc cac dung dich 50ml ¢ nong d6 lan luot 14 3, 5, 7, 10, 13, 15 va 17 ppm.
0,59 bot vo trai duoc cho vao trong cac cdc chira dung dich. Tién hanh khao

sat hap phu cac dung dich xanh metylen da pha bang bot vé trai da qua xir ly
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thd. Cudi cung, do phd UV-Vis cua dung dich xanh metylen (sau khi bi hap
phu bai bot vo trai) ¢ budce séng cuc dai 664nm.

c) Khao sét anh huwong cua nhiét do

Chuan bj 3 cdc thuy tinh chta 50ml dung dich xanh metylen dugc pha
lodng bang nudc cat véi ndng d6 10ppm, cho vao mdi coc 0,5g bot vo trai va
con khudy tir. Bt cac coc 18n may khudy tir da duoc gia nhiét & nhiét 6 30°C,
45°C va 60°C. Cac coc duoc khudy trong 1 gio véi toe do 400 vong/phlit.
Dung dich sau khi hap phu béi bot vo trai duge dé ngudi va lang, sau d6 duoc
ly tam trong 10 phut véi te do 6000 vong/phdt. Dung dich trong thu dugc,
sau d6, duoc do phd UV-Vis & budc song cuc dai 664nm.

d) Khao sat anh huong cua pH

Chuan bi 50ml dung dich xanh metylen nong d6 10ppm véi pH thay doi
lan luogt tir 2 dén 12 (sir dung dung dich HC1 0,1M va NaOH 0,1M dé pha cac
dung dich véi pH khac nhau). Dung dich dugc hap phu bang 0,5g bot vo trai,
lic bang may lac ¢ nhiét d6 phong trong 1 gid véi tée do 400 vong/phit. Sau
d6, do pho UV-Vis cua dung dich xanh metylen (sau khi bi hap phu bai bot
Vo trai) ¢ budc séng cuc dai 664nm.

e) Khao sat anh hirong cua thoi gian

Kha nang hap phu caa bot vo trai véi dung dich xanh metylen duoc khao
sat voi thoi gian thay doi tir 20 dén 120 phuat, diéu kién hap phu: dung dich
pha lodng c6 nong do 10ppm, pH 7, hap phu bang 0,5g bot vo trai trong 1 gio
trén may lic & nhiét do phong, téc do lac 400 vong/phit. Dung dich sau hap
phu duoc dé lang rdi mang di ly tAm trong 10 phuat vai toe 6 6000 vong/phut.
Sau d6, do pho UV-Vis caa dung dich xanh metylen (sau khi bi hap phu bai
bot vo trai) & budc séng cuc dai 664nm.
2.3.2. Khdo sét kha néng hap phy ion crom (VI)

Dung dich gbc chtra ion crom (VI) ban dau véi nong do 1000mg/1 dugc
pha lodng theo ty Ié d3 tinh toan dé dung dich dugc hap phu bai bot vo trai
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véi khéi lwong xac dinh. Lam twong tu nhu qua trinh hap phu xanh metylen ¢
trén. Dung dich sau khi duoc hap phu s& dugc dé lang trong 10 phit, sau d6 ly
tam véi tée do 6000 vong/phit trong 10 phut dé dé thu dwgc phan dung dich
chtra ion crom trong hon. 25ml dung dich trong néu trén duoc cho vao céc va
thém vao 1ml dung dich HCI 1M va 1ml dung dich DCP 0,5% rdi tién hanh
phan &ng trong 10 phut. Sau d6, do phé UV-Vis cua dung dich ndy & budc
song cuc dai 540 nm.

a) Khdo sat danh hirong cua khéi lirong chat hap phu

Pha lodng dung dich géc chtra ion crom (V1) véi nudc cat dé thu duoc
dung dich véi nong do 10ppm, sau d6, cho vao 5 coc tam giac, mdi coc chira
50ml dung dich pha lodng. Lan luot dua vao cac céc bot vo trai voi khoi
luong bot thay ddi tir 0,1 dén 0,5 gam. Sau do, cdc dung dung dich chaa chét
hip phu duoc dat 18n may lic, lic trong vong 1 gid véi tée do 400 vong/phut
& nhiét 6 phong. Dung dich sau hap phu dugc dé lang roi ly thm bai thiét bi
ly tdm trong 10 pht véi te d6 6000 vong/phit. Sau d6, do phd UV-Vis cua
dung dich chia ion crom (V1) (sau khi bi hap phu béi bot vo trai) & budc song
cuc dai 540nm.

b) Khdo sat anh hwong ciia néng dé ban dau cua ion trong dung dich

Dung dich géc chaa ion crom (VI) duoc pha lodng véi nude cat dé thu
duogc cac dung dich 50ml c6 nong d6 lan luot 12 3, 5, 7, 10, 13, 15 va 17ppm.
0,5g bot vo trai duoc cho vao trong céc coc chira dung dich ndi trén. Cac cbc
nay sau d6 duoc dat 1én may lac, lac trong 1 gio véi toc do 400 vong/phit ¢
nhiét do phong. Sau d6, dung dich sau khi hap phu duoc do phé UV-Vis &
budc séng cuc dai 540nm.

c) Khao sét anh huong cua nhiét do

Chuan bi 3 céc thay tinh chita 50ml dung dich ion crom (VI) duoc pha
lodng bang nudc cat véi ndng d6 10ppm, cho vao mdi coc 0,5g bot vo trai va

con khudy tir. Bt cac coc 18n may khudy tir da dugc gia nhiét & nhiét d6 30°C,
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45°C va 60°C. Cac cbc dugc khudy trong 1 gio véi toe dd 400 vong/phut.
Cubi cung, do phd UV-Vis cua dung dich chtra ion crom (V1) (sau khi bi hap
phu bai bot vo trai) ¢ budc séng cuc dai 540nm.

d) Khao sat dnh huong cua pH

Chuan bi 50ml dung dich chta ion crom (VI) nong d6 10ppm véi pH
thay d6i lan luot tir 2 dén 12 (sir dung dung dich HCI 0,1M va NaOH 0,1M dé
pha cac dung dich véi pH khéc nhau). Céc dung dung dich duoc hap phu
bang 0,5g bot vé trai duoc lac trén may lac ¢ nhiét do phong trong 1 gio véi
tbc do 400 vong/phit. Dung dich sau hap phu duoc dé lang roi ly tam boi
thiét bi ly tdm trong 10 phit véi téc d6 6000 vong/phit. Dung dich trong thu
dugc duoc thém chét chi thi mau, tién hanh phan tng trong 10 phit. Sau do,
do ph6 UV-Vis caa dung dich (sau khi bi hip phu bai bot vo trai) & budc séng
cuc dai 540nm.

e) Khao sét anh huwong cua thoi gian

Kha nang hap phu cta bot vé trai vai dung dich chira ion crom (VI) dugc
khao séat vgi thoi gian thay doi tir 20 dén 120 phat, diéu kién hap phu: dung
dich pha lodng c6 nong d6 10ppm, pH 7, hap phu bang 0,5g bot vo trai trong
1 gio trén may lic & nhiét @6 phong, téc do lic 400rpm. Dung dich sau hap
phu duoc dé lang réi mang di ly tam trong 10 phit voi te do6 6000rpm. Dung
dich trong thu duoc thém chat chi thi mau, dé phan ang trong 10 phdt. Sau do,
do phdé UV-Vis caa dung dich chtra ion crom (V1) (sau khi bi hap phu boi bot
Vo trai) ¢ budc séng cuc dai 540nm.
2.4. Xir 1y s6 liéu

Khéi luong chat dugc hap phu va phan trim khéi luong chat duoc hap
phu dugc xac dinh nhu sau:

Khédi lugng chat dugc hap phu trén mot gam chat hap phu, Q (mg.gh),
dugc tinh theo cong thuc dudi day:
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_ (Co_ce)-v
Q= — — (tD

Trong d6, Q 1a lugng chat dugc hap phu trén mot luong chat hap phu ¢
diéu kién can bang (mg/g), Co va Ce 12 nong do caa chat dugc hap phu trong
dung dich ban dau va ¢ trang thai can bang (mg/L), V la thé tich dung dich (L)
va W 1a khéi lugng chat hap phu (g).

Phan tram lugng chat dugc hap phu duoc tinh nhu sau:

(Cy — Co)-100
H (%) = —c (pt. 2)

Khdo sat va xay dung phwong trinh dang nhiét hdp phu

Trong dé tai luan van nay, cac duong dang nhiét Langmuir, Freundlich,
Temkin va Dubinin-Radushkevich d3 duoc lya chon dé nghién ciru qué trinh
hap phu trong hé ran (bot vo trai) - long (c4c dung dich xanh metylen va dung
dich chwra ion crom (V1).

Phuong trinh dang nhiét Langmuir cho qué trinh hap phu dung dich bgi

chat hap phu ran nhu sau:

Qe = 12t (pt. 3)

14k Ce

Trong d6, Qe 1a luong chat duoc hap phu trén mot lugng chat hap phu &
trang thai can bang (mol /g), Ce la nong d6 can bang cua chat tan (mol/L). Q,
va k. 1a cac hang s6 Langmuir, trong d6 Q, dai dién cho kha nang hap phu
don 16p cuc dai va k. dai dién cho ning lugng lién két hoic tham sé &i luc cua
hé hap phu.

Phuong trinh dang nhiét Freundlich cho hé néi trén nhu sau:

Qe = krCe"F (pt. 4)

Trong d6, ke 13 hing sé ding nhiét Freundlich (LM mg—"/mg?) va 1/
ne 12 s6 mii Freundlich.

Phuong trinh dang nhiét Temkin cho hé néi trén nhu sau:

Q.= B InAr + B InC, (pt.5) v6i B = RT/by
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Trong d6, At 1a hing sé lién két can bang dang nhiét Temkin (L/g),
br 1a hang sé dang nhiét Temkin, R 1a hiang sé khi (R = 8,314 J / mol/K),
T = 298K

Phuong trinh dang nhiét Dubinin-Radushkevich (DR) cho h¢ noi trén

nhu sau:

In Qe = In Qs — Kag £ 2 (pt.6) VGi ¢ = RT In (1+ 1/C,)

Trong d6, Qs 1 dung luong bao hoa dang nhiét ly thuyét (mg/g), Kag
la hang sé dang nhiét Dubinin-Radushkevich (mol%/kJ?).

Khdo séat déng hoc hdp phu

Trong luan vin nay, md hinh dong hoc hap phu bac nhat, gia bac nhat,
bac hai va gia bac hai di duoc lua chon dé khao sat dong hoc hap phu cac
dung dich xanh metylen va dung dich chira ion crom (V1) bang bot vo trai.

Mo hinh d6ng hoc hap phu bac nhat:

In Ci=In Co—kyt (pt.7)
Mo hinh ddng hoc hap phu gia bac nhat:
In (Qo—Q¢) = In Qg — kst (pt.8)
Mo hinh dong hoc hap phu bac hai:

1 1
- o + kot (pt.9)

Mo hinh dong hoc hap phu gia bac hai:
t

=1 LI S S A2

Trong d6: Co va C; 12 nong do6 ctia chét tan tai thoi diém ban dau va thoi

diém t (mg/l); Qo 1a dung lugng pha mot 16p téi da (mg/g); Q; va Qe 1a luong
chat bi hap phu trén mot gam chat hap phu tai thoi diém thi t va ¢ trang théi
can bang (mg/g); ki, Ks, ko va k 1an luot 12 hing s6 mé hinh phan tng bac
nhat, mé hinh phan tng gia bac nhat, md hinh phan tng bac hai va mé hinh

phan tng gia bac hai.
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2.5. Cac phuong phap dic trung bt vé trai trudc va sau bién tinh
2.5.1. Phwrong phdp phé hong ngoai (IR)

Panh gia twong tac ciia bic xa hdng ngoai véi vat chat bang cach hap
thu, phat xa hodc phan xa. Phuong phap nay duoc sir dung dé nghién ctu va
x4c dinh cac nhdm chie trong bot vo trai trude va sau khi bién tinh. Phd hang
ngoai duoc ghi bang thiét bi phd hong ngoai Nicolet iS10 (M¥) tai Vién Ky
thuat nhiét ddi, Vién Han 1am Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.

2.5.2. Phuong phdp hién vi dién tir quét (SEM)

Phuong phap nay sir dung Ky thuat quét chum tia dién tir hoi ty trén bé
mat mau vat dé tao ra hinh anh. Céc tin hién dién tir twong tac véi bé mat mau
tao thanh céc tin hiéu khac nhau va cac tin hiéu nay s& cung cap nhiing thong
tin sau: hinh thai bé mat, kich thudc pha phan tan ctua bot vo trai trudge va sau
khi bién tinh. Chup anh hién vi dién tt quét mau nghién ctru duoc thuc hién
trén thiét bi SEM-S-4800 (Hitachi, Nhat Ban) tai Vién K¥ thuat nhiét doi,
Vién Han 1dam Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.

2.5.3. Phwrong phdp pho tan xa ndng heong tia X (EDX)

Phuong phap nay duoc sir dung dé danh gia, xac dinh thanh phan
nguyén tb, su phan bd cac nguyén tb trong cdc mau bot vo trai truéc va sau
khi bién tinh... Chup phé EDX ctia mau duoc tién hanh trén thiét bi dau do
tdn xa nang luong tia X, Oxford Instruments — Anh tai Vién Ky thuat nhiét
déi, Vién Han 1am Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.

2.5.4. Phurong phdp quang phé hap thy tiz ngogi - kha kién (UV-Vis)

Phuong phéap nay duoc sir dung dé danh gia kha nang hap phu va giai
hap phu c4c kim loai nang, mau nhuém cua bot vo trai trudc va sau khi bién
tinh. Quang phd hép thu tir ngoai — kha kién duoc do trén thiét bi do quang
phd UV-Vis S80 Libra, Biochrom — Anh, 2016. Ghi phé duoc thuc hién tai
Vién Ky thuat nhiét daoi, Vién Han 1am Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.
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2.5.5. Phurong phap tan xa danh sang dong (DLS)

Phuong phéap nay duoc sir dung dé xac dinh cac thong sé vé thé Zeta,
phan bé kich thudc hat cua cac mau bot vo trai trudc va sau khi bién tinh. Dé
x4c dinh thé zeta cua hai loai vat liéu, 0,01g cua céc vat liéu dugc can chinh
X&c roi cho vao tung ong falcon 50ml, sau d6 thém 30ml nuéc cat vao moi
éng. Gié tri pH cua tung dng duoc chinh bing dung dich NaOH hoic HCI
0,01M. Gia trj thé zeta va kich thuéc hat cia vat liéu duge xac dinh trén thiét
bi phan tich kich thudc hat HORIBA SZ-100 - Nhat Ban tai Vién Ky thuat
nhiét dai, Vién Han l[am Khoa hoc va Cong nghé Viét Nam.

2.5.6. Phirong phdp do dién tich bé mat riéng Brunauer-Emmett-Teller (BET)

Pay la phuong phap dung dé xac dinh dién tich bé mat riéng bang cach
x4c dinh thé tich hodc khéi lwgng cua lugng nitrogen hap phu trén mau.
Phuong phap thuc hién nay dya trén viéc xac dinh luong khi can thiét dé bao
pht bé mat caa mot I6p don phén ti. Luong khi nay duoc xac dinh tir duong
cong hap phu ding nhiét cta nito ¢ nhiét do cua nito 1ong (77,4K) theo
Brunauer, Emmett va Teller (BET) tir d6 N bi hap phu bang hap phu vat ly
trén bé mat chat hap phu. Luong Ny hap phu & mot &p suét cho trude duoc xac
dinh bang phép do thé tich hoac khéi luong. Phép do duoc tién hanh trén thiét
bi phén tich bé mat va 16 xop TriStar 11 3020, Micromeritics — My tai Vién Ky

thuat nhiét dai, Vién Han 1am Khoa hoc va Céng nghé Viét Nam.
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CHUONG III. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Pic trung ciia bt vé trai cé va khong bién tinh
3.1.1. Hinh thai cdu tric

Hinh 3.1, Hinh 3.2 va Hinh 3.3 biéu dién anh hién vi dién tir quét (SEM)
ctia c4C mau bot vo trai ban dau, sau khi nung va sau khi bién tinh véi EDTA.
C6 thé thiy mau bot vo trai ban dau cé cau tric dang phién, bé mat phang, cac
phién xép chong 1én nhau. Cu tric nay c6 nhiéu khoang tréng va 16 rong. Bé
mat mau bot vé trai sau khi nung & nhiét do 750°C c6 hinh thai phang véi mot

s6 diém ndi com, it 15 rdng.

SEl- 5ky WD19mm/ 86214 ¥ /= x500 SQUIM - . e—— SEIL) SRV WDy
ITT-VKTND ERREY D g o JTT VKERDE 05

SE| £\5kV._"' WP1Smm | SS21
ITT- VKTND " %

Hinh 3.1. Anh SEM cua mau bét Vé trai ban dau chia bién tinh
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SEl  5kV WD15mm  S$S23 x3,000 Sum TN SEl ) 5kV WD15mm SS23
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Hinh 3.2. 4nh SEM czia mdu bét vé trai sau khi nung ¢ 750°C

Bot vo trai sau khi bién tinh véi EDTA ¢6 cau tric twong ty véi mau
bot vo trai ban dau, tuy nhién, kich thudc cua cac phién nho va sat nhau hon,
cac khoang tréng va 16 rdng bi thu hep lai. Bidu nay cho thay, qua trinh bién
tinh da anh huong dén hinh thai cua bot vo trai. Trén bé mat cac phién/tam
mau bot v trai xuat hién cac hat nho kich ¢& nanomet. Nhu vay, bot vo trai
sau khi bién tinh tro nén xép hon, kich thudc nho hon nén sé& thuan loi hon
cho nghién ctu hap phu xanh metylen va ion crom (V1) & phan sau.
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Hinh 3.3. 4nh SEM czza mdu bét vé trai sau khi bién tinh véi EDTA

3.1.2. Phé héng ngogi

Hinh 3.4, 3.5 va 3.6 la phd hong ngoai (IR) cta cac mau bot vé trai ban
dau, sau khi nung va sau khi bién tinh véi EDTA. C6 thé thiy pho IR cua cac
mau bot néu trén twong d6i gidng nhau vai 2 pic dic trung cho lién két O-H
(tai cac sb song 1444,26 cm™ dbi véi bot vo trai ban dau; 1392,63 cm™ doi
véi bot vo trai sau khi nung va 1441,03 cm™ d6i véi bot vo trai bién tinh
EDTA) va lién két C=C (tai 867,81 cm™ voi mau ban dau; 871,26 cm™ véi
mau sau khi nung va 866,86 cm™ véi mau bién tinh EDTA). Vi tri cua cac pic
c6 su khac nhau véi cac mau khac nhau, trong ¢4, mau ban dau va mau bién
tinh EDTA, vi tri c4c pic cd su thay d6i rat it. Ngoai ra, phd IR con cho thay
su hién dién cua lién két C-H & khoang 2980 cm®, lién két C=0 & khoang
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1790 cm™ & ca 3 mau va lién két C=N tai 1642,16 cm™ & mau ban dau. O
viing budc séng tir khoang 1600 cm™ dén khoang 1100 cm c6 pic dai Véi
cuong do manh. Day co thé 1a vang hdn hop, chong 14an cac dao dong cua
nhom CO4%, lién két C=0, lién két C=N...
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Hinh 3.5. Phé IR ciia mdu bét vé trai sau khi nung ¢ 750°C

26



©
o

.48

©
-2
3346.79
2985
1787.70

85-

80-

71231

75-
70+

65-

%Transmittance

856.85

w
S
1441.03

Wavenumbers (cm-1)

Hinh 3.6. Phé IR ciia mdu bét vé trai sau khi bién tinh véi EDTA
3.1.3. Phé tan Xa néng lwong tia X
Céac Hinh 3.7, 3.8 va 3.9 la pho tan xa niang lugng tia X (EDX) cta bot

Vo trai ban dau, sau khi nung va sau khi bién tinh vai EDTA. Céc s6 liéu tong

hop trén Bang 3.1 cho thay thanh phan nguyén t chu yéu caa bot vo trai 1a
Ca va O, chiém ti 1¢ hon 80%. Tiép sau d6 1a C véi ti I& xap xi 10%. Mot
phan nho cac nguyén té N, Na ciing dugc tim thay trong thanh phan cua bot
Vo trai. Mau bot vo trai sau khi nung c6 thém mét luong nho S, cé thé 1a do ¢6
phan thit trai chua dugc 1am sach con du. Mau bot vo trai sau khi dugc bién
tinh voi EDTA d loai bo céc tap chat Fe va S.
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Hinh 3.9. Phé EDX cua mdu bét vé trai sau khi bién tinh véi EDTA
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Bang 3.1. Thanh phan khéi lwong cac nguyén té trong cac mau bgt vé trai

Nguyénts | Mauban dau (%) | Maunung (%) | Mau bién tinh (%)
Ca 37,58 38,65 37,68
o) 46,65 43,52 45,62
C 8,82 9,14 9,29
N 5,46 4,58 6,26
Na 0,39 0,17 0,50
Fe 1,10 3,80 0,00
S 0,00 0,15 0,00
Cl 0,00 0,00 0,64
Téng 100% 100% 100%

3.1.4. Thé zeta va kich thuéc hat cua vat liéu ban dau va sau bién tinh

Bang 3.2 trinh bay thé Zeta cia mau bot vo trai ban dau, sau bién tinh

véi pH dung dich thay doi tir 2 dén 12.

Bang 3.2. Thé Zeta (MV) ciia mdu vat liéu ban dau va sau bién tinh

pH Ban dau Bién tinh
pH 2 15,3 12,2
pH 4 135 10,0
pH 6 0.1 0,3
pH 8 35 7.9
pH 10 12,7 20,5
oH 12 284 239

C6 thé thay pH dung dich cang 16n hoic cang nho thi thé Zeta cua mau

bot vo trai ban dau va bot vo trai bién tinh cang cach xa 0 nén mau bot vo trai

c6 va khdng bién tinh c6 tinh 6n dinh vé dién ¢ méi truong kiém va axit va c6
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xu huéng két tu, do 6n dinh kém & méi trudng trung tinh. Dya vao sy bién doi
thé Zeta cua cdc mau bot vé trai c6 va khong bién tinh, xac dinh dugc diém
dién tich khong cta 2 mau bot vo trai la khoang pH 6.

Bang 3.3 thé hién kich thuéc hat cia mau bot vo trai ban dau va sau
bién tinh EDTA. C6 thé thay kich thudc hat vat liéu sau bién tinh nho hon so
Vvé6i kich thuéc cua mau vat liéu ban dau. Diéu nay c6 thé Ii giai bang viéc
nhom chiac EDTA thay thé gdc COs? trong canxi cacbonat chiém phan 16n &
bot vo trai:

CaCOs + EDTA?* => Ca(EDTA) + COs*

Bdng 3.3. Kich thuéc hat cia mdu vdt liéu ban dau va sau bién tinh

Kich thudc hat trung
6240,1 4303,4
binh, nm
Pic kich thudc hat, nm 1470,8+121,1 1464,9+51,2
Pl 0,846 1,382

Cac Bang 3.4, 3.5 va cac Hinh 3.10, 3.11 biéu dién diém dang dién
(PHpzc) cua cadc mau bot vo trai ban dau va sau bién tinh EDTA. Trong do,
PHpzc ctia 2 mau vat liéu lan luot xap xi 7,5 va 6,4.

Bang 3.4. pH dau va pH sau cia mau bét vé trai ban dau

pH dau pH sau
2 2,20
4 4,16
6 6,23
8 7,98
10 10,10
12 11,89
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-0.25 pH
Hinh 3.10. pHpzc ciia mdu bét vé trai ban dau

Bang 3.5. pH dau va pH sau cia mau bét vé trai bién tinh EDTA

pH dau pH sau
2 2,10
4 3,93
6 5,98
8 8,20
10 10,18
12 12,20
01
0.05
0
_ 005
< o1
015
0.2
0.25

pH

Hinh 3.11. pHpzc ciia mau bét vé trai sau khi bién tinh EDTA
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3.1.5. Mgt sé ddc trung bé mdt cia mau bét Vo trai ban dau va mdu bét vé
trai sau bién tinh

Bang 3.6 1a thé hién két qua xac dinh mot sé dic trung bé mit cua cac
mau bt vé trai nhu dién tich bé mit riéng BET, thé tich riéng cua 16 va chiéu
rong 15 rong trung binh. C6 thé thay dién tich bé mat riéng BET ctia mau bot
Vo trai duoc xir Iy thd ban dau (viét tit 12 bot vo trai ban dau) Ién hon so v6i
mau bot vo trai sau bién tinh EDTA nhung thé tich riéng va chiéu rong trung
binh cua cac 16 rong cua mau bot vo trai sau bién tinh EDTA Ién hon so véi
mau bot vo trai ban dau.

Bang 3.6. Mt so déc trung bé mdt ciia c&c mau bét vo trai

Mau Dién tich bé mat | Thé tich rieng | Chiéu réng I8 rong
riéng (m?/q) ciaa 16 (cm®g) | trung binh (nm)
Mau ban dau 2,9140 0,002631 3,3034
Mau bién tinh 2,6119 0,003098 3,3728

Cac Hinh 3.12 - 3.15 thé hién gian do dién tich bé mit riéng va dudng
cong hap phu N tai 77,35°K caa mau bot vo trai ban dau va mau bot vo trai
sau khi bién tinh. Dua theo phan loai cua IUPAC, c6 thé thiy duong cong hap
phu N, ctia 2 mau bot 1a duong dang nhiét thuan nghich loai II. Pay 1a dang
chuan cua dang nhiét véi chat, vat liéu khong xop hodc co 16 xdp ¢& micro.

Dang nhiét loai 11 biéu thi cho hap phu don 16p — da 16p khdng bi han ché.
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Hinh 3.12. Gidn d6 dién tich bé mdt riéng ciza mdu bgt vé trai ban dau
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Isotherm Linear Plot
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Hinh 3.13. Puong cong hdp phu N tai 77,35 °K ciia mdu bét Vo trai ban dau
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Hinh 3.14. Gidn d6 dién tich bé mdt riéng ciia mau bgt vé trai sau
bién tinh EDTA
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Isotherm Linear Plot
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Hinh 3.15. Buwong cong hap phu N3 tai 77,35°K cia mau bét vé trai sau bién
tinh EDTA

3.2. Khio sat kha ning hap phu xanh metylen bing bt vé trai
3.2.1 Khd ndng hap phy chdt mau xanh metylen bdi bét vé trai
a) Anh huéng cua khoi lwong chdt hap phy

Két qua khao séat anh huong caa khéi lugng chat hap phu 1a bot vé trai
ban dau dén cac thong sé phan anh kha ning hap thu xanh metylen nhu do
hap thu quang (A), nong d6 dung dich tai thoi diém can bing (C), khéi luong
chat duoc hap phu trén mot gam chat hap phu (Q) va phan tram hap phu (H)
dugc trinh bay trén Bang 3.7. C6 thé thay khi tién hanh hap phu xanh metylen
trong thoi gian 60 phat, thé tich dung dich xanh metylen 50 ml, véi khdi
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lwgng bot vé trai ban dau thay doi, kha nang hap phu chat mau, thuéc nhuém
- xanh metylen cua né kha tét (hap phu duogc trén 80% xanh metylen), trong
d6, khdi luong chat hap phu 0,59 6 hiéu suat hap phu xanh metylen cao nhét
(83,36%). Néu tang luong hap phu 1én cao hon 0,5g, hiéu suat hap phu khdng
ting ma con cd xu hudng giam. Do d6, sir dung 0,59 bot vo trai ban dau la
thich hop cho cac thi nghiém hap phu xanh metylen tiép theo.

Bang 3.7. Anh huong cia khéi lirong bét vé trai ban dau dén cac théng sé

phan &nh khd ndng hdp thu xanh metylen

. Thé tich
Khoi Thoi
_ dd xanh C Q
STT| lwgng gian A H (%)
metylen (ppm) (mg/g)
(9) (P)
(ml)
1 0,1 60 50 1,416 1,35 2,826 80,73
2 0,2 60 50 1,388 1,32 1,420 81,12
3 0,3 60 50 1,394 1,33 0,945 81,03
4 0,4 60 50 1,249 1,19 0,726 83,02
5 0,5 60 50 1,224 1,16 0,584 83,36
6 1,0 60 50 1,258 1,20 0,580 82,90

b) Khdo sat dnh hwong cua nong do dung dich xanh metylen ban dau

Két qua khao sat anh huong cua nong do dung dich xanh metylen ban
dau dén cac thdng sé phan anh kha niang hap thu xanh metylen bai 0,5 g bot
Vo trai ban dau, thoi gian hap thu 60 phut dugc trinh bay trén Bang 3.8. C6
thé thay dung dich xanh metylen véi nong d6 dau 1a 10ppm duoc hap phu boi
bot vo trai ¢d hiéu suat hap phu xanh metylen cao nhat (86,13%). Vi vay, lua
chon nong do dung dich xanh metylen ban d¢au 10ppm la thich hop cho céc thi

nghiém tiép theo.
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Bang 3.8. Anh hurong cia nong dg dung dich xanh metylen ban dau dén céc

théng sé phdn anh kha ndang hap thu xanh metylen béi bét vé trai ban dau

Khoi | Nong | Thé c 0
STT| lwong do tich A H (%)
(ppm) | (Mg/g)
(9) (ppm) | (ml)
1 0,5 3 50 0,497 0,47 | 0,253 | 84,38
2 0,5 5 50 0,988 0,94 | 0,406 | 81,22
3 0,5 7 50 1,258 1,20 | 0,580 | 82,90
4 0,5 10 50 1,456 1,39 | 0,861 | 86,13
5 0,5 13 50 2,113 2,02 | 1,008 | 84,49
6 0,5 15 50 2,457 2,35 | 1,265 | 84,36
7 0,5 17 50 2,633 2,51 | 1,449 | 8521

¢) Khao sat anh huong cua nhiét do

Két qua khao sat anh hudng cua caa nhiét do dén céac thdng sé phan anh

kha nang hap thu xanh metylen bgi 0,5 g bot vo trai ban dau, thoi gian hap thu

60 pht, ndng do dung dich xanh metylen ban dau 10ppm duoc trinh bay trén
Bang 3.9.

Bang 3.9. Anh hwrong cua nhiér dg dén céc thdng sé phan anh kha néng hap

thu xanh metylen bdi bét vé trai ban dau

Khoi | Nhiét | Thé
STT| lwong do tich A (p:):m) (mj/g) H (%)
(9) (°C) | (mi)
1 0,5 30 50 1,367 | 1,30 | 0,870 | 86,98
2 0,5 45 50 1,491 | 142 | 0,858 | 85,80
3 0,5 60 50 1691 | 161 | 0,839 | 8388
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C6 thé thay véi cac nhiét do khao sat, bot vo trai hap phu xanh metylen
t6t nhat ¢ nhiét do 30°C (hiéu suat hap phu 86,98%). Khi ting nhiét do, kha
nang hap phu xanh metylen giam. Vi vay, lua chon nhiét ¢6 30°C la thich hop
cho cac thi nghiém tiép theo.

d) Khao sat danh huwong cua moi truong pH

Két qua trong Hinh 3.16 cho thay khi st dung 0,5 g bot vo trai ban dau,
thoi gian hap thu 60 phat, nong d6 dung dich xanh metylen ban dau 10ppm,
nhiét do hap thu 30°C, bot vo trai hap phu xanh metylen tot nhat & méi truong
pH =7 (hiéu suat hap phu 85,2%). Kha ning hap phu xanh metylen tang dan
khi méi truong pH tir axit vé trung hoa sau dé lai giam khi méi truong pH
bazo. C6 thé giai thich 12 chat mau xanh metylen c6 mang ion duong khi hoa
tan trong nudc sé gay kho khin cho qua trinh hap phu xanh metylen trong moi
truong axit. Khi pH ting, qua trinh hap phu xanh metylen s& dién ra manh
hon. Tuy nhién, khi pH vuot qua ngudng 7, cac ion OH™ trong dung dich s
canh tranh lyc hat voi chat mau va bé mat chat hap phu (bot vo trai ban dau)
dan dén kha nang hap phu xanh metylen giam.

pH
085
085
085
085
085
084
084

084
084

pH

Hinh 3.16. Anh hwong ciia méi truong pH dén kha nang hap thy xanh metylen

bdi bét Vo trai ban dau
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e) Khao sat anh huong cua thoi gian

Két qua trong Bang 3.10 cho thay khi sir dung 0,5g bot vo trai ban dau,
nong do dung dich xanh metylen ban dau 10ppm, nhiét &6 hap thu 30°C & mai
truong pH =7, hiéu suat hap phu xanh metylen ting theo thoi gian hap thu do
thoi gian tiép xdc giira bot vo trai va xanh metylen dai hon khi tang thoi gian
hap thu. Khi tang thoi gian hap thu tir 20 phat [&n 60 phat, hiéu suat hap phu
xanh metylen béi bot vo trai ban dau ting tir 83,77 1&n 84,95%, 16n hon so voi
thoi gian hap thu tir 70 phut 1én 120 phuat (tang khong dang ké, tir 85,01 1én
85,60%). Vi vy, dé tiét kiém ning luong cho qua trinh hap phu xanh metylen,
lya chon thoi gian hap thu 60 phat 1a thich hop.

Bang 3.10. Anh hwong cua thoi gian hdp thy dén cac théng sé phan anh khd

nang hdp thy xanh metylen béi bét vé trai ban dau

Khoi Thoi Thé

STT| lwgng gian tich A ¢ Q H (%)
, (ppm) | (mg/g)

(9) (phdt) | (ml)
1 0,5 20 50 1,703 | 1,62 | 0,838 | 83,77
2 0,5 30 50 1,652 | 1,57 | 0,843 | 84,25
3 0,5 40 50 1,614 | 154 | 0,846 | 84,62
4 0,5 60 50 1,579 | 150 | 0,850 | 84,95
5 0,5 70 50 1,573 | 150 | 0,850 | 85,01
6 0,5 90 50 1,560 | 1,49 | 0,851 | 85,14
7 0,5 120 50 1,511 | 1,44 | 0,856 | 85,60

3.2.2. Khao séat hdap phu dang nhiét va déng hoc cia qué trinh hap phu xanh

metylen bai bét vo trai

a) Phuong trinh dang nhiét
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Quaé trinh hap phu dang nhiét xanh metylen bai bot vo trai ban dau duoc
khao st bang 4 phuong trinh diang nhiét: Langmuir, Freundlich, Temkin va
Dubinin-Radushkevich. Phuong trinh ddng nhiét hip phu xanh metylen boi
bot vo trai ban dau va hé s6 hdi quy tuyén tinh dugc thé hién ¢ Hinh 3.17.
Cac thong sé phan anh qué trinh hap phu dang nhiét theo 4 phuong trinh noi
trén dugc trinh bay trong Bang 3.11.

Langmuir Freundlich
5 0.4
=1,9151x + 0,0077
4 y 2 0.2 ®
R? = 0,9682 o®
3 0 0.
5 04 02 550 02 0.4 06
1 L 0A® 1 0669 - 0,2838
0 e 06 R?=0,9705
0 0.5 1 1.5 2 25 0.8
Temkin D-R
2 05 | o y =-0,2286x +0,2561
y = 0,7209x + 0,6221 ® R2=0,8395
1.5 [R2=0,9032 o 0 "._‘
.. 0 ... 4 6 8 10
1 R, -0.5 o .
."
°
N ) 1
° e
®
o 1.5
-1 -0.5 0 0.5 1 1.5

Hinh 3.17. D6 thi phuwong trinh dang nhiét hap phy xanh metylen béi bét vé

trai ban dau
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Bang 3.11. Cac théng so phan anh qua trinh hdp phu dang nhiét xanh metylen
bdi bét Vo trai ban dau theo 4 phuong trinh dcfng nhiét Langmuir, Freundlich,

Temkin va Dubinin-Radushkevich

Phwong trinh Langmuir Phwong trinh Freundlich
K k
o " | R | R2 | 1n n f R?
(mg/g) | (L/mg) (mg/g)

129,870 0,0040| 0,497|0,9682| 1,067 0,937 0,520 | 0,9705

Phwong trinh Dubinin-

Phwong trinh Temkin _
Radushkevich

AT Qs Kad E
br B R? R?
(L/mg) (mg/g) | (mol?/kJ? | (kd/mol)

2,1833 | 3436,776 | 0,7209 [ 0,9032 | 1,292 | 0,229 1,48 0,8395

Chu thich:
- Vé6i phuong trinh dang nhiét Langmuir: Qo 1a kha nang hap phu don 16p cuc dai, K. 1a
nang luong lién két hozc tham sé ai luc cua hé hap phy, Re 1a thong sé Langmuir
- Véi phuong trinh dang nhiét Freundlich: ke Ia hang sé dang nhiét Freundlich, 1/ ng 1a s6
mii Freundlich
- Véi phuong trinh dang nhiét Temkin: At la hang so lién két can bang dang nhiét Temkin,
br 12 hang s6 dang nhiét Temkin, B = RT/br
- Véi phuong trinh dang nhiét Dubinin-Radushkevich: Qs la dung lwong bdo hoa dang
nhiét ly thuyét, Kag 1a hang sé dang nhiét Dubinin-Radushkevich, E Ia gié tri ning luong
hap phu trung binh

Két qua trong Bang 3.11 cho thay su hip phu dang nhiét cua bot vo trai
ban dau véi xanh metylen tuan theo phuong trinh dang nhiét Langmuir véi hé
s6 hdi quy 12 0,9682. Hang s6 Ry = 0,497 < 1 cho thay qua trinh hap phu theo
chiéu thuan. Kha nang hap phu cuc dai cia bé mat bot vo trai ban dau voi
xanh metylen 1a 129,87 mg/g. Hé sé hdi quy cua phuong trinh dang nhiét
Freundlich cao hon nhung do hang sé n = 0,937 < 1 nén qua trinh hap phu
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dang nhiét khong tuan theo phuong trinh nday. Cac phuong trinh dang nhiét
khac cling c6 hé s quy hoi tuong ddi cao, 0,9032 cho phuong trinh Temkin
va 0,8395 cho phuong trinh Dubinin-Radushkevich.

b) Phuong trinh dong hoc
DPong hoc cua qué trinh hap phu xanh metylen bgi bot vo trai ban dau dugc
khao sat bang bén phuong trinh dong hoc bac 1, gia bac 1, bac 11 va gia bac 11
Két qua duoc thé hién trong Hinh 3.18:

Pong hoc bac 1 Pong hoc gia bacl
0.6 y= '0,0011)( + 0,4863 4.8601
os R?=0,9088
: ° = -1E-06x + 4,8601
®oy... . 4.86005 : o
0.4 O @ ® "e.. ’
03 4.86 o
0.2 o
4.85995 L
0.1 T
.9
0 4.8599
0 50 100 150 0 50 100 150

Dong hoc bac 2 Gi1a dong hoc bac 2
001 150 .
001 y=0,0007x+0,614 o y=1,1642x+0,7176

2 _ 2 -
001 R _0,9'1.321.- 100 R2=1 .
001 ‘, ....
.. K 4

001

RO 050 .®
001 .

L .
001
0 50 100 150
0 50 100 150

Hinh 3.18. Phuwong trinh dong hoc qué trinh hdp phy xanh metylen béi bét vé
trai ban dau

Tir Hinh 3.18 ¢6 thé thdy dong hoc ctia qué trinh hap phu xanh metylen

boi bot vo trai ban dau tuan theo phuong trinh gia dong hoc bac 11 véi hé sb

hoi quy 16n nhat, R? =1. Nhu vay, qué trinh hap phu cd sy can bang giira chat

hip phu va chét bi hap phu, khéng bi chi phdi boi nong do chét bi hap phu
ban dau ma phu thudc vao thoi gian hap phu.
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Két qua nghién ciru st dung bot vé trai nudi 1ay ngoc & Nha Trang sau
khi xir Iy ban dau, nung & nhiét d6 cao va bién tinh voi EDTA cua dé tai nay
cho thay 3 loai bot vo trai néu trén c6 kha niang hap phu xanh metylen voi
hiéu suat khoang 80%. Trong khi d6, vat liéu hap phu tir than sinh hoc tir tinh,
v6i nhitng vu diém hon han, c6 kha ning hap phu xanh metylen trong moi
truong nudc 18n téi 98,82% [28] hoac vat liéu composite chitosan — sat tir oxit
c6 kha nang hap phu xanh metylen tét hon va co thé tai st dung nhiéu lan
[30].

3.3. Khio sat kha ning hap phu ion crom (V1) bang bt vo trai
3.3.1. Khd ndng hdp phu ion crom (V1) bang bét vé trai

a) Khdo sat anh hirong cua khoi lirong chat hap phu

Két qua khao s&t anh huong caa khéi lugng chat hap phu 12 bot vé trai
ban dau dén céc théng sd phan anh kha niang hap thu ion crom (VI) nhu do
hap thu quang (A), nong d6 dung dich tai thoi diém can bang (C), khoi luong
chéat duoc hap phu trén mot gam chat hap phu (Q) va phan tram hap phu (H)
duogc trinh bay trén Bang 3.12. C6 thé thay khi tién hanh hap phu ion crom
(V1) trong thoi gian 60 phat, thé tich dung dich ion crom (V1) 50 ml, véi khoi
lwong bot vo trai ban dau thay doi, kha nang hap phu ion crom (V1) cua né
kha tot (hap phu duoc trén 50%), trong d6, khdi lwong chat hap phu 0,59 c6
hiéu suat hap phu ion crom (V1) cao nhét (53,28%). Do @6, sir dung 0,59 bot
Vo trai ban dau Ia thich hop cho céc thi nghiém hap phu ion crom (V1) tiép
theo.
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Bang 3.12. Anh hwong cua khoi lirong bét Vo trai ban dau dén céc thdng sé

phan anh khd ndng hdp thu ion crom (V1)

Khoéi | Thoi Thé

STT | lwong gian tich A ¢ Q H (%)
(ppm) | (mg/g)

(9) (p) (ml)
1 0,1 60 50 0,456 | 4,84 1,031 51,57
2 0,2 60 50 0,452 | 4,80 2,079 51,97
3 0,3 60 50 0,451 | 4,79 3,124 52,07
4 0,4 60 50 0,448 | 4,76 4,190 52,37
5 0,5 60 50 0,439 | 4,67 5,328 53,28

b) Khdo sat anh hwong ciia néng dé ban dau cua ion trong dung dich

Bang 3.13. Anh huwong cia nong dg dung dich chiza ion crom (VI) ban dau

dén céc thdng sé phan anh kha néng hap thy ion crom (VI) béi bét vé trai ban

dau
Khoi . )
Nong d¢ | The tich C Q
STT | lwong A H (%)
(ppm) (ml) (ppm) | (Mg/g)
(9)
1 0,5 3 50 0,113 | 1,40 | 0,320 | 53,33
2 0,5 5 50 0,209 | 2,36 | 0,527 | 52,73
3 0,5 7 50 0,301 | 3,29 | 0,743 | 53,04
4 0,5 10 50 0433 | 4,61 | 1,078 | 53,88
5 0,5 13 50 0,582 | 6,11 | 1,378 | 53,02
6 0,5 15 50 0,681 | 7,10 | 1,580 | 52,66
7 0,5 17 50 0,772 | 8,01 | 1,797 | 52,85
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Két qua khao sat anh huéng cua néng d6 dung dich chira ion crom (V1)
ban dau dén cac théng sé phan anh kha nang hap thu ion crom (V1) bai 0,5 g
bot vo trai ban dau, thoi gian hap thu 60 phat dugc trinh bay trén Bang 3.13.
C6 thé thay dung dich chta ion crom (VI) véi nong d6 dau 1a 10ppm duoc
hap phu béi bot vo trai c6 higu suat hap phu ion crom (V1) cao nhat (53,88%).
Vi vay, lya chon ndng d6 dung dich chta ion crom (VI) ban dau 10ppm la
thich hop cho cac thi nghiém tiép theo.

¢) Khao sat anh huong cua nhiét do

Két qua khao sat anh hudng cua caa nhiét do dén céac thong sé phan anh
kha nang hap thu ion crom (VI) bai 0,5 g bot vo trai ban dau, thoi gian hap
thu 60 phut, nong do dung dich ion crom (V1) ban dau 10ppm duoc trinh bay
trong Bang 3.14. C6 thé thay véi cac nhiét d6 khao sét, bot vo trai ban dau hap
phu ion crom (V1) tét nhat ¢ nhiét ¢6 30°C (hiéu suat hap phu 50,37%). Khi
tang nhiét do, kha nang hap phu ion crom (V1) giam, hiéu suat hap phu dudi
muc trung binh, 39,12% & 45°C va 41,13% & 60°C.Vi vay, lya chon nhiét do
30°C la thich hop cho céc thi nghiém tiép theo.
Bang 3.14. Anh hwong cua nhiét do dén cac théng sé phan anh khd nang hdp

thy ion crom (VI) béi bét vé trai ban dau

Khoi Thé
Nhiét C Q
STT| lwong A tich A H (%)
do (O) (ppm) | (mg/q)
(9) (ml)
1 0,5 30 50 0,521 4,96 1,007 | 50,37
2 0,5 45 50 0,633 6,09 0,782 | 39,12
3 0,5 60 50 0,613 5,89 0,823 | 41,13
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d) Khdo sat anh hwong cua moi truong pH

Két qua trong Hinh 3.19 cho thay khi st dung 0,5 g bot vo trai ban dau,
thoi gian hap thu 60 phdt, ndng d6 dung dich ion crom (V1) ban dau 10ppm,
nhiét d6 hap thu 30°C, bot vo trai hap phu ion crom (V1) tét nhat & méi truong
pH =7 (hiéu suét hap phu 50%). Kha niang hap phu ion crom (VI) tang dan khi
moi trudng pH tir acid vé trung hoa, giam dan va can bang khi méi truong
tién téi moi truong pH 12. Vi vy, méi truong pH =7 duoc lua chon cho cac
thi nghiém tiép theo.

pH

055
050
045
040
035

030
0 2 4 6 8 10 12 14

Hinh 3.19. Anh huéng ciia méi truong pH dén kha néing hap thy ion crom (VI)
bdi bt Vo trai ban dau
e) Khdo sét anh hweng cua thoi gian hap phu
Két qua trong Bang 3.15 cho thay khi st dung 0,5 g bot vo trai ban dau,
nong do dung dich ion crom (V1) ban dau 10ppm, nhiét d6 hap thu 30°C &
moi truong pH =7, hiéu suat hap phu ion crom (VI) ting theo thoi gian hap
thu do thoi gian tiép xUc giita bot vo trai va cac ion crom (VI) dai hon khi
tang thoi gian hap thu. Khi ting thoi gian hap thy tir 20 phat 1én 70 phdt, hiéu
suat hap phu ion crom (V1) bai bot vo trai ban dau tang tir 29,97 Ién 48,54%,
I6n hon so véi thoi gian hap thu tir 70 phit 1én 120 phut (ting khong dang ké,
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tir 48,54 18n 53,36%). Vi vay, dé tiét kiém nang luong cho qué trinh hap phu

ion crom (VI1), lya chon thai gian hap thu 70 phat 1 thich hop.

Bang 3.15. Anh hurong cua thoi gian hdp phu dén céc thdng sé phan anh kha

ndng hap thy ion crom (V1) béi bét vé trai ban dau

Khoi Thoi Thé

STT | lwong gian tich A c Q H (%)
, (ppm) | (Mg/g)

9) (phdt) | (ml)
1 0,5 20 50 0,671 | 7,00 | 0599 | 29,97
2 0,5 30 50 0,600 | 6,29 | 0,742 | 37,10
3 0,5 40 50 0593 | 6,22 | 0,756 | 37,80
4 0,5 60 50 0560 | 589 | 0,822 | 41,11
5 0,5 70 50 0,486 | 515 | 0971 | 48,54
6 0,5 90 50 0,480 | 5,09 | 0983 | 49,14
7 0,5 120 50 0,438 | 4,66 | 1,067 | 53,36

f) Khdo sét kha nang hdp phy ion crom (V1) cua bét vo trai sau khi nung
va sau bién tinh véi EDTA

Do bot vo trai ban dau c6 két qua hap phu ion crom (VI) chua cao (chi
hon 50%) nén mau bot vé trai sau khi nung & 750°C va mau bot vo trai bién
tinh véi EDTA sé& duoc dung dé khao séat kha niang hap phu ion crom (V1) voi
su thay doi caa nong do ion crom (VI) ban dau. Két qua khao séat anh huong
cuia nong do dung dich chtra ion crom (VI) ban dau dén cac thdng sé phan anh
kha nang hap thu ion crom (V1) bai 0,5 g bot vo trai sau khi nung, thoi gian
hap thu 70 phdt, thé tich dung dich chtra ion crom (V1) 50 ml duoc trinh bay
trong Bang 3.16. C4 thé thiy bot vo trai sau khi nung & 750°C c6 kha ning
hap phu ion crom (VI) kém hon so véi mau bot vo trai ban dau (So sanh cac

s6 lieu ¢ Bang 3.16 va Bang 3.13). Diéu nay c6 thé Iy giai boi hinh théi cau
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trdc bé mat bot sau khi nung, bé mit it khoang tréng, khdng xp nén kha ning

hap phu ion crom (V1) thap hon.

Bang 3.16. Anh huong cia nong dg ion crom (VI) ban dau téi kha nang hap

phy ion crom (V1) bai bét vo trai sau khi nung

Khoi | Nong | Thé c 0
STT | lwong do tich A H (%)
(ppm) | (mg/g)
(9) (ppm) | (mI)
1 0,5 3 50 0,157 1,85 | 0,229 | 38,24
2 0,5 5 50 0,288 3,17 | 0,366 | 36,65
3 0,5 7 50 0,399 428 | 0544 | 3883
4 0,5 10 50 0,572 6,02 | 0,796 | 39,82
5 0,5 13 50 0,782 8,13 | 0975 | 37,49
6 0,5 15 50 0,913 944 | 1,112 | 37,06

Bang 3.17. Anh huong cua nong do ion crom (VI) ban dau t6i kha nang hap

phu ion crom (V1) béi bét vé trai sau khi bién tinh véi EDTA

Khéi | Nong ]
Thé tich C Q
STT | lwong do A H (%)
(ml) (ppm) | (Mg/g)
(9) (ppm)
1 0,5 3 50 0,070 098 | 0,404 | 67,35
2 0,5 5 50 0,128 156 | 0,688 | 68,76
3 0,5 7 50 0,184 2,12 | 0,975 | 69,66
4 0,5 10 50 0,243 2,72 | 1,457 | 72,84
5 0,5 13 50 0,346 3,75 | 1,850 | 71,15
6 0,5 15 50 0,459 488 | 2023 | 67,44

49



Dbi vai bot vo trai sau khi bién tinh véi EDTA, kha nang hip phu ion
crom (V1) 16n hon so véi bot vo trai ban dau (hiéu suat ion crom (VI) ting
khoang 20%). Piéu nay c6 thé duoc giai thiét boi cac nhom chac hoat dong
trong phan tr EDTA (thay thé géc CO4? trong canxi cachonat) caa bot vo trai
bién tinh d3 co cac twong tac vat Iy véi ion crom (V1) trong dung dich.

3.3.2. Khdo sét hap phyu dang nhiét va déng hoc cia qua trinh hdp phu ion
crom (V1) bai bot vo trai

a) Phwong trinh dang nhiét

Tuong tu nhu xanh metylen & muc 3.2.2, qué trinh hap phu dang nhiét
ion crom (V1) boi bot vo trai ban dau ciing dugc khao sat bang 4 phuong trinh
dang nhiét: Langmuir, Freundlich, Temkin va Dubinin-Radushkevich.
Phuong trinh dang nhiét hap phu ion crom (V1) béi bot vo trai ban dau va hé
sb hdi quy tuyén tinh dugc thé hién & Hinh 3.20. Cac thdng sé phan anh qua
trinh hap phu dang nhiét theo 4 phuong trinh noi trén duoc trinh bay trong
Bang 3.18.

Bang 3.18. Cac thdng sé phdn anh qua trinh hdp phy dang nhiét ion crom (VI)
bdi bét Vo trai ban dau theo 4 phuong trinh dcfng nhi¢ét Langmuir, Freundlich,

Temkin va Dubinin-Radushkevich

Hz"lng s0 Langmuir Hﬁng s6 Freundlich
Qo KL ks
RL R? 1/n n R?
(mg/g) | (L/mg) (mg/g)
112,360 0,0020 0,4985 | 0,9995| 0,994 1,006 0,228 | 0,9993
Hing s6 Temkin Hing s6 Dubinin-Radushkevich
At Qs Kad E
br B R? R?
(L/mg) (mg/g) | (mol¥/kJ? | (kJ/mol)
0,7358 | 2910,339 0,8513 | 0,9526 | 1,488 | 0,964 0,72 0,8696
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Langmuir Freundlich

4 0.4
y = 4.3827x + 0.0089 y =0.9938x - 0.6418
3 R?=0.9995 0.2 R?=0.9993
5 0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
0.2
1
0.4
0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 0.6
Temkin D-R
2 1
y=0.8513x - 0.1273
L5 R?=0.9526 0.5
. 0
0 0.5 1 15 2
0.5
0.5
1 y =-0.9641x +0.3977
0 R2=0.8696
0 0.5 1 15 2 25  -15

Hinh 3.20. P6 thi phuong trinh dang nhiét hap phy ion crom (V1) béi bét vé
trai ban dau

S6 liéu o Bang 3.18 cho thay su hap phu dang nhiét cua bot vo trai véi
ion crom (V1) tuan theo phuong trinh dang nhiét Langmuir vai hé s6 quy hoi
I6n nhat 1a 0,9995. Hang sé R. = 0,4985 < 1 cho thay qua trinh hap phu ion
crom (V1) theo chiéu thuan. Kha ning hap phu cuc dai cua bé mat bot vo trai
véi ion crom (V1) 1a 112,36 mg/g. Hé s6 hdi quy cua phuong trinh dang nhiét
Freundlich 14 0,9993 nhung do hang s6 n = 0,994 < 1 nén qua trinh hap phu
dang nhiét ion crom (V1) khong tuan theo phuong trinh nay. Cac phuong trinh
dang nhiét khac ciing c¢6 hé sé quy héi twong dbi cao: 0,9526 cho phuong
trinh Temkin va 0,8696 cho phuong trinh Dubinin-Radushkevich.

b) Phuong trinh dong hoc

Pong hoc cua quéa trinh hap phu dung dich chaa ion crom (V1) bang bot
Vo trai dugc khao sat bang 4 phuong trinh dong hoc bac |, gia bac 1, bac 11 va
gia bac 1. Két qua duoc thé hién trén Hinh 3.21.
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Hinh 3.21. Phuwong trinh déng hoc qua trinh hap phy ion crom (VI) béi bét
V6 trai ban dau

Tur két qua trén Hinh 3.21, c6 thé thay dong hoc cua qua trinh hap phu
ion crom (V1) st dung bot vo trai tudn theo gia dong hoc bac 1l vai hé sb hoi
quy 16n nhat, R? =0,9867. Ttc Ia qua trinh hap phu ¢d su can bang giira chat
hap phu va chét bi hap phu, khéng bi chi phdi boi nong do chét bi hap phu
ban dau ma phu thudc vao thoi gian hap phu.

Mau bot vo trai c6 kha nang hap phu ion crom (V1) & mac trung binh,
tuy nhién, sau khi bién tinh voi EDTA, hiéu suat hap phu ion crom (V1) cua
bot vo trai bién tinh da ting khoang 20%. Két qua nay con thap hon két qua
nghién ctiu hap phu ion crom (VI) bang vat liéu tir b ca phé (hiéu suat hap
phu téi 99,5%) [34] hoic vat liéu hap phu tir Fes0,@Si0; ¢6 thé loai bo duoc
92,49% ion crom (V) & didu kién thich hop [36].

Tur cac két qua va kinh nghiém tét caa cdc nhdm tac gia néu trén vé ché

tao, st dung céc vat liéu hap phu hiéu qua véi xanh metylen va ion crom (V1)
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trong d6 c6 vat liéu lai sir dung Fes;Oq, trong thoi gian téi, hoc vién va cac
d6ng nghiép sé tién hanh nghién ciru ting d6 xop cua vat lidu ciing nhu ting
tir tinh cua bot vo trai sau xu 1y dé nang cao hiéu suat hap phu xanh metylen

va ion crom (VI) ciing nhu céc ion kim loai va thudc nhuém hitu co khéc.
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KET LUAN VA KIEN NGHI

KET LUAN
. Bot vo trai sau khi dugc xur Iy ban dau (viét tat bot vo trai ban dau) co
kha nang hap phu xanh metylen tét véi hiéu suat hap phu khoang 80%.
Piéu kién thich hop dé hap phu xanh metylen trong moi trudong nudc la
lugng chat hap phu 0,5g, méi truong pH = 7, nhiét 6 30°C, ndng do
dung dich xanh metylen ban d¢au 10ppm, thoi gian 60 phut.
. Qué trinh hap phu xanh metylen bai bot vo trai ban dau tuan theo
phuong trinh Langmuir véi hé s6 hoi quy R? = 0,9682. Phuong trinh
dong hoc cta qua trinh hap phu tuin theo phuong trinh dong hoc gia
bac 11 vai hé s6 hoi quy R? = 1.
. Bot vo trai ban dau c6 kha ning hap phu ion crom (V1) véi hiéu suat
hap phu trung binh, 50%. Biéu kién thich hop dé hap phu ion crom (V1)
trong mdi truong nude 1a lugng chat hap phu 0,59, moi trudong pH = 7,
nhiét d6 30°C, nong do dung dich xanh metylen ban dau 10ppm, thoi
gian 70 phat.
. Qué trinh hap phu ion crom (V1) boi bot vo trai ban dau tuan theo
phuong trinh dang nhiét Langmuir véi hé s6 hdi quy R? = 0,9995. Bong
hoc ciia qua trinh tuan theo phuong trinh dong hoc bac Il véi hé s6 hoi
quy R? = 0,9867. Hiéu suat cua hap phu ion crom (V1) d dugc nang
cao khi bién tinh bot vo trai voi EDTA.

KIEN NGHI

Tir cac két qua nghién ciru ban dau vé xu ly, bién tinh bot vo trai, c6 thé thay

bot vo trai 1a mot vat liéu tiém ning dé hap phu cac chat mau va ion kim loai

nang trong nudc. Tuy nhién hiéu suat hap phu chua cao, dic biét 1a ddi véi

ion crom (VI). Vi vay, hoc vién va nhém nghién ctu d&& nghi Hoc vién Khoa

hoc va Cong nghg, Vién Han 1am Khoa hoc va Cong nghé Viét Nam hd trg

kinh phi dé tiép tuc ché tao, xt ly, bién tinh bot vo trai bang cac tac nhan khac
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nhau vat liéu nham ting kha niang hap phu céc chit mau va cac ion kim loai

nang gay 6 nhiém trong nudc.
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