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LỜI CAM ĐOAN 

 Luận án được nghiên cứu không có sự sao chép bất kỳ nội dung nào của những 

tác giả và các công trình nghiên cứu trước đó. Những giá trị thực nghiệm trong luận 

án và các tài liệu tham khảo được trích dẫn trong luận án là hoàn toàn chính xác và 

trung thực. 
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LỜI CẢM ƠN 

 Quá trình nghiên cứu luận án được sự hỗ trợ rất lớn của Ban Giám Đốc Trung 

Tâm Dịch Vụ Phân Tích Thí Nghiệm TP.HCM về nguồn kinh phí đào tạo và sử dụng 

tối đa trang thiết bị hiện đại có tại đơn vị giúp tôi hoàn thành tốt luận án này. Đồng 

thời, tôi gởi lời cảm ơn rất sâu sắc đến những người bạn thân thiết, các đồng nghiệp 

tại các phòng ban trong Trung Tâm đã hỗ trợ hết mình ở những thời điểm khó khăn 

nhất trong quá trình thực hiện luận án này.  

 Tôi xin chân thành cảm ơn Học viện Khoa học và Công nghệ, Viện Hàn lâm 

Khoa học và Công nghệ Việt Nam đã tạo điều kiện tốt nhất và giúp đỡ tôi rất nhiều 

trong quá trình thực hiện luận án. 

 Tôi rất hãnh diện về gia đình nhỏ của mình, đặc biệt người vợ của tôi đã hy 

sinh rất nhiều trong việc chăm sóc, nuôi dạy con cái trong suốt quá trình thời gian dài 

để hoàn thành luận án này. Người giúp đỡ tôi rất nhiều về mọi mặt trong công việc, 

là nguồn động viên vô cùng to lớn, và tạo nhiều động lực giúp tôi vượt qua rất nhiều 

khó khăn trong quá trình nghiên cứu. 
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MỞ ĐẦU  

1. Tính cấp thiết của luận án 

 Tình hình ô nhiễm nguồn nước ngày càng nghiêm trọng đã ảnh hưởng trực tiếp 

đến toàn xã hội và cuộc sống sinh hoạt của mọi người. Những ảnh hưởng này đã kiềm 

chế quá trình phát triển kinh tế, xã hội, và gây hậu quả lâu dài cho các thế hệ trẻ trong 

tương lai. Bên cạnh đó, sự phát triển kinh tế đất nước ngày càng lớn mạnh sẽ làm cơ 

sở hạ tầng ngày càng ô nhiễm đến mức báo động với hàng nghìn công ty, nhà máy 

hàng giờ, hàng ngày đã phát thải ra một lượng lớn các loại nước thải khác nhau không 

qua quá trình xử lý. Các nguồn nước này đã đổ thẳng xuống các dòng sông, cống 

rãnh, ao hồ gây ra các tác hại cực kỳ nguy hiểm đến các nguồn nước ngầm, nước mặt, 

nước uống và tác động trực tiếp sức khỏe của mọi người. Do đó, các nguồn nước xả 

thải cần phải xử lý toàn bộ các chất ô nhiễm sau quá trình xử lý phải đạt các tiêu 

chuẩn của từng loại nước được quy định của Bộ Tài Nguyên và Môi Trường trước 

khi xả thải trực tiếp vào nguồn nước [1,2]. 

 Các nguồn ô nhiễm kim loại nặng tạo thành do hoạt động sản xuất các ngành 

nghề khác nhau. Các ion kim loại chì, cadimi, đồng, asen, niken, crôm, kẽm, thủy 

ngân hòa tan tốt trong nước và làm ô nhiễm với các nguồn nước. Bên cạnh đó, các 

ion kim loại thường khó bị phân hủy và tồn tại dưới nhiều dạng khác nhau. Khi ở 

nồng độ thấp, các ion kim loại trên cũng ảnh hưởng đến sức khỏe của con người. Vì 

vậy, Tổ chức y tế thế giới (WHO) và Cơ quan bảo vệ môi trường Mỹ (EPA) đã quy 

định các mức giới hạn cho phép xả thải vào nguồn nước để kiểm soát môi trường 

nước được an toàn. Ngoài ra, việc tiếp xúc thường xuyên với các ion kim loại sẽ làm 

xuất hiện các loại bệnh khác nhau như: tim mạch, phổi, hệ thống miễn dịch, ung thư, 

thần kinh và rối loạn nội tiết. Ngoài ra, các ngành công nghiệp dệt may sử dụng một 

lượng rất lớn hơn 10.000 loại màu nhuộm khác nhau với sản lượng 700.000 tấn màu 

nhuộm được sử dụng hàng năm trên toàn thế giới. Tuy nhiên, ngành dệt may chiếm 

một tỉ trọng lớn ở một số nước như: Việt Nam, Trung Quốc, Brazil, Indonesia, Ấn 

Độ, Bangladesh, Thổ Nhĩ Kỳ. Một lượng lớn các nguyên liệu thô như sợi xenlulo, sợi 

tổng hợp, sợi protein [3]. Do đó, việc quản lý nguồn nước và xử lý các màu nhuộm 

ngày càng trở nên cấp bách quá trình phát triển bền vững ở các nước đang phát triển. 
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Tinh bột là nguồn nguyên liệu rất dồi dào và rẻ tiền, có khả năng phân hủy 

trong môi trường, có nhiều phân tử polysaccharide bên trong cấu trúc, và được tạo 

thành từ quá trình sản xuất các nguồn nguyên liệu khác nhau như: ngô, lúa mì, sắn, 

khoai tây. Các loại tinh bột có 2 thành phần chính: polysaccharide, amylose và 

amylopectin chiếm 98 % trọng lượng của tinh bột. Tinh bột tự nhiên có ứng dụng rất 

hạn chế trong công nghiệp do không tan trong nước, dễ phân hủy, và không ổn định 

do hình thành bột nhão, gel trong sản phẩm tinh bột. Vì thế, tinh bột phải thực hiện 

các phản ứng hóa học với các tác nhân oxi hóa để tạo thành nhiều loại chất tinh bột 

có chứa các nhóm chức có khả năng loại bỏ các màu nhuộm và ion kim loại trong 

nước [4].  

 MMT là một khoáng sét được tinh chế từ nguồn nguyên liệu bentonite ban đầu 

và được sử dụng trong nhiều lãnh vực khác nhau như: làm xúc tác, trong sơn phủ, 

trong mỹ phẩm, hấp phụ màu nhuộm. Mặt khác, MMT có diện tích bề mặt lớn, nguồn 

nguyên liệu rất dồi dào, và giá thành thấp. Vì thế, MMT có tiềm năng dùng để chế 

tạo thành các vật liệu hấp phụ [5]. 

 Các ion kim loại và màu nhuộm được loại bỏ bằng các phản ứng kết tủa hóa 

học, điện hóa, keo tụ - tạo bông, trao đổi ion, và hấp phụ. Tuy nhiên, các phương pháp 

trên so với phương pháp hấp phụ có nhiều hạn chế nhất định như: tiêu hao nhiều hóa 

chất, lắng kém, tạo bùn, và không chọn lọc. Vì vậy, hấp phụ là một trong những kỹ 

thuật tốt nhất được sử dụng để loại bỏ các ion kim loại và các chất ô nhiễm khác trong 

nước thải [6,7]. 

Than hoạt tính là chất hấp phụ được sử dụng rất rộng rãi trong nhiều ngành 

công nghiệp vì than có dung lượng hấp phụ lớn xử lý hầu hết các chất ô nhiễm. Tuy 

nhiên, việc sử dụng than rất hạn chế do giá thành cao và phản ứng hấp phụ không có 

tính chọn lọc. Mặt khác, các nguồn nguyên liệu từ các loại hạt nhựa và polyme trao 

đổi ion từ dầu mỏ được dùng để loại bỏ các kim loại nhưng lại không có khả năng 

phân hủy, không thể tái tạo trong môi trường. Vì thế, các polyme này đóng vai trò 

như một chất gây ô nhiễm và chất hấp phụ không thân thiện với môi trường [8-10]. 

Hơn thế nữa, tinh bột là một polyme sinh học có nguồn gốc từ thực vật được coi là 

chất thay thế tuyệt vời so với than hoạt tính và các polyme trao đổi trên vì tinh bột có 

khả năng phân hủy sinh học và an toàn với môi trường. Tuy nhiên, tinh bột tự nhiên 
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có giá trị dung lượng loại bỏ các ion kim loại và các loại màu nhuộm rất thấp. Từ đó, 

để làm tăng sự hấp phụ trên tinh bột cần phải biến tính các nhóm chức hydroxyl trong 

tinh bột tự nhiên thành các nhóm chức carboxylate, amine, acrylate, phosphate. Vì 

các tinh bột sau quá trình biến tính có khả năng tạo liên kết khác nhau với các ion 

kim loại và màu nhuộm trong dung dịch. 

 Mục đích của việc biến tính tinh bột nhằm tạo thành nhiều nhóm chức có tính 

chất khác nhau và có khả năng hấp phụ mạnh các chất ô nhiễm trên cấu trúc tinh bột 

đã được biến tính. Trong luận án này, nội dung sẽ tập trung vào vấn đề cải thiện khả 

năng hấp phụ của tinh bột bằng cách biến tính với MMT để tạo thành vật liệu MMT-

tinh bột có khả năng hấp phụ ion kim loại và màu nhuộm. Đó là lý do chọn đề tài 

“Nghiên cứu biến tính tinh bột, chế tạo vật liệu Montmorillonite-tinh bột định 

hướng ứng dụng xử lý môi trường”. Vật liệu MMT-tinh bột tạo thành có nhiều tiềm 

năng, có giá thành thấp, không gây ô nhiễm. Trên cơ sở đó, để tăng hiệu suất, giá trị 

dung lượng của MMT-tinh bột hấp phụ màu nhuộm và các ion kim loại bằng cách 

biến đổi các nhóm chức trên tinh bột để tạo thành tinh bột oxi hóa. Sau đó, tiến hành 

biến tính tinh bột oxi hóa với MMT hình thành vật liệu mới là MMT-tinh bột oxi hóa. 

2. Mục tiêu của nghiên cứu: 

- Các vật liệu MMT-tinh bột và MMT-tinh bột oxi hóa đã tổng hợp thành công được 

tiến hành qua các giai đoạn tinh chế, tổng hợp như sau: 

➢ Nghiên cứu quy trình tinh chế MMT từ nguồn bentonite ở Lâm Đồng bằng 

phương pháp sa lắng. 

➢ Đã tổng hợp thành công tinh bột oxi hóa từ nguồn nguyên liệu tinh bột ban 

đầu bằng phản ứng oxi hóa sử dụng tác nhân NaIO4 và đánh giá các tính 

chất cấu trúc của sản phẩm qua các phương pháp phân tích hiện đại. 

➢ Đã tổng hợp thành công các MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa bằng 

phương pháp biến tính và tiến hành đánh giá hình thái, cấu trúc, khả năng 

hấp phụ của các vật liệu tạo thành. 

- Nghiên cứu các điều kiện ảnh hưởng của quá trình hấp phụ các ion kim loại Pb2+, 

Cd2+, Ni2+ và màu CV trên vật liệu MMT-tinh bột. 
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- Tiến hành đánh giá dung lượng hấp phụ các ion và màu CV trên cùng điều kiện thí 

nghiệm giống nhau trên các vật liệu hấp phụ MMT, MMT-tinh bột, MMT-tinh bột 

oxi hóa. 

3. Đối tượng và phạm vi nghiên cứu 

3.1 Đối tượng nghiên cứu 

 Tiến hành nghiên cứu quá trình hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ và 

màu CV trong nước và khảo sát các yếu tố ảnh hưởng như: pH của dung dịch, khối 

lượng chất, nồng độ và thời gian ảnh hưởng đến dung lượng, hiệu suất hấp phụ trên 

các vật liệu MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa. Tiến hành so sánh các vật liệu hấp 

phụ khác để đánh giá khả năng của các vật liệu đã tổng hợp. 

3.2 Các phương pháp nghiên cứu 

3.2.1 Các quy trình tổng hợp 

 Quá trình biến tính được chọn để tổng hợp vật liệu MMT-tinh bột, MMT-tinh 

bột oxi hóa vì phương pháp tổng hợp thực hiện phù hợp với phòng thí nghiệm, chi 

phí thử nghiệm hợp lý. Ngoài ra, phương pháp này tạo ra sản phẩm ít tạp chất sau khi 

thực hiện quá trình tổng hợp.  

3.2.2 Đánh giá tính chất của vật liệu 

• Các nghiên cứu cấu trúc, tính chất, thành phần của sản phẩm: quang phổ hồng 

ngoại biến đổi Fourier (FTIR), nhiễu xạ tia X (XRD), nhiệt trọng lượng (TGA).  

• Phương pháp xác định hình thái của vật liệu: kính hiển vi điện tử quét phát xạ 

trường ghép quang phổ tán sắc năng lượng tia X (FESEM). 

• Phương pháp đánh giá sự hấp phụ các ion kim loại và màu nhuộm của vật liệu 

được thực hiện bằng các phương pháp quang phổ phát xạ plasma ghép cặp cảm 

ứng (ICP-OES), quang phổ tử ngoại khả kiến (UV-vis). 

4. Cơ sở khoa học và quá trình nghiên cứu 

4.1 Cơ sở khoa học 

 Các chất hữu cơ, kim loại, vô cơ (bentonite, zeolite.…) với mong muốn kết hợp, 

biến đổi tính chất của vật liệu thường sử dụng các phương pháp cải biến hóa học để 

thực hiện. Thí dụ: khi cho thêm carbon với hàm lượng vài phần trăm vào sắt để chế 

tạo thép có độ bền, độ cứng tốt hơn sắt. Các phương pháp chế tạo vật liệu thường bắt 
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nguồn từ một trong những nguyên lý cơ bản để hình thành các chất trong tự nhiên 

(Sơ đồ A). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Sơ đồ A. Những lực liên kết tạo quá trình lắp ghép tự nhiên 

 Có thể thấy rằng, các đơn vị rất nhỏ được lắp ghép lại thành một đơn vị lớn hơn 

và trong quá trình biến đổi nhiệt độ, áp suất thường từ những đơn vị nhỏ thành cấu 

trúc phức tạp hơn nhờ vào các lực liên kết như: liên kết công hóa trị, liên kết ion, liên 

kết hydro, liên kết Van der waals của quá trình tự lắp ghép tự nhiên. 

  Vật liệu MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa được tạo thành từ nguyên liệu 

tinh bột và tinh bột oxi hóa thực hiện biến tính với MMT tinh chế. Các vật liệu này 

có tính tương thích với môi trường và dùng loại bỏ màu nhuộm, các ion kim loại trong 

nước. Do cấu trúc của các vật liệu này có sự đan xen của tinh bột, tinh bột oxi hóa 

vào trong các cấu trúc khoang sét của MMT, nên cấu trúc của khoang sét ngày càng 

lớn hơn và giá trị dung lượng hấp phụ của vật liệu của quá trình xử lý các chất ô 

nhiễm ngày càng tăng. 

 Sử dụng những thiết bị phân tích hiện đại để xác định các thành phần, hình 

thái học, cấu trúc của các vật liệu trên. Trên cơ sở đó, tiến hành đánh giá các tính chất 

của vật liệu đã tổng hợp và khảo sát các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình loại bỏ các 

ion kim loại và màu nhuộm. 

 

 

Liên kết cộng hóa trị 

Liên kết ion Quá trình tự lắp ghép (Self – Assembly) 

Liên kết cộng hóa trị 

Liên kết Van der waals 
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4.2 Quá trình nghiên cứu 

4.2.1 Ngoài nước 

 Những nghiên cứu về các biến đổi hóa học của tinh bột bắt đầu thực hiện năm 

1940 và thu hút rất lớn những nhà khoa học tập trung nghiên cứu vào tinh bột. Những 

nhóm chức hydroxyl trên tinh bột bằng cách các phản ứng hóa học để chuyển đổi 

thành các nhóm chức khác như: amino, hydroxypropyl, carboxyl, acetyl, amide.v.v.. 

tạo ra tinh bột biến tính có các đặc điểm hóa lý khác biệt cho tinh bột ban đầu. Những 

phản ứng thường xảy ra trong tinh bột như sau: phản ứng ghép, phản ứng tạo liên kết 

ngang, phản ứng este hóa, phản ứng oxi hóa, phản ứng chiếu xạ. Tinh bột được biến 

tính với xanthate, carboxylate, dithiocarbamate để tạo thành những chất hấp phụ có 

khả năng loại bỏ các ion (Cd2+, Cr6+, Cu2+, Pb2+, Zn2+, As3+), và khi biến tính với 

Fe2O3 với kích thước hạt nano để loại bỏ các ion Pb2+, Hg2+, và Cd2+ trong dung dịch 

[11-14]. Phản ứng xảy ra theo tương tác giữa các nhóm chức -OH trên tinh bột liên 

kết với các ion kim loại trên bề mặt bằng liên kết phối trí với dung lượng hấp phụ lớn 

do nhiều tâm hoạt tính hiện diện ở bề mặt của chất hấp phụ. Bên cạnh đó, MMT được 

dùng loại bỏ các ion kim loại và màu nhuộm khác nhau. Quá trình hấp phụ này phụ 

thuộc vào khả năng trao đổi các ion chất bị hấp phụ với MMT trên bề mặt do hình 

thành những liên kết với các nhóm -OH hay các vị trí của tâm acid, ảnh hưởng của 

pH của dung dịch có vai trò rất quan trọng trong quá trình hấp phụ. Ngoài ra, MMT 

có khả năng loại bỏ các ion Cu2+, Pb2+, Zn2+, Cd2+ và các loại màu nhuộm dạng cation 

như: Crystal Violet, Methylen Blue, Congo Red, Malachite Green, Rhodamine B 

[15,16]. Sự hấp phụ xảy ra do hình thành lực tĩnh điện giữa MMT và cation của màu 

nhuộm ở các tâm hoạt tính trên vật liệu MMT. Việc ứng dụng MMT hấp phụ màu 

nhuộm do các ưu điểm như: giá thành thấp, hiệu suất hấp phụ tăng, và đặc biệt không 

gây ô nhiễm môi trường.  

4.2.2 Trong nước 

 Khả năng loại bỏ ion Cu2+ sử dụng hai vật liệu khác nhau: bentonite, vật liệu 

composite tạo thành quá trình biến tính bentonite và chitosan xảy ra theo hai cơ chế 

hấp phụ đẳng nhiệt khác. Trong đó, bentonite hấp phụ Cu2+ tuân theo phương trình 

đẳng nhiệt Freundlich với dung lượng hấp phụ cực đại là 44,1 mg/g và vật liệu 

composite này tuân theo phương trình Langmuir đạt giá trị dung lượng cực đại là 56,8 
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mg/g. Hai vật liệu xảy ra do sự tương tác mạnh của các nhóm -OH và trao đổi ion 

trên bề mặt cấu trúc vật liệu. Khi đó, khả năng hấp phụ xảy ra nhanh ở thời gian đầu 

do các tâm hoạt tính hiện diện rất lớn trên bề mặt vật liệu và làm tăng hiệu suất, dung 

lượng hấp phụ do quá trình trao đổi giữa các ion xảy ra nhanh trên bề mặt [17]. 

 Hơn thế nữa, khi sử dụng nano composite bentonite, bentonite kết hợp với 

hydroxyapatite khuyết canxi được tổng hợp thông qua phản ứng đồng kết tủa để loại 

bỏ ion kim loại Pb2+ trong dung dịch. Kết quả nghiên cứu, các hạt composite bentonite 

có kích hạt nano (10 – 50 nm) và mô hình nhiệt động học Langmuir tương thích với 

hai vật liệu trên. Vật liệu composite bentonite có sự hiện diện của nhiều nhóm Ca2+, 

PO4
3-, OH- phản ứng trên bề mặt với các ion Pb2+ trong nước. Giá trị dung lượng của 

composite bentonite hấp phụ cao hơn bentonite lần lượt 76,9 (mg/g) và 55,7 (mg/g) 

[18].    

Cải thiện các yếu tố ảnh hưởng đến sự hấp phụ 

 Những nghiên cứu trước đó trong nước chưa có những công bố, ứng dụng chế 

tạo vật liệu MMT biến tính tinh bột ứng dụng định hướng xử lý môi trường. Dựa trên 

cơ sở đó, nhóm nghiên cứu tiến hành chế tạo các loại vật liệu MMT-tinh bột và MMT-

tinh bột oxi hóa. Sau đó, tiến hành khảo sát các yếu tố ảnh hưởng quá trình xử lý các 

ion kim loại và màu nhuộm trong nước. Quá trình biến tính này là sự kết hợp giữa 

MMT với tinh bột, tinh bột oxi hóa để các loại vật liệu hấp phụ mới có tính chất rất 

đặc biệt vì các vật liệu này được tạo thành từ một tác nhân vô cơ và một tác nhân hữu 

cơ thường được gọi vật liệu composite. Các vật liệu trên có tiềm năng do có nhiều 

nhóm chức và tâm hoạt tính để loại bỏ các ion kim loại và màu nhuộm trong dung 

dịch.  
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CHƯƠNG 1. TỔNG QUAN 

1.1 Tổng quan về tinh bột và các phương pháp biến tính tinh bột 

1.1.1 Tinh bột 

Tinh bột được tạo thành từ quá trình sản xuất các quả củ khác nhau như: ngô, 

lúa mì, sắn, khoai tây. Đây là nguồn nguyên liệu rất quan trọng sử dụng cho các ngành 

công nghiệp sản xuất giấy, rượu. Các đặc tính hấp dẫn của tinh bột bao gồm: có khả 

năng phân hủy sinh học, giá thành thấp. Chính vì các đặc điểm trên đã thúc đẩy các 

nhà khoa học phát triển các sản phẩm và vật liệu mới sử dụng nguồn nguyên liệu tinh 

bột làm chất nền ban đầu. Các polyme có nguồn gốc hữu cơ như tinh bột có một ưu 

điểm rất lớn tạo ra lượng khí thải carbon gây hiệu ứng nhà kính rất thấp. Hiện nay, 

các nguyên liệu hóa thạch (xăng, dầu, than đá) ngày càng cạn kiệt dần và các nhà 

nghiên cứu đã tìm cách thay thế các polyme có nguồn gốc dầu hỏa bằng các polyme 

có nguồn gốc sinh học thân thiện với môi trường. Tinh bột có cấu trúc dạng hạt không 

tan trong nước, có vùng vô định hình và vùng tinh thể. Các hạt tinh bột được cấu tạo 

thành phần gồm polysaccharid, amylose, amylopectin. Bên cạnh đó, tinh bột có thành 

phần amylose (20 - 30 %) và amylopectin (70 - 80 %) [19,20]. Hai thành phần chính 

này được tạo thành như sau:  

➢ Amylose có một mạch thẳng polysaccharid bao gồm các cấu trúc α-1,4 

glycosidic. 

➢ Amylopectin có một mạch nhánh polysaccharid bao gồm các cấu trúc α-1,4 

glycosidic mạch thẳng và các nhánh được tạo ra thông qua α-1,6 glycosidic. 

Hình 1.1. Cấu trúc amylose và amylopectin trong phân tử tinh bột. 
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 Tinh bột tự nhiên có các hình dạng và tinh thể phức tạp với kích thước khác 

nhau phụ thuộc vào các nguồn nguyên liệu tinh bột ban đầu. Hai yếu tố trên sẽ tác 

động trực tiếp đến tính chất vật lý, hóa học bên trong cấu trúc của tinh bột. Quá trình 

biến đổi hóa học sẽ chuyển các nhóm chức hydroxyl thành các nhóm chức carboxyl 

hay các nhóm chức este..v..v..hình thành bên trong tinh bột mới. Các tinh bột mới 

này sẽ có đặc tính hóa lý và hóa học khác so với tinh bột ban đầu [21-24]. 

1.1.2 Biến tính tinh bột bằng các phương pháp vật lý 

 Quá trình biến tính tinh bột bằng các phương pháp vật lý sẽ không làm thay 

đổi các nhóm chức hóa học trong tinh bột mà phản ứng chỉ làm thay đổi một số liên 

kết glycosidic bên trong cấu trúc tinh bột và sản phẩm tạo thành rất thân thiện với 

môi trường. Bên cạnh đó, các phương pháp vật lý như: xử lý áp suất thủy lực cao, xử 

lý vi sóng, xử lý xung điện trường và bức xạ ion hóa là những phương pháp mới được 

dùng để biến đổi cấu trúc và tính chất của tinh bột [25,26]. 

1.1.2.1 Phương pháp áp suất thủy lực cao 

 Phương pháp này thực hiện quá trình hồ hóa lạnh cấu trúc của tinh bột bên 

trong bình áp lực. Mặt khác, phương pháp xử lý nhiệt trong tinh bột sẽ làm thay đổi 

cấu trúc tinh bột thông qua quá trình gia nhiệt và quá trình này sẽ làm tăng độ nhớt, 

cải thiện khả năng hòa tan, hoặc tạo gel trong hệ phản ứng. Trong khi đó, phương 

pháp áp suất thủy lực sẽ làm thay đổi hình dạng ban đầu của tinh bột chuyển thành 

cấu trúc dưới dạng hồ hóa. Các tinh bột bị hồ hóa có cấu trúc hạt bị phân hủy một 

phần, độ nhớt của tinh bột sau quá trình xử lý thấp hơn quá trình hồ hóa tinh bột khi 

sử dụng phương pháp xử lý nhiệt. Các yếu tố ảnh hưởng của quá trình này phụ thuộc 

vào nguồn nguyên liệu tinh bột, hàm lượng nước, thời gian phản ứng, và áp suất bên 

trong của hệ phản ứng [23]. 

 Phương pháp xử lý áp suất thủy lực cao sử dụng biến tính tinh bột có các ưu 

điểm như sau: 

➢ Nhiệt độ trong hệ phản ứng tăng lên rất chậm làm cho quá trình hồ hóa 

tinh bột sẽ diễn ra từ từ trong dung dịch phản ứng. 

➢ Độ trương nở và độ hòa tan tăng lên do cấu trúc tinh bột đã bị cắt đứt 

thành các phân tử nhỏ và làm cho quá trình hòa tan diễn ra nhanh hơn 

trong hệ phản ứng. 
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➢ Thay đổi trọng lượng của tinh bột. 

➢ Cải thiện khả năng kết dính của tinh bột sau quá trình biến tính.  

Hình 1.2. Quá trình biến tính tinh bột sử dụng hệ phản ứng với áp suất cao. 

1.1.2.2 Phương pháp vi sóng 

 Năng lượng từ lò vi sóng tạo ra các điện trường và từ trường có tần số quang 

phổ từ 300 MHz đến 300 GHz. Khi tinh bột bị tác động bởi vi sóng thì năng lượng từ 

vi sóng được chuyển thành nhiệt, làm tăng nhiệt độ của tinh bột và môi trường xung 

quanh. Nhiệt độ tăng lên làm cho các liên kết trong tinh bột bị phá vỡ và các phân tử 

tinh bột sẽ di chuyển, tương tác với nhau. Bên cạnh đó, nước bên trong tinh bột sẽ 

hóa hơi và tạo thành áp suất bên trong. Do áp suất này giải phóng không đồng đều sẽ 

tạo thành các lỗ xốp bên trong và gây ra các vết nứt của tinh bột thúc đẩy sự gia tăng 

hiệu suất phản ứng so với các hạt tinh bột không thực hiện biến tính bằng phương 

pháp vi sóng [23]. 
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Hình 1.3. Quá trình biến tính tinh bột sử dụng phương pháp vi sóng. 

1.1.2.3 Phương pháp xung điện trường 

Đây là một phương pháp vật lý rất thân thiện với môi trường, có chi phí thấp, 

và tiết kiệm năng lượng. Phương pháp này giúp thay đổi các đặc tính hình thái của 

hạt tinh bột bằng cách giảm độ nhớt và nhiệt độ tinh thể của tinh bột. Trong một 

nghiên cứu gần đây, tinh bột sắn được xử lý với xung điện trường ở cường độ từ 30 

đến 50 kV cm-1 đã cho thấy sự giảm hàm lượng tinh thể từ 24,2 % xuống lần lượt còn 

18,1 %, 11,4 % và 7,2 % trong tinh bột sắn. Ở cường độ cao này, các cấu trúc lớp của 

tinh bột giảm khả năng phân tán trong sản phẩm tạo thành [23]. 

1.1.2.4 Phương pháp bức xạ ion hóa 

Quá trình xử lý bức xạ ion hóa tạo ra các ion mang điện tích dương và âm, các 

electron tự do, các gốc tự do và các nguyên tử trong các phản ứng trung gian. Khi 

tinh bột tiếp xúc với bức xạ ion hóa ở nhiệt độ thấp sẽ tạo ra liên kết ngang giữa trong 

các phân tử tinh bột và cải thiện tính chất kết dính, độ nhớt của tinh bột [23].  

1.1.3 Biến tính tinh bột bằng các phương pháp hóa học  

Tinh bột thường không tan trong nước do đó các nhà nghiên cứu đã biến tính 

các nhóm hydroxyl trong tinh bột chuyển thành các nhóm chức khác: carboxyl, 

acetyl…..v.v….[34,52] để tạo thành các hợp chất mới có khả năng tan tốt trong nước. 

Có nhiều phương pháp hóa học được sử dụng để thực hiện quá trình biến đổi các cấu 
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trúc hóa học trong tinh bột như: thủy phân axít, liên kết ngang, acetyl hóa/este hóa, 

kết hợp, oxy hóa và ghép [11,25]. 

1.1.3.1 Phản ứng thủy phân axít 

Đây là quá trình phá vỡ các liên kết hóa học thông qua phản ứng thế nucleophin 

trong môi trường axít. Tinh bột biến tính này có ứng dụng rộng rãi trong các ngành 

thực phẩm, dược phẩm, dệt may, giấy và nhiều lãnh vực khác [21]. 

 Cơ chế của quá trình biến tính tinh bột bằng axít được trình bày ở Hình 1.4. 

Phản ứng thủy phân được thực hiện qua ba giai đoạn khác nhau để tạo thành ion 

carbonium trung gian đóng vai trò axít Lewis dễ dàng phản ứng với nước tạo thành 

hợp chất có chứa nhóm chức hydroxyl bên trong cấu trúc phân tử. 

Hình 1.4. Cơ chế của quá trình thủy phân tinh bột trong môi trường axít. 

1.1.3.2 Phản ứng tạo liên kết ngang 

Quá trình tạo thành liên kết ngang trong tinh bột được thực hiện bằng các phản 

ứng hóa học với các nhóm chức hydroxyl trên cấu trúc tinh bột. Quá trình này đóng 

với trò quan trọng để tạo thành các hợp chất mới có liên kết bền vững trong cấu trúc 

tinh bột. Ngoài ra, tinh bột sau quá trình biến tính làm tăng khả năng trương nở, tính 

chịu nhiệt. Phản ứng tạo liên kết ngang được thực hiện trong môi trường bazơ nằm 
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trong khoảng pH từ 8-12 với các chất xúc tác phản ứng như: natri tripolyphosphat, 

natri trimetaphosphat, phosphorusoxychloride, epichlorohydrin [21]. 

Các phản ứng của tinh bột tạo thành liên kết ngang thường được sử dụng 

Hình 1.5. Các phản ứng tạo liên kết ngang của tinh bột. 
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1.1.3.3 Phản ứng este hóa 

 Khi thực hiện phản ứng este hóa trên nhóm chức hydroxyl của cấu trúc tinh 

bột để tạo thành tinh bột mới có chứa các nhóm chức este bên trong cấu trúc. Các 

nhóm hydroxyl trong cấu trúc tinh bột thực hiện các phản ứng este với các thường sử 

dụng hợp chất sau: acetyl hóa, axít acetic, axít anhydride, axít chloride, 1-butyl-3-

methylimidazolium chloride, dẫn xuất maleic anhydride, octenyl succinic anhydride. 

Tuy nhiên, phản ứng este được sử dụng nhiều nhất là acetyl hóa được ứng dụng rất 

nhiều trong các ngành khác nhau như: công nghiệp thực phẩm, công nghệ sinh học 

và công nghệ dệt nhuộm được trình bày ở Hình 1.6 [21]. 

Hình 1.6. Các phản ứng este của tinh bột với các tác chất khác nhau. 
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1.1.4 Ứng dụng tinh bột trong xử lý môi trường 

1.1.4.1 Hấp phụ màu nhuộm 

Tác giả Sekhavat [27] đã tổng hợp vật liệu hydrogel nanocompozit từ tính từ 

các tác chất ban đầu như: tinh bột carboxymethyl, polyvinyl imidazole, poly(vinyl 

alcohol), glutaraldehyde và Fe3O4. Vật liệu sau quá trình tổng hợp được tiến hành hấp 

phụ các màu nhuộm đỏ Congo, Crystal Violet và các ion kim loại Cu2+, Pb2+, Cd2+. 

Quá trình hấp phụ đối với các màu nhuộm và các ion kim loại tuân theo mô hình hấp 

phụ Langmuir và vật liệu này có khả năng tái sử dụng sau 4 lần với hiệu suất hấp phụ 

trên 50 % cho các màu nhuộm và các ion kim loại trên được trình bày ở Hình 1.7.   

Hình 1.7. Quá trình hấp phụ màu đỏ Congo, Crystal Violet và các ion Cu2+, Pb2+, 

Cd2+ trên vật liệu hydrogel nanocompozit từ tính (a) và vật liệu từ tính này đã được 

tổng hợp (b). 

Tác giả Xu [28] đã tổng hợp tinh bột có cấu trúc liên kết ngang từ những tác 

nhân có chứa các nhóm amoni bậc bốn và các nhóm carboxymethyl bên trong cấu 

trúc tinh bột để loại bỏ màu nhuộm axít (acid yellow 2G, acid red G) và màu nhuộm 

cơ bản (metyl green, metyl violet). Khoảng pH hấp phụ tối ưu của phản ứng đối với 

màu nhuộm axít nằm ở pH 2 và màu nhuộm cơ bản nằm ở giá trị pH 7. Tác giả Cheng 

[29] đã tổng hợp tinh bột dithiocarbamate loại bỏ các màu nhuộm trong nước và khả 

năng hấp phụ các màu nhuộm theo thứ tự giảm dần acid orange 7 > acid orange 10 > 

acid red 18 > acid black 1 > acid green 25. Tác giả Wang [13,30] đã tổng hợp tinh 

bột có liên kết ngang với các nhóm chức amino hấp phụ các màu nhuộm khác nhau 
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(acid orange 7, acid green 25). Cơ chế của quá trình hấp phụ là tương tác tĩnh điện và 

liên kết hydro giữa vật liệu này với các màu nhuộm được trình bày ở Hình 1.8.  

Hình 1.8. Cơ chế hấp phụ của tinh bột có chứa nhóm amino với các màu acid green 

25 (a) và acid orange 7 (b) [30]. 

Cấu trúc của các màu nhuộm được trình bày ở Hình 1.8 và dung lượng hấp 

phụ của màu nhuộm bằng các loại tinh bột tổng hợp với các phương pháp khác được 

mô tả ở Bảng 1.1. 

Bảng 1.1. Sự hấp phụ các loại màu nhuộm trên các loại tinh bột khác nhau. 

STT Loại tinh bột  
Màu nhuộm bị 

hấp phụ 

Dung lượng hấp 

phụ (mg/g) 

Tài liệu tham 

khảo 

1 

Tinh bột biến 

tính với 

dithiocarbamte 

Acid orange 7 281,3 

[29] 

Acid orange 10 196,2 

Acid red 18 149,4 

Acid black 1 219,3 

Acid green 25 245,4 

2 

Tinh bột amin 

có cấu trúc liên 

kết ngang 

Acid orange 7 883,2 

[30,31] 
Acid orange 10 561,8 

Acid green 25 831,7 

Acid red 18 949,0 
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Amido black 

10B 
650,4 

3 

Compozite tạo 

thành tinh 

bột/acid humic 

Xanh metylene  111,1 [32] 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 1.9. Các cấu trúc của màu (a) acid red G, (b) acid light yellow 2G, (c) methyl 

violet, (d) safranine T, (e) methyl green, (f) methylen blue, (g) acid orange 10, (h) 

acid orange 7, (i) acid orange 52, (j) acid green 25, (k) congo red, (l) acid black 1, 

(m) acid red 18, (n) acid blue 78, (o) acid blue 25, (p) reactive blue, (q) acid yellow 

36 và (r) malachite green [13]. 

1.1.4.2 Hấp phụ các ion kim loại 

Tác giả Dong [33] đã tổng hợp tinh bột amin để loại bỏ các ion kim loại Cu2+ 

và Cr6+ đạt dung lượng hấp phụ cực đại lần lượt là 29,4 (mg/g) và 12,5 (mg/g). Trong 

khi đó, tác giả Kim [34] đã tổng hợp tinh bột có liên kết ngang với carboxymethyl để 

loại bỏ các ion kim loại hóa trị 2 (Cu2+, Pb2+, Cd2+, và Hg2+) trong nước thải. Tác giả 
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Kweon [35] đã tổng hợp tinh bột bắp succinyl hóa và tinh bột bắp dạng oxi hóa để 

hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cu2+, Zn2+, và Cd2+. Tác giả Güçlü [36] đã tổng hợp 

vật liệu nanocomposite từ tinh bột ghép với axít acrylic/montmorilonite (St-g-

AA/MMT) để loại bỏ các ion kim loại Cu2+ và Pb2+ từ dung dịch nước và đạt giá trị 

hấp phụ cực đại ở giá trị pH là 4. Tác giả Keleş [37] đã tổng hợp St-g-AA để loại bỏ 

các ion Pb2+, Cu2+, và Cd2+ trong nước. Quá trình loại bỏ các ion này có giá trị dung 

lượng hấp phụ của Pb2+ > Cu2+ > Cd2+. Tác giả Xu [13] tổng hợp tinh bột lưỡng tính 

có liên kết ngang với cấu trúc nhóm amoni bậc 4 và carboxylmethyl hấp phụ Pb2+ 

trong nước với giá trị tối ưu ở khoảng pH là 4-5. Tác giả Sancey [38] tổng hợp tinh 

bột ngô carboxylmethyl có liên kết ngang bên trong cấu trúc để loại bỏ các ion kim 

loại Cu2+, Fe2+, Zn2+, Pb2+, Cd2+, và Ni2+. Quá trình hấp phụ của tinh bột này đã loại 

bỏ hoàn toàn Cu2+ và Fe2+ trong nước thải, trong khi đó đối với các ion kim loại Zn2+, 

Pb2+, Cd2+, và Ni2+ thì nồng độ của các ion này giảm xuống mức cho phép. Tác giả 

Parvathy [39] đã tổng hợp tinh bột polyacrylamide hydrogel để loại bỏ các ion kim 

loại Cu2+, Zn2+, Pb2+ trong nước thải và kết quả của quá trình hấp phụ có giá trị dung 

lượng hấp phụ của Cu2+ > Pb2+ > Zn2+. Tác giả Xiang [40] đã tổng hợp tinh bột 

dithiocarbamate để thực hiện quá trình loại bỏ ion Cu2+theo cơ chế được trình bày ở 

Hình 1.10. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 1.10. Cơ chế của quá trình loại bỏ ion Cu2+ trên tinh bột dithiocarbamate. 
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Sự hấp phụ các ion kim loại khác nhau với các dẫn xuất tinh bột khác nhau 

với các giá trị dung lượng hấp phụ cực đại được trình bày ở Bảng 1.2. 

Bảng 1.2. Sự hấp phụ các ion kim loại trên các loại tinh bột khác nhau. 

STT Các loại tinh bột 
Các ion kim 

loại 

Dung lượng 

hấp phụ cực 

đại (mg/g) 

Tài liệu trích 

dẫn 

1 Tinh bột oxi hóa 

Cu2+ 

Pb2+ 

Zn2+ 

Cd2+ 

79,1 

48,3 

37,3 

14,6 

[41] 

2 
Tinh bột dialdehyde 8-

aminoquinoline 
Zn2+ 77,9 [42] 

3 
Tinh bột 

dithiocarbamate 
Cu2+ 66,1 [40] 

 

1.2 Tổng quan về MMT và ứng dụng trong xử lý môi trường 

1.2.1 Tổng quan về MMT 

Các khoáng đất sét chứa các hợp chất phyllosilicates có kích thước hạt nhỏ đặc 

trưng bởi một cấu trúc tứ diện SiO4
4- tạo các liên kết các mặt bát diện dạng oxide 

AlO6-. Si4+ nằm ở tâm được bao quanh bởi bốn góc O2- tạo thành mặt tứ diện và mặt 

bát diện được tạo thành từ các tâm hoạt tính ion kim loại liên kết với sáu góc O2- nằm 

ở góc, đây là hai loại đơn vị cấu trúc chính trong các khoáng sét [43].  

 Đặc tính của khoáng sét dựa vào sự liên kết của các nguyên tử, ion, cấu trúc 

hóa học, và các loại liên kết tồn tại bên trong các lớp. Khoáng sét được chia làm 3 

nhóm chính dựa vào sự liên kết giữa các mặt liên kết bên trong cấu trúc vật liệu. 

• Cấu trúc 1:1: gồm có một mặt tứ diện liên kết với mặt bát diện (Kaolinite, 

Serpentine). Hai mặt liên kết với nhau bằng các cạnh oxy ở đỉnh nằm ở trên 

lớp tứ diện và oxy cũng nằm ở các đỉnh của mặt bát diện. Ở mỗi khối bát diện 

có sáu đỉnh liên kết trong đó hai đỉnh có các cạnh oxy ở đỉnh liên kết với mặt 

tứ diện và bốn đỉnh còn lại của mặt bát diện liên kết với hydro tạo thành các 

nhóm chức hydroxyl bên trong cấu trúc. 
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Hình 1.11. Cấu trúc khoáng sét có cấu trúc 1:1. 

• Cấu trúc 2:1: gồm có một mặt bát diện nằm giữa mặt lớp tứ diện (Smectite, 

Vermiculite, Mica). Khối bát diện sẽ có hai đỉnh dùng chung oxy với mặt tứ 

diện ở trên, hai đỉnh nữa dùng chung oxy của mặt tứ diện bên dưới và hai đỉnh 

còn lại liên kết hydro tạo thành các nhóm chức hydroxyl. Các nhóm OH tạo 

thành có vị trí liên kết nằm ở mặt giữa bên trong khoáng sét [44] . 

Hình 1.12. Cấu trúc khoáng sét có cấu trúc 2:1. 

• Cấu trúc (2:1:1): gồm một cấu trúc như nhóm (2:1) và thêm một mạng lưới bát 

diện. (Chlorite). Cấu trúc dạng sandwich 2:1 được cấu tạo từ lớp talc và không 

gian giữa cấu trúc hợp chất (Mg2+, Fe3+)(OH)6 thường có tên gọi khác: lớp 

brucite [45]. 
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Hình 1.13. Cấu trúc khoáng sét có cấu trúc 2:1:1. 
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Bảng 1.3.  Các loại khoáng sét được phân loại do lớp cấu trúc. 

Loại lớp Nhóm chính Nhóm phụ Loại 

1:1 

Kaolin -

Serpentine 

Kaolinites 

 

Serpentines 

Kaolinite, dickite, 

nacrite, halloysite 

Chrysolite, lizardite, 

amesite 

2 :1 

Porophyllite - 

Talc – 

Smectite 

 

 

 

 

Vermiculite 

 

Mica 

 

Brittle mica 

 

Dioctahedralsmectites 

 

 

 

Trioctahedralsmectites 

 

Dioctahedral vermiculite 

Trioctahedral vermiculite 

Dioctahedral vermiculite 

Trioctahedral vermiculite 

Dioctahedral brittle micas 

Trioctahedrall brittile micas 

Pyrophyllite, talc 

Montmorillonite, 

bentonite, laponite, 

sepiolite, nontronite, 

beidellite 

Saponite, hectorite, 

sauconite 

Dioct. vermiculite, 

Trioct. vermiculite 

Muscovite, paragonite 

Phlogopite, biotite 

Margarite 

Seybertite, 

xanthophyllite, 

brandisite 

2:1:1 Chlorite 

Dioctahedral chlorites 

Triioctahedral chlorites 

Pennine, dinochlore, 

Prochlorite 
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Hình 1.14. Các cấu trúc lớp của tinh thể trong các loại khoáng sét.  

 Khoáng MMT có công thức dạng Al2O3.SiO2.nH2O là thành phần chính của 

bentonite, một loại khoáng thuộc nhóm smectite với cấu trúc lớp 2:1 có nhóm chức 

O-Si-O hình thành các lực liên kết giữa các phân tử như: lực Van der Waals, lực tĩnh 

điện ở giữa hai lớp khoáng sét của MMT.  
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Hình 1.15. Các cấu trúc lớp của Montmorillonite. 

Trong khoáng sét luôn có sự trao đổi của các cation (Al3+ thay thế bằng Na+, 

Ca2+ hay Si4+ thay thế bằng Al3+) tạo thành các điện tích âm trên các lớp và làm ảnh 

hưởng đặc tính vật lý, hóa học của MMT [44,46].   

Hình 1.16. Sự trao đổi đồng hình (A) và những cạnh của cấu trúc lớp MMT (B). 
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1.2.2 Ứng dụng của MMT trong xử lý môi trường 

Tác giả Ebru Al [36] đã biến tính tinh bột với acid acrylic/MMT với hàm lượng 

khối lượng 0 - 10 % để đánh giá khả năng hấp phụ của vật liệu đối với hai ion kim 

loại Cu2+ và Pb2+ ở pH 4, vật liệu có giá trị dung lượng hấp phụ lần lượt là 2,06 

mmol/g và 1,67 mmol/g đối với hai ion kim loại Cu2+, Pb2+. Quá trình hấp phụ của 

hai ion kim loại trên tuân theo phương trình động học bậc 2. Bên cạnh đó, tác giả 

Haizhong Shao [47] đã tổng hợp vật liệu từ ba tác chất ban đầu như: KI, bentonite, 

tinh bột. Vật liệu hấp phụ sau quá trình tổng hợp được tiến hành hấp phụ Hg được 

trình bày trong Hình 1.17. 

Hình 1.17. Cơ chế của quá trình biến tính tinh bột với bentonite sử dụng hấp phụ Hg. 

 Tác giả Youness Abdellaoui [48] đã so sánh quá trình xử lý các kim loại Pb, 

Cu, Cd trên MMT thương mại, Na-MMT, Ca-MMT. Ba vật liệu hấp phụ tuân theo 

phương trình động học bậc 2 với hệ số R2 gần bằng 1 và phương trình đẳng nhiệt 

Langmuir có dung lượng hấp phụ MMT-Na > Ca-MMT > MMT. Bên cạnh đó, tác 

giả Abollino [49] đã đánh giá khả năng hấp phụ của MMT, vermiculite với các ion 
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kim loại Cd2+, Pb2+, Zn2+, Cu2+, và Zn2+. Giá trị thực nghiệm cho thấy MMT ít bị ảnh 

hưởng tác động bởi ion Na+ hơn vermiculite và giá trị dung lượng hấp phụ vermiculite 

lớn hơn MMT. Tác giả Anjali Achazhiyath Edathil [50] đã tổng hợp vật liệu từ tính 

từ quá trình xử lý bã cà phê được phân tán trong các hạt nano Fe3O4 để loại bỏ ion 

kim loại Pb2+. Tác giả chỉ ra rằng phản ứng hấp phụ của vật liệu này tương thích với 

phương trình hấp phụ động học bậc 2 và mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir đạt 

giá trị dung lượng cực đại là 41,5 (mg/g). 

 Để cải thiện khả năng nong khoang của vật liệu MMT-chitosan nhằm tăng khả 

năng hấp phụ trong môi trường nước. Vật liệu này được biến tính với cation hydroxyl-

nhôm (Al13O4(OH)24(H2O)12)7+ hay còn gọi là cation Keggion) nhằm tăng khoảng 

nong bên cấu trúc. Khoảng nong khoang giữa các mặt MMT tăng lên và làm tăng khả 

năng hấp phụ các ion kim loại, chất hữu cơ trên bề mặt hay ở bên trong của vật liệu. 

Mặt khác, khi sử dụng MMT biến tính với chitosan được sử dụng để loại bỏ các ion 

kim loại Cr6+, Co2+ có hàm lượng rất cao trong nước thải [51-54]. 

  Ngoài ra, một nghiên cứu khác khi sử dụng MMT được biến tính với các cation 

hữu cơ tự nhiên như: L-carnitine, L-cyteine ethyl ester, L-cystine dimethyl ester và 

thiamine, phenyltrimethylammonium, hexadecyltrimethylammonium xử lý các ion 

kim loại Pb2+, Hg2+. Bên cạnh đó, khả năng hấp phụ ion kim loại khi sử dụng khoáng 

Kaolinite tự nhiên để loại bỏ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+, Cu2+ có thời gian hấp 

phụ tối ưu là 30 phút, trong đó yếu tố pH có ý nghĩa rất quan trọng ảnh hưởng rất lớn 

đến dung lượng hấp phụ của quá trình hấp phụ này [55,56]. 

Hình 1.18. Sự loại bỏ ion Pb2+ từ nguồn nguyên liệu bã cà phê và sắt từ. 
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Tác giả Nguyễn Thị Thanh Huyền đã sử dụng than sinh học có nguồn gốc từ 

thực vật loại bỏ màu CV với điều kiện tối ưu như: 15 g/L, 360 phút, hiệu suất hấp 

phụ đạt 94 % và phản ứng tuân theo mô hình đẳng nhiệt Langmuir đạt dung lượng 

hấp phụ là 30,3 mg/g [57,58]. 

 Tác giả Phương Thảo đã chế tạo vật liệu mới từ cây sen để xử lý màu nhuộm 

CV với giá trị dung lượng cực đại là 142,9 (mg/g) [59]. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 1.19. Thành phần hóa học của màu nhuộm CV. 

Luận án này trình bày các khảo sát quá trình loại bỏ màu nhuộm CV trên MMT 

biến tính với tinh bột. Màu nhuộm CV còn gọi là tím gentian, mang điện tích dương 

khi hòa tan trong môi trường nước. Những ứng dụng màu CV được sử dụng nhiều 

trong ngành dược và màu nhuộm này được sử dụng như một chất khử trùng và giúp 

phân lập các vi khuẩn dưới kính hiển vi. Trong ngành công nghiệp sản xuất giấy, màu 

nhuộm này được sử dụng làm chất tạo màu trong sản xuất giấy màu, khăn giấy, các 

sản phẩm khác. Đặc biệt trong ngành in và dệt, màu này được sử dụng để in lên các 

bề mặt vải, lụa hoặc nhuộm các sợi tự nhiên, tổng hợp, vải dệt từ các thực vật khác. 

Khi màu nhuộm CV ở nồng độ cao tiếp xúc với da, mắt, đường hô và quá trình tiếp 

xúc, tích tụ trong khoảng thời gian dài thì màu nhuộm này gây ra ảnh hưởng đến sức 

khỏe. Khi tiếp xúc với da, nó có thể gây kích ứng, viêm nhiễm da và dị ứng da. Khi 

tiếp xúc với mắt, nó có thể gây chảy nước mắt, viêm nhiễm và tổn thương ở mắt. 

Ngoài ra, khi hít thở sẽ gây ra viêm phổi, viêm đường hô hấp. Khi tiếp xúc với màu 

nhuộm này có khả năng gây ung thư và đột biến gen. Nhiều nghiên cứu đã chỉ ra rằng 



28 

 

 

màu nhuộm CV gây tác động lên cấu trúc DNA và gây ra đột biết gen trong các tế 

bào làm xuất hiện các bệnh ung thư khác nhau: ung thư bàng quang, ung thư gan và 

ung thư da. Việc loại bỏ các màu nhuộm trong nước là một thách thức rất lớn vì các 

hợp chất này rất bền, khó phân hủy với môi trường [60,61].  

1.3 Tổng quan về hấp phụ 

 Hấp phụ là quá trình lắng đọng các phân tử trên bề mặt phân cách (rắn-lỏng, 

khí-rắn, khí-lỏng, lỏng-khí). Các phân tử bị hấp phụ trên bề mặt được gọi là chất bị 

hấp phụ và bề mặt xảy ra sự hấp phụ đó được gọi là chất hấp phụ. Nếu trường hợp 

các phân tử của chất bị hấp phụ đi xuyên vào lớp bề mặt của chất hấp phụ thì quá 

trình được gọi sự hấp thụ. Quá trình các chất bị hấp phụ bị giải phóng khỏi bề mặt 

được gọi là sự giải hấp phụ. 

 Do đó, tùy vào lực tương tác giữa chất bị hấp phụ và chất hấp phụ được phân 

loại thành hấp phụ vật lý và hấp phụ hóa học. Quá trình hấp phụ vật lý được tạo thành 

lực liên kết Van der Waals giữa các phân tử ở trên bề mặt và quá trình hấp phụ hóa 

học được tạo thành lực liên kết hóa học trên các nhóm chức giữa chất bị hấp phụ và 

chất hấp phụ [62]. 

1.3.1 Hấp phụ vật lý 

 Tác chất hấp phụ sẽ liên kết với tác nhân bị hấp phụ (các ion, phân tử) bằng 

lực Van der Waals xảy ra vị trí phân cách của bề mặt. Ở trên bề mặt xảy ra một quá 

trình tương tác bởi các lực tĩnh điện, lực định hướng, lực tán xạ, và lực cảm ứng. Hiện 

tượng tương tác vật lý không tạo ra bất kỳ phản ứng hóa học giữa tác chất hấp phụ 

với tác nhân bị hấp phụ, do đó hiện tượng này không xảy ra thay đổi về mặt điện tích 

của hai tác nhân này. Hơn thế nữa, tương tác vật lý thường rất nhỏ do năng lượng 

hoạt hoá và năng lượng tương tác đều rất nhỏ. Về mặt ứng dụng trong công nghệ 

trong thực tiễn, phương pháp hấp phụ vật lý không được sử dụng nhiều trong xử lý 

các chất ô nhiễm trong nước [62]. 

1.3.2 Hấp phụ hoá học 

Các liên kết hóa học được tạo thành từ quá trình tương tác giữa tác nhân hấp 

phụ với tác nhân bị hấp phụ. Các tương tác thường xảy ra trong các phản ứng như: 

tương tác giữa các ion, tương tác cộng hóa trị, tương tác phối trí. Khi xảy ra phản 

ứng, các cấu trúc sẽ thay đổi và nhiệt phản ứng của quá trình này có thể đạt đến 100 
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kcal/mol. Tuy nhiên, phản ứng hấp phụ trong hệ thường diễn ra cùng một lúc các 

phản ứng vật lý, hóa học [63]. 

 Dung lượng hấp phụ của vật liệu ở trạng thái cân bằng được tính toán theo 

công thức như sau: 

qe =  
(Co -  Ce) . V

m
                   (1) 

• m là khối lượng chất hấp phụ được sử dụng cho quá trình hấp phụ (g) 

• V là thể tích dung dịch dùng cho quá trình hấp phụ (L) 

• Co là nồng độ chất bị hấp phụ của dung dịch ban đầu (mg/L) 

• Ce là nồng độ còn lại sau quá trình hấp phụ ở thời điểm cân bằng (mg/L) 

• qe là dung lượng hấp phụ ở thời điểm cân bằng (mg/g) 

1.3.3 Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt 

Phản ứng hấp phụ khi đạt đến trạng thái cân bằng hóa học, các giá trị của tác 

chất hấp phụ sẽ là một hàm tính toán với nhiều các tham số nhiệt độ, nồng độ hoặc 

áp suất được biểu diễn bởi phương trình sau [64]: 

Q = f (T, C, P)                          (2) 

 Khi nhiệt phản ứng hằng số (T = hằng số), phương trình q = fT (P, C) đặt tên 

là phương trình đẳng nhiệt hấp phụ. Phương trình biểu diễn giá trị dung lượng hấp 

phụ tại một thời điểm vật liệu ảnh hưởng bởi áp suất, nồng độ ban đầu của chất bị 

hấp phụ ở một nhiệt độ xác định. 

 Quá trình hấp phụ được thực hiện quá các phương trình đẳng nhiệt như: Henry, 

Langmuir, Dubinin, Tempkin, Freundlich … dựa vào tính chất của phản ứng [65]. 

Trong đó, các phương trình đẳng nhiệt Freundlich và Langmuir được dùng nhiều nhất 

trong quá trình hấp phụ các ion kim loại, màu nhuộm trong nước được trình bày ở 

Bảng 1.4. 

Bảng 1.4. Các loại mô hình hấp phụ thường được dùng trong thực nghiệm 

Mô hình Công thức 
Tương tác của 

phản ứng  

Langmuir q
e
= q

max

KLxC

1 +KLxC
 Hoá học, vật lý 
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Freundlich qe = KFxCe
1/n, (n > 1) 

 

Những giá trị trên được của hai công thức được trình bày như sau: 

• qe: dung lượng hấp phụ của vật liệu tại thời điểm cân bằng, qmax: dung lượng 

hấp phụ cực đại ở trạng thái cân bằng (mg/g). 

• Ce: nồng độ của dung dịch còn lại tại thời điểm cân bằng (mg/L). 

• KF, KL: các hằng số hấp phụ của phương trình Freundlich [(mg/g)(L/mg)n] và 

Langmuir (L/mg). 

1.3.3.1 Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir 

 Phương trình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir áp dụng cho mô hình hấp phụ đưa 

ra rất nhiều học thuyết khác nhau như [66-68]: 

➢ Ở các tâm phản ứng của tác chất sẽ tương tác mạnh với các phân tử bị 

hấp phụ trên bề mặt. 

➢ Mỗi tâm sẽ tương tác với một phân tử trên bề mặt. 

➢ Năng lượng tại các tâm hoạt tính là giống nhau, bề mặt của tác chất ban 

đầu luôn bằng nhau, và không bị ảnh hưởng dưới sự xuất hiện của các 

phân tử hấp phụ. 

➢ Bề mặt chất hấp phụ có sự đồng nhất, năng lượng hấp phụ trên các trung 

tâm hoạt tính như nhau và không phụ thuộc vào sự có mặt của các tiểu 

phân hấp phụ trên các tâm bên cạnh. 

➢ Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir được dùng cho hệ phân cách 

giữa hai pha rắn-lỏng và khí-rắn. 

Phương trình hấp phụ được tính toán dựa vào công thức sau:  

qe = q
max

x
KLx Ce

1 +KLx Ce
                          (3) 

Ghi chú:   

  qe: dung lượng hấp phụ của vật liệu tại thời điểm cân bằng (mg/g) 

             qmax: dung lượng hấp phụ cực đại khi phản ứng đạt trạng thái cân bằng (mg/g) 

             Ce: nồng độ của dung dịch còn lại tại thời điểm cân bằng (mg/L) 

             KL: hằng số hấp phụ của phương trình đẳng nhiệt Langmuir (L/mg). 
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Ý nghĩa của mô hình đẳng nhiệt Langmuir 

➢ Dựa vào mô hình đẳng nhiệt Langmuir có thể xác định dung lượng hấp phụ 

cực đại của vật liệu hấp phụ trên bề mặt ở trạng thái cân bằng. 

➢ Giá trị của RL được xác định từ KL qua công thức: 

RL= 
1

 1 +KLCo

 (4) 

 RL: hệ số ở trạng thái cân bằng. 

 Co: nồng độ ban đầu của chất bị hấp phụ (mg/L). 

 KL: hằng số hấp phụ của phương trình đẳng nhiệt Langmuir (L/mg). 

Dựa vào giá trị RL sẽ xác định được quá trình hấp phụ xảy ra thuận lợi 

Giá trị của RL Quá trình hấp phụ 

RL > 1 Không thuận lợi 

RL = 1 Tuyến tính 

0 < RL< 1 Thuận lợi 

RL = 0 Xảy ra theo một chiều 

 

1.3.3.2 Mô hình đẳng nhiệt Freundlich 

 Sự hấp phụ xảy ra trên bề mặt vật liệu không đồng nhất dựa vào phương trình 

thực nghiệm với những giả định như sau [67,68]: 

• Ái lực và sự phân bố nhiệt của chất bị hấp phụ không đồng đều trên bề mặt 

của vật liệu. 

• Ở các nồng độ khác nhau thì tỷ lệ chất hấp phụ trên một khối lượng chất bị 

hấp phụ không phải là một hằng số. 

• Sự hấp phụ không lý tưởng và thuận nghịch, không bị hạn chế bởi sự hình 

thành đơn lớp. 

• Quá trình hấp phụ xảy ra đầu tiên ở các tâm hấp phụ mạnh với các năng lượng 

khác nhau. Dung lượng hấp phụ của vật liệu là tổng số các tâm hấp phụ bên 

trong cấu trúc vật liệu. 

Phương trình hấp phụ đẳng nhiệt của mô hình thực nghiệm Freundlich được 

trình bày như sau: 
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                                             q
e
= KFCe

1

n   (5) 

 Để xác định các tham số của quá trình hấp phụ đẳng nhiệt, phương trình được 

đưa về dưới dạng sau: 

  log q
e
=log KF+

1

n
 logCe    (6) 

Các giá trị sau: 

• KF: hằng số hấp phụ của phương trình Freundlich [(mg/g)(L/mg)n]. 

• Ce (mg/L): nồng độ của dung dịch còn lại tại thời điểm cân bằng. 

• qe (mg/g): dung lượng của chất bị hấp phụ tại thời điểm cân bằng. 

• n: giá trị hằng số trong phương trình đặc trưng cho năng lượng hấp phụ 

không đồng nhất trên bề mặt của vật liệu. 

 Dựa vào phương trình thực nghiệm của quá trình phân tích vật liệu. Vẽ đường 

biểu diễn mối liên hệ giữa logqe và logCe để xác định các giá trị tham số KF và n trong 

biểu thức trên.  

Ý nghĩa của mô hình đẳng nhiệt Frenundlich 

➢ Khi giá trị n < 1 thì có thể dự đoán mô hình không thích hợp để mô tả quá trình 

hấp phụ. Nếu giá trị n > 1 có thể dự đoán rằng mô hình thích hợp để mô tả quá 

trình hấp phụ ở khoảng nồng độ nghiên cứu. Khi n = 1, quá trình hấp phụ xảy 

ra không thuận nghịch trong hệ phản ứng. 

➢ Dựa vào mô hình Freundlich có thể đánh giá khả năng hấp phụ của chất bị hấp 

phụ trên bề mặt. Nếu giá trị n càng lớn thì chất bị hấp phụ càng tương tác mạnh 

với chất hấp phụ, khả năng hấp phụ sẽ ngày càng tăng. 

➢ Mô hình Freundlich chỉ phù hợp cho mô tả quá trình hấp phụ ở khoảng nồng 

độ hẹp.  

1.3.3.3 Mô hình hấp phụ Sips 

Mô hình này là sự kết hợp của mô hình Langmuir và Freundlich để tính toán 

của quá trình hấp phụ không đồng nhất của vật liệu. Dạng phi tuyến của mô hình Sips 

được trình bày theo công thức sau [69]: 

 q
e
= 

Q
S
β

s
Ce

1/αs

1+ β
s
Ce

1/αs
            (7) 
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 Ce là nồng độ chất bị hấp phụ còn lại ở thời điểm cân bằng (mg/L); qe, Qs là dung 

lượng hấp phụ tại thời điểm cân bằng và dung lượng hấp phụ cực đại của vật liệu 

(mg/g); βs là hằng số cân bằng Sips (L/mg); αs là hệ số của mô hình Sips. 

Ý nghĩa của mô hình Sips: 

Mô hình Sips sẽ chuyển thành mô hình đẳng nhiệt Freundlich khi nồng độ chất 

bị hấp phụ thấp. Ngược lại, khi nồng độ chất bị hấp phụ cao thì mô hình Sips sẽ 

chuyển thành mô hình đẳng nhiệt Langmuir. 

1.3.3.4. Mô hình hấp phụ Redlich-Peterson 

Là sự kết hợp giữa mô hình Langmuir và Freundlich với ba tham số αRP, KRP, 

β. Dạng tuyến tính của phương trình Redlich Peterson như sau [69]: 

Ln (KRP

Ce

q
e

-1) = βLnCe+LnαRP              (8) 

Ce là nồng độ chất bị hấp phụ còn lại ở thời điểm cân bằng (mg/L); qe là dung 

lượng hấp phụ cực đại của vật liệu (mg/g), KRP (L/g), αRP (L/mg) và β là hằng số của 

đường đẳng nhiệt Redlich-Peterson. Giá trị của β là số mũ nằm giữa giá trị 0 và 1. 

Khi giá trị β tiến về phía 0 thì các đường đẳng nhiệt Redlich-Peterson tiếp cận mô 

hình đẳng nhiệt Freundlich ở nồng độ cao. Ngược lại khi giá trị β tiến về phía 1 thì 

mô hình Redlich-Peterson sẽ phù hợp với mô hình đẳng nhiệt Langmuir khi ở nồng 

độ thấp. 

1.3.4 Mô hình hấp phụ động học  

Trong hệ lỏng - rắn, các phản ứng diễn ra qua nhiều bước sau:  

➢ Phân tử hấp phụ di chuyển lên bề mặt của tác chất hấp thu qua các mao quản 

➢ Tác nhân hấp phụ sẽ bị khuếch tán vào hệ mao quản của tác chất hấp thu. 

➢ Những phân tử sẽ liên kết với các tâm hoạt tính của tác chất hấp thu. 

➢ Trong hệ phản ứng, các bước nào thực hiện rất chậm sẽ là bước quyết định của 

phản ứng động học. Phản ứng khuếch tán trong hệ dung dịch diễn ra chậm và 

là yếu tố quyết định phản ứng hấp phụ. 

➢ Ảnh hưởng tốc độ phản ứng dựa vào việc biến đổi nồng độ tác nhân hấp phụ 

theo yếu tố thời gian. 
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➢ Tốc độ của một quá trình hấp phụ được xác định bởi sự thay đổi nồng độ của 

chất bị hấp phụ theo thời gian. Một vài mô hình động học hấp phụ đã được 

đưa ra để giải thích cơ chế hấp phụ. 

1.3.4.1 Mô hình động học bậc 1 

Mô hình động học bậc 1 có thể xác định các giá trị hấp phụ ở nhiều thái khác 

nhau được trình bày như sau [46]: 

❖ Khi hệ phản ứng đạt đến trạng thái cân bằng. 

❖ Xảy ra khi hệ phản ứng tạo phức trong dung dịch.  

❖ Khi hệ có hàm lượng chất tan hấp phụ tuyến tính đẳng nhiệt hay độc 

lập theo thời gian. 

Phương trình động học được biểu diễn bằng công thức: 

dq

dt
= k1(q

e
-q)                               (9) 

Phương trình được đưa về dạng sau:   

log(q
e
-q

t
) = log q

e
- 

k1.t

2,303
         (10) 

Trong đó, 

• qe là dung lượng hấp phụ vật liệu ở trạng thái cân bằng (mg/g). 

• qt là dung lượng hấp phụ vật liệu xảy ra tại thời điểm t (mg/g). 

• k1 là hằng số của phản ứng hấp phụ (phút-1). 

1.3.4.2 Mô hình động học bậc 2 

 Mô hình hấp phụ bậc 2 có thể xác định tốc độ của hệ phản ứng xảy ra ở các 

tâm hấp phụ trên bề mặt của vật liệu [46]:  

dq

dt
= k2 (q

e
 - q

t
)2                  (11) 

 Phương trình được rút gọn về dạng như sau:      

t

q
t

= 
1

k2q
e
2

+ (
1

q
e

) .t         (12) 

Trong đó,  

• qe là dung lượng hấp phụ vật liệu ở trạng thái cân bằng (mg/g) 

• qt là dung lượng hấp phụ vật liệu xảy ra tại thời điểm t (mg/g) 

• k2 là hằng số của phản ứng hấp phụ (g.mg-1.phút-1) 
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Từ phương trình, xây dựng đồ thị dựa vào các giá trị thực đo được để xác định 

các giá trị dung lượng hấp phụ cực đại ở thời điểm cân bằng và các hằng số hấp phụ 

k1, k2 của hai phương trình động học bậc 1 và bậc 2. Dựa vào hệ số tương quan của 

hai phương trình để xác định quá trình hấp phụ của vật liệu tuân theo phương trình 

động học bậc 1 hay bậc 2. 

1.3.4.3 Mô hình Elovich 

Phương trình động học quá trình hấp phụ đa lớp trên bề mặt không đồng nhất 

và mô hình phi tuyến được trình bày như sau [70]: 

q
t
= 

1

β
ln(1+ αβt) 

Trong đó: qt là dung lượng hấp phụ tại thời điểm t; α là tốc độ hấp phụ ban đầu 

(mg/g.phút); β là hằng số Elovich. 

1.3.4.4 Mô hình khuếch tán nội hạt 

Phương trình khuếch tán nội hạt theo Morris và Weber có mối liên hệ giữa thời 

gian t1/2 và dung lượng chất bị hấp phụ qt được tính theo công thức như sau [71,72]: 

qt = kint.t1/2 + C 

Trong đó: qt (mg/g) là dung lượng hấp phụ tại thời điểm t; kint là hằng số tốc 

độ động học khuếch tán nội Webber-Morris và t là thời gian tiến hành hấp phụ. 

1.3.5 Nhiệt động học của hấp phụ 

 Xác định các giá trị trong phương trình nhiệt động học để biết bản chất của vật 

liệu hấp phụ. Các tham số độ biến thiên entapi (ΔH), độ biến thiên entropi (ΔS), và 

hệ số năng lượng Gibb (ΔG) (giá trị này được tính toán dựa vào mô hình đẳng nhiệt 

Langmuir. Phương trình nhiệt động học được trình bày theo công thức [73]: 

ΔG = - RT lnk                      (13) 

 Dựa vào phương trình Van’t Hoff để xác định giá trị của độ biến thiên 

entropi theo công thức sau: 

                ΔG = ΔH   -    T.ΔS            (14)  

 Dựa vào phương trình Clausius-Clapeyron để xác định các tham số của hệ số 

k và độ biến thiên entropi:    

Lnk= -
ΔG 

RT
= 

ΔS

R
  - 

ΔH

RT
      (15) 

 Trong đó,  
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• k là hằng số hấp phụ Clausius-Clapeyron (L/mol). 

• T là nhiệt độ của dung dịch phản ứng (K). 

• R là hằng số pha khí (8,314 J/mol.K). 

1.3.6 Cơ chế quá trình hấp phụ của ion kim loại và màu nhuộm 

Phương pháp hấp phụ đóng vai trò rất quan trọng vì hiệu quả, tiết kiệm trong 

quá trình xử lý các chất ô nhiễm trong môi trường nước. Đặc trưng các vật liệu hấp 

phụ thường có các cấu trúc hydrogel với các nhóm chức đặc trưng sau: -COOH, -

NH2, -SO3H và -OH có khả năng hấp phụ các loại màu nhuộm và các ion kim loại 

khác nhau trong nước thải. 

Cơ chế hấp phụ giúp hiểu rõ ràng quá trình hấp màu nhuộm và các ion kim 

loại xảy ra trong dung dịch. Tuy nhiên, các tương tác thường xảy ra giữa chất hấp 

phụ và chất bị hấp phụ trong hệ phản ứng gồm: liên kết tĩnh điện, liên kết hydro, liên 

kết π-π, liên kết ion, tạo phức bề mặt. Vì thế, quá trình hấp phụ phụ thuộc rất nhiều 

vào vật liệu hấp phụ có cấu trúc hydrogel (carboxymethyl cellulose, chitosan, đất sét 

hectorit, graphene) và các điều kiện ảnh hưởng đến khả năng quá trình hấp phụ như: 

pH, nhiệt độ, nồng độ, khối lượng chất hấp phụ. 

1.3.6.1 Liên kết tĩnh điện 

Tương tác tĩnh điện được tạo thành giữa hai các phân tử hay nguyên tử tích 

điện trái dấu thì hút nhau và ngược lại. Thông thường, cường độ điện tích bề mặt và 

khoảng cách giữa hai hạt điện tích có cường độ điện tích bề mặt càng lớn và khoảng 

cách càng gần thì hút nhau càng mạnh. Ngoài ra, pH của dung dịch có vai trò quyết 

định đến quá trình hấp phụ màu nhuộm, các ion kim loại trên vật liệu. Khi pH của 

dung dịch hấp phụ có giá trị khác với điểm đẳng điện tích của vật liệu thì bề mặt của 

nhóm chức hydrogel có khả năng mang tích âm hoặc dương. Quá trình hấp phụ vật 

liệu xảy ra khi các màu nhuộm, ion kim loại tích điện tích trái dấu với vật liệu này.  

Tác giả Wang [25,74] đã tổng hợp vật liệu hydrogel carboxymethyl 

cellulose/chitosan để loại bỏ màu nhuộm xanh metylen ở giá trị pH 11 và axít da cam 

II ở giá trị pH 2 trong dung dịch. 
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Hình 1.20. Sơ đồ tổng hợp vật liệu carboxymethyl cellulose/chitosan từ tác chất 

carboxymethyl cellulose và chitosan ban đầu. 

 Khi pH 11, các nhóm chức carboxylic bị khử liên kết thành -COO– và chiếm 

ưu thế trong vật liệu hình thành liên kết với xanh metylen mang điện tích dương với 

giá trị dung lượng hấp phụ là 110 mg/g. Tại pH 2, các nhóm amin trên vật liệu tồn tại 

ở dạng proton hóa (NH4
+) hấp phụ của axít da cam II mang điện tích âm với giá trị 

dung lượng hấp phụ đạt được là 100 mg/g (Hình 1.21).  
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Hình 1.21. Quá trình hấp phụ và giải hấp của màu nhuộm xanh metylen và axít da 

cam (II) tương tác tĩnh điện với vật liệu hấp phụ. 

Ngoài ra, tác giả Tong [75] đã sử dụng vật liệu hấp phụ natri alginat/hectorit 

để loại bỏ ion kim loại Cu2+ đạt hiệu suất phản ứng trên 3,4% trong khoảng giá trị từ 

pH 2 đến 4. Khi tăng pH 5,2, hiệu suất hấp phụ của vật liệu đạt 96,1%. Khi vật liệu ở 

giá trị pH thấp, dung dịch phản ứng có nhiều ion H+ tham gia quá trình hấp phụ và 

cạnh tranh trực tiếp đến khả năng hấp phụ của Cu2+ lên bề mặt của các nhóm chức tại 

vị trí tâm hoạt tính tương tác tĩnh điện mạnh với các ion Cu2+ làm giảm hiệu suất hấp 

phụ của dung dịch.   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 1.22. Cơ chế của hấp phụ ion Cu2+ trên vật liệu natri alginat/hectorit. 
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1.3.6.2 Liên kết hydro 

Liên kết hydro là lực hút tĩnh điện chủ yếu giữa nguyên tử hydro liên kết cộng 

hóa trị với một nguyên tử hoặc nhóm có độ âm điện cao hơn, đặc biệt là các nguyên 

tố nitơ (N), oxy (O), hoặc flo (F). Các liên kết hydro có thể xảy ra trong pha khí, pha 

lỏng và pha rắn và có vai trò quan trọng trong nhiều quá trình sinh học (cấu trúc của 

protein và DNA) và hóa học (các chất béo). Nghiên cứu của tác giả Sobhan [76] đã 

tổng hợp vật liệu từ tính từ các hạt (Fe3O4) có dạng nano liên kết axít 1,2,4,5-

Benzenetetracarboxylic để hấp phụ màu nhuộm xanh metylen theo cơ chế liên kết 

hydro giữa các nhóm carboxylat (-COO-) của vật liệu này với các phân tử xanh 

metylen (Hình 1.23).  

Hình 1.23. Cơ chế hấp phụ xanh metylen trên vật liệu nano sắt từ. 

Bên cạnh đó, tác giả Sethi [77] đã tổng hợp vật liệu dialdehyde carboxymethyl 

cellulose-gelatin để loại bỏ màu RhB và MV trong nước. Kết quả của quá trình hấp 

phụ đạt hiệu suất lần lượt là 96,5% RhB, 90% MV ở giá trị pH tối ưu là 6. 
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Hình 1.24. Phản ứng tạo liên kết ngang giữa gelatin và dialdehyd carboxymethyl 

cellulose. 

 Nghiên cứu của tác giả Nguyen [71] đã tổng hợp vật liệu nano composite 

chitosan/hematite chứa nhóm chức OH và ứng dụng cho quá trình xử lý màu đỏ 

Congo trong nước. Trong khi đó, tác giả Zhu [25] đã tổng hợp thành công vật liệu 

cellulose/alginate hấp phụ màu nhuộm xanh metylen trong nước. Cơ chế hấp phụ 

được giải thích bằng sự tương tác giữa vật liệu này chứa các nhóm chức OH liên kết 

các phân tử MB. Quá trình hấp phụ xảy ra giữa vật liệu này với nhóm -N(CH3)2 trong 

phân tử MB thông qua liên kết hydro (O-H⋯N), ngoài ra các nhóm carboxylat trong 

phân tử alginate đã liên kết với nhóm =N+(CH)2 trong phân tử MB thông qua tương 

tác tĩnh điện. Hình 1.25 biểu diễn quá trình hấp phụ của vật liệu cellulose/alginate 

đối với màu nhuộm xanh metylen. Bên cạnh đó, những nghiên cứu của các tác giả 

Sethi, Nguyen, Zhu [25,71,77] đã tổng hợp thành công các vật liệu hấp phụ khác nhau 

như: dialdehyde carboxymethyl cellulose/gelatin, vật liệu nano composite chitosan-

hematite, vật liệu cellulose/alginate có chứa các nhóm chức -OH, nhóm COO- trong 



41 

 

 

vật liệu liên kết với các màu nhuộm MB, RhB, CV thông qua các liên kết hydro, lực 

Van der Waals và tương tác tĩnh điện. 

Hình 1.25. Quy trình tổng hợp vật liệu cellulose/alginate ứng dụng 

hấp phụ màu xanh metylen [25].  

1.3.6.3 Liên kết π-π 

Tương tác này xảy ra giữa các phân tử nhận và cho trong các vật liệu hấp phụ, 

tương tác này xảy ra càng mạnh khi trong phân tử có chứa các nhóm chức -OH hay -

COOH ở trên cấu trúc bề mặt của vật liệu. Tác giả Mittal [14] đã tổng hợp vật liệu 

chitosan/carboxymethyl cellulose dùng để xử lý màu nhuộm trong nước thải. Dựa 

vào mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir, vật liệu này đạt giá trị dung lượng hấp 

phụ cực đại khi ở trạng thái cân bằng là 655,9 mg/g đối với xanh metylen và 404,52 

mg/g đối với metyl da cam.  

Cơ chế của quá trình tổng hợp vật liệu từ các tác chất chitosan, carboxymethyl 

cellulose: tương tác tĩnh điện, tương tác π-π, và đồng thời tạo liên kết hydro ở các vị 

trí tâm hấp phụ với các màu nhuộm trong dung dịch (Hình 1.26). Do các lớp trong 

cấu trúc vật liệu xếp chồng lên nhau và tương tác với nhau thông qua tương tác π–π 
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làm cho các liên kết giữa vật liệu này và màu nhuộm ngày càng bền vững trong hệ 

phản ứng [15]. 

Hình 1.26. Quá trình hấp phụ màu nhuộm xanh metylen và metyl da cam trên vật liệu 

chitosan/carboxymethyl cellulose. 

1.3.6.4 Liên kết ion 

Liên kết này được hình thành từ quá trình tương tác tĩnh điện giữa các ion 

mang điện tích dương và điện tích âm trong dung dịch phản ứng [16]. Những nhóm 

chức hydroxyl và carboxyl có khả năng loại bỏ các ion kim loại bằng các phản ứng 

trao đổi giữa các ion kim loại với H+ trên bề mặt các nhóm hydroxyl của vật liệu được 

trình bày như sau: 

-COOH + Mn+ → -COOM + nH+                    (16) 

-OH + Mn+ → -OM + nH+                               (17) 

-2COOH + Mn+ → -COOMOOC- + nH+        (18) 

-2OH + Mn+ → -OMO- + nH+                        (19) 

-COOH + Mn+ -OH → -COOMO- + nH+       (20) 
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Trong đó M là các kim loại phản ứng và n là điện tích ion của ion kim loại 

trong dung dịch. Tác giả Vũ [78] đã tổng hợp thành công một loại vật liệu mới là natri 

alginat/carboxymetyl cellulose có các nhóm chức hydrogel trên bề mặt dùng để xử lý 

các ion kim loại trong nước. Vật liệu hấp phụ tuân theo phương trình hấp phụ đẳng 

nhiệt Langmuir có giá trị dung lượng cực đại lần lượt đối với các ion kim loại Mn2+, 

Pb2+ và Cu2+ lần lượt là 71,83 mg/g, 89,49 mg/g và 105,93 mg/g. Mặc khác, tác giả 

Abdel-Halim [79] tổng hợp thành công một vật liệu hấp phụ mới tinh bột/poly (N,N-

Diethylaminoethyl methacrylate) chứa các nhóm hydrogel để xử lý màu nhuộm với 

hiệu suất của quá trình hấp phụ 95,96 % ở pH 1 và khi pH 10 thì vật liệu không có 

khả năng hấp phụ màu nhuộm.  

1.3.6.5 Tạo phức chất 

Quá trình hình thành phức chất xảy ra khi một tác nhân có cặp electron (các 

nguyên tử hoặc ion) tương tác với một tác nhân khác (kim loại) có khả năng nhận cặp 

electron để tạo thành các hợp chất phức khác nhau. 

 Độ bền của phức chất phụ thuộc vào khả năng tạo liên kết cho và nhận của 

các phân tử trong hợp chất, hơn thế nữa liên kết này đóng vai trò quan trọng trong 

quá trình loại bỏ các màu nhuộm và các ion kim loại trong nước. Tác giả Hou [22] đã 

tổng hợp thành công vật liệu mới bằng cách thực hiện phản ứng giữa tác nhân 

hydroxyapatite với chitosan để loại bỏ màu đỏ Congo trong nước. Dung lượng hấp 

phụ cực đại của vật liệu khi phản ứng đạt đến trạng thái cân bằng là 796 mg/g. Các 

nghiên cứu cơ chế xử lý màu nhuộm cho thấy rằng các nhóm -OH, -NH2 và PO4
3- hấp 

phụ màu metyl cam xảy ra nhiều tương tác khác nhau trên cấu trúc bề mặt vật liệu. 

Trong đó, các liên kết hydro, tương tác tĩnh điện và trao đổi ion giữ vai trò quan trọng 

trong quá trình hấp phụ metyl cam. Bên cạnh đó, tác giả Jianzhe Ma [80] đã tổng hợp 

một vật liệu natri lignosulfonate có chứa các nhóm chức hydrogel dùng để hấp phụ 

các ion kim loại Cu2+ và Co2+ trong nước và đạt dung lượng hấp phụ cực đại lần lượt 

là 709 mg/g và 601 mg/g. Cơ chế của quá trình hấp phụ hai ion kim loại Cu2+ và Co2+ 

liên kết các nhóm chức -COO- và -RSO3
- trên bề mặt vật liệu natri lignosulfonate 

được trình bày ở Hình 1.27. 
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Hình 1.27. Quá trình hấp phụ các ion kim loại Cu2+, Co2+ trên vật liệu natri 

lignosulfonate [81]. 
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CHƯƠNG 2. THỰC NGHIỆM 

2.1 Nguyên liệu hóa chất và thiết bị dùng phân tích 

2.1.1 Nguyên liệu hóa chất 

Các hóa chất được sử dụng trong quá trình tổng hợp vật liệu, biến tính vật 

liệu, khảo sát quá trình hấp phụ màu CV và các ion kim loại trong nước. 

Bảng 2.1. Các hóa chất được dùng trong quá trình thực nghiệm 

STT Công thức Tên hóa chất Độ tinh khiết Hãng/Quốc gia 

1 Cd(NO3)2.4H2O 
Cadmium nitrate 

tetrahydrate 
99,5 % Merck 

2 Pb(NO3)2 Lead (II) nitrate 99,0 % Merck 

3 Ni(NO3)2 
Nickel (II) nitrate 

hexahydrate 
99,9 % Merck 

4 C25H30N3Cl Crystal Violet 99,0 % Merck 

5  Bentonite  

Lâm Đồng 

 (Việt Nam) 

6 NaIO4 Sodium Periodate 99,5 % Merck 

7 (C6H10O5)n Tinh bột 

Amylose 

pectin 

> 80 % 

Việt Nam 

8 NaOH Sodium Hydroxide 99,5 % Merck 

9 HCl Dung dịch HCl 36,5 % Merck 
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2.1.2 Thiết bị dùng phân tích 

Bảng 2.2. Các thiết bị dùng để phân tích tinh bột, tinh bột oxi hóa, các vật liệu biến 

tính. 

STT Thiết bị Thông số Hãng/Quốc gia 

1 Cân điện tử Cân 220 g, sai số 0,0001 g Sartorious, Đức 

2 pH kế HI 2211 - 02 

Khoảng đo pH -2-16, độ 

phân giải 0,01, độ chính 

xác ± 0,01 

Hanna, Rumani 

3 
Máy lắc ngang 

KS 4000 
Tốc độ lắc 10 - 500 rpm IKA, Hàn Quốc 

4 
Máy ly tâm lạnh Z216 

MK 

Tốc độ ly tâm 15000 rpm, 

Khoảng nhiệt độ -20 oC – 

40 oC 

Hermle, Đức 

5 
Máy huỳnh quang tia X 

EDX 8100 

Nguyên tố C-U, Điện áp 

ống phóng 5 kV– 50 kV, 

Tích hợp camera trong 

buồng mẫu phân tích 

Shimadzu, Nhật 

6 
Máy nhiễu xạ tia 

X’PERT PRO 

Điện áp tối đa 60 kV và 

cường độ tối đa 60 mA, 

Độ lặp lại gốc quét 0,0001 

o, Dải đo góc 2 theta: 4-

140 o 

Panalytical - Hà 

Lan 

7 Thiết bị TGA 55 

Khoảng nhiệt độ phân tích 

1000oC, Độ chính xác ± 1 

oC, Tốc độ gia nhiệt 0,1-

100 oC/phút, Độ phân giải 

0,1µg 

Waters - Mỹ 

8 
Máy quang phổ hồng 

ngoại Nicolet iS50 

Độ phân giải 4 cm-1, Tỷ lệ 

tín hiệu/nhiễu: 35000:1, 

Độ tuyến tính tiêu chuẩn 

ASTM < 0,1 %T 

Thermo Scientific 

– Mỹ 
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9 

Máy quang phổ phát xạ 

Plasma ICP-OES 

Perkin Elmer Optima 

8300 

Độ phân giải của hệ thống 

0,006 nm ở 200 nm, Phủ 

toàn giải phổ 163 nm -782 

nm, Nguồn điện 200-254 

VAC, 20 A 50/60 Hz 

Perkin Elmer - 

Mỹ 

10 
Máy quang phổ tử 

ngoại khả kiến 

Bước sóng hấp thu λ = 

592 nm. 

Cary 50 (Varian - 

Úc) 

 

2.2 Tổng hợp tinh bột oxi hóa và MMT 

2.2.1 Tinh bột oxi hoá 

Lấy 3g NaIO4 cho vào dung dịch HCl 6M khuấy tan hoàn toàn (Hình 2.1). 

Mặt khác, cho từ từ tinh bột vào dung dịch nước cất và khuấy đều để thu được dung 

dịch tinh bột 8 %. Cho từ từ dung dịch natri periodat vào dung dịch có chứa tinh bột 

và khuấy trộn mạnh ở 35 oC trong 2 giờ. Sản phẩm được ly tâm với tốc độ 9000 rpm 

trong 10 phút, rửa lại bằng nước cất, sấy ở 50 oC, 24 giờ. Tinh bột sau thực hiện quá 

trình oxi hóa được bảo quản, lưu trữ trong tủ hút ẩm, và tiến hành biến tính với MMT. 

Phản ứng giữa tinh bột và NaIO4 tạo thành tinh bột oxi hóa được trình bày theo 

phương trình sau [81]: 
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Hình 2.1. Sơ đồ của quá trình tổng hợp tinh bột oxi hóa. 

 Phản ứng giữa NaIO4 với tinh bột xảy ra theo cơ chế như sau: 
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Sản phẩm tinh bột oxi hóa được tiến hành xác định hàm lượng nhóm chức 

carbonyl theo quy trình phân tích sau: cân chính xác 0,5 g tinh bột oxi hóa cho vào 

150 ml nước và gia nhiệt 10 phút. Dùng HCl 0,118 M để chỉnh dung dịch đến pH 

3,77 và làm lạnh dung dịch. Cho thêm 30 ml hydroxylamin hydrochoride và khuấy ở 

40 oC trong 4 giờ thu được sản phẩm kết tủa oxim (=N-OH). Kết tủa Oxim và mẫu 

trắng (nước cất) được chuẩn độ bằng HCl 0,118 M để xác hàm lượng nhóm carboxyl 

theo công thức sau [82]: 

CHO (%) = 0,118 x 0,028 x (Vkiểm soát– Vmẫu) x 100% 

 Vkiểm soát: thể tích HCl sử dụng đối với mẫu trắng (nước cất) 

 Vmẫu: thể tích HCl sử dụng đối với mẫu 

Quá trình phản ứng của tinh bột khi cho thuốc thử hydroxylamin hydrochloride vào 

trong dung dịch xảy ra theo phản ứng sau: 
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2.2.2 Tổng hợp MMT từ nguồn bentonite ban đầu 

 Nguồn nguyên liệu bentonite được xử lý qua nhiều giai đoạn khác nhau để tạo 

thành MMT tinh chế. Sau đó, sản phẩm MMT sau quá trình tinh chế được biến tính 

với tinh bột và tinh bột oxi hóa để tạo thành các vật liệu hấp phụ màu CV và các ion 

Pb2+, Cd2+, Ni2 trong nước. 

2.2.2.1 Quá trình xử lý bentonite nguyên liệu 

Nguyên liệu bentonite thô được cho vào nước cất với tỉ lệ bentonite/nước = 

1g/50 ml. Hỗn hợp này được khuấy trộn liên tục trong 24 giờ để tạo thành dung dịch 

huyền phù. Sau đó, tiến hành sa lắng hỗn hợp bằng cột sa lắng (đường kính cột 15 

cm, chiều cao cột 1 m) trong khoảng 6 giờ. Sau quá trình sa lắng, gạn lấy huyền phù 

phía trên cách phần đáy khoảng 5 cm và loại bỏ phần tạp chất chất rắn bên dưới. Dung 

dịch huyền phù này được đem ly tâm 9000 rpm và tiến hành sấy 50 °C trong 24 giờ 

để thu được sản phẩm MMT cho vào bình hút ẩm để tiến hành thực hiện các phản 

ứng biến tính với tinh bột, tinh bột oxi hóa. Sau đó, tiến hành khảo sát các yếu tố ảnh 

hưởng đến quá trình loại bỏ màu nhuộm CV và các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ [83]. 

2.2.2.2 Montmorillonite biến tính với tinh bột và tinh bột oxi hóa 

Lấy 4 g MMT tinh chế cho vào 250 ml nước cất khuấy liên tục trong 24 giờ. 

Sử dụng tinh bột (tinh bột oxi hóa) với tỉ lệ khối lượng của MMT:tinh bột (tinh bột 

oxi hóa) là 1:0,6 rồi khuấy trong 150 ml nước cất ở nhiệt độ 40 °C. Tiếp đó, dung 

dịch tạo thành được cho vào hỗn hợp MMT khuấy tiếp trong 4 giờ. Hỗn hợp sau phản 

ứng được ly tâm với tốc độ vòng 9000 rpm, 10 phút, rửa lại 5 lần. Sản phẩm sau khi 

rửa sạch và sấy trong thời gian 24 giờ, ở nhiệt độ 50 °C. 

Sản phẩm MMT tinh chế được tiến hành đánh giá bằng các phương pháp: 

quang phổ hồng ngoại, nhiễu xạ tia X, ảnh hiển vi điện tử quét ghép với quang phổ 

tán xạ năng lượng, nhiệt trọng lượng để xác định các cấu trúc MMT sau quá trình tinh 

chế vật liệu. 

Vật liệu MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa tổng hợp từ quá trình biến tính 

MMT với tinh bột, tinh bột oxi hóa được tiến hành hấp phụ màu nhuộm CV và các 

ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ trong nước. Sơ đồ xử lý bentonite nguyên liệu thành MMT tinh 

chế và quá trình tổng hợp vật liệu được trình bày (Hình 2.2 và Hình 2.3) 
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Hình 2.2. Sơ đồ xử lý bentonite nguyên liệu thành montmorillonite 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 2.3. Sơ đồ biến tính MMT với tinh bột (tinh bột oxi hóa). 
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2.3 Quy trình hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ và màu CV 

2.3.1 Nghiên cứu sự hấp phụ các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+  

Tiến hành nghiên cứu khả năng hấp phụ của các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ 

trên MMT-tinh bột và đánh giá các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình hấp phụ trên vật 

liệu này thông qua các thông số sau: pH của dung dịch, khối lượng chất hấp phụ, 

nồng độ và thời gian hấp phụ của vật liệu. 

2.3.1.1 Ảnh hưởng của pH  

Để xác định giá trị pH của dung dịch hấp phụ, nghiên cứu được thực hiện ở 

nồng độ ban đầu 40 (mg/L), thể tích hấp phụ (V = 50 ml), khối lượng chất hấp phụ 

(m = 0,2 g) và pH của dung dịch nằm trong khoảng 4 – 6. 

2.3.1.2 Ảnh hưởng của khối lượng  

Để xác định khối lượng hấp phụ của vật liệu, nghiên cứu được thực hiện nồng 

độ ban đầu 40 (mg/L), thể tích hấp phụ (V = 50 ml), pH của dung dịch đã được xác 

định và thay đổi khối lượng của chất hấp phụ từ 4 (g/L) – 24 (g/L). 

2.3.1.3 Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian  

 Để xác định nồng độ và thời gian của chất hấp phụ, nghiên cứu được thực hiện 

ở pH của dung dịch và khối lượng của chất hấp phụ đã được nghiên cứu, thể tích chất 

hấp phụ (V = 50 ml), thời gian từ 1 phút đến 120 phút và nồng độ hấp phụ từ 40 

(mg/L) đến 400 (mg/L). 

Các thí nghiệm được tiến hành ly tâm ở 9000 rpm, 10 phút để loại bỏ chất hấp 

phụ ra khỏi dung dịch. Các dung dịch này được xác định bằng phương pháp quang 

phổ phát xạ nguyên tử ICP-OES 

2.3.2 Nghiên cứu sự hấp phụ màu CV 

Nghiên cứu dung lượng hấp phụ màu nhuộm CV trên MMT-tinh bột và ảnh 

hưởng của các yếu tố đến quá trình hấp phụ như: pH của dung dịch, khối lượng chất 

hấp phụ, nồng độ chất hấp phụ và thời gian hấp phụ. 

2.3.2.1 Ảnh hưởng của pH  

Để xác định giá trị pH của dung dịch hấp phụ, nghiên cứu được thực hiện ở 

nồng độ ban đầu 60 (mg/L), thể tích hấp phụ (V = 50 ml), khối lượng chất hấp phụ 

(m = 0,1 g) và pH của dung dịch nằm trong khoảng từ 4 – 10. 

 



53 

 

 

2.3.2.2 Ảnh hưởng của khối lượng  

Nghiên cứu khối lượng hấp phụ được thực hiện ở nồng độ ban đầu 60 (mg/L) 

của chất hấp phụ, thể tích hấp phụ (V = 50 ml), pH của dung dịch đã nghiên cứu và 

thay đổi khối lượng của chất hấp phụ từ 0,1 g – 1,2 g. 

2.3.2.3 Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian  

Để xác định nồng độ và thời gian của chất hấp phụ, nghiên cứu được thực hiện 

ở pH của dung dịch và khối lượng của chất hấp phụ đã nghiên cứu, thể tích chất hấp 

phụ (V = 50 ml), thời gian từ 1 phút đến 120 phút và nồng độ hấp phụ ban đầu từ 20 

(mg/L) đến 200 (mg/L). 

Các thí nghiệm được tiến hành ly tâm ở 9000 rpm, 10 phút để loại bỏ chất hấp 

phụ ra khỏi dung dịch. Các dung dịch này được xác định bằng phương pháp quang 

phổ UV-Vis.  

2.4 Các phương pháp phân tích mẫu 

2.4.1 Quang phổ hồng ngoại 

 Dùng phương pháp quang phổ hồng ngoại (Nicolet iS50, Thermo Scientific, 

Mỹ) để xác định các nhóm đặc trưng của các cấu trúc hợp chất tổng hợp với điều kiện 

số sóng đo được ghi nhận trong khoảng 600 cm-1 đến 4000 cm-1. 

2.4.2 Quang phổ tán xạ năng lượng 

 Xác định hàm lượng của nguyên tố trong các sản phẩm được tổng hợp sử dụng 

phương pháp quang phổ tán xạ năng lượng. Các chùm tia X được chiếu vào mẫu được 

đặt buồng mẫu và ghi nhận các bức xạ huỳnh quang của từng nguyên tố trong mẫu. 

Thiết bị EDX 8100 – Shimadzu (Nhật) với nguồn điện 50 kV, cường độ 3A dùng để 

thực hiện quá trình phân tích mẫu vật liệu tạo thành. 

2.4.3 Ảnh hiển vi điện tử quét xạ trường 

Xác định hình dạng và cấu trúc trên bề mặt của các vật liệu bằng thiết bị kính 

hiển vi điện tử quét FESEM S-4800 (Hitachi, Nhật) với nguồn điện áp 15 kV và độ 

phóng đại 7000 lần.  

2.4.4 Nhiệt trọng lượng 

Quá trình phân tích vật liệu tổng hợp được thực hiện ở 38 oC đến 900 oC sử 

dụng thiết bị TGA 55 với tốc độ gia nhiệt 20 oC/phút trong môi trường không khí. 
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2.4.5 Nhiễu xạ tia X 

Kỹ thuật nhiễu xạ tia X cho phép xác định bán định lượng và thành phần hóa 

học của các mẫu vật liệu. Các sản phẩm trước biến tính như: tinh bột oxi hóa, tinh 

bột, MMT và quá trình biến tính MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa được thực 

hiện nguồn tia X (CuKα) với bước sóng của λ = 0,154 (nm), bước nhảy 0,0008 o, góc 

quét 2 theta nằm trong khoảng 5 – 100 o trên thiết bị Panalytical (X’Pert Pro - Hà 

Lan). 

2.4.6 Phổ phát xạ nguyên tử ICP-OES 

Xác định hàm lượng các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ trong dung dịch thực 

hiện trên máy ICP-OES Perkin Elmer Optima 8300 với điều kiện thực hiện như sau: 

nguồn tạo Plasma với công sức 1350 W, tốc độ dòng khí 13 lít/phút khi tiến hành 

phân tích các ion kim loại trong dung dịch. 

2.4.7 Phân tích diện tích bề mặt hấp phụ 

Phương pháp xác định diện tích bề mặt, sự phân bố và kích thước lỗ xốp của 

vật liệu bằng thiết bị BET-NOVA 3200e (Quantachrome Instrument, Mỹ) dựa trên 

đường hấp phụ BET trong khí N2 ở 77 K. 

2.4.8 Quang phổ UV-Vis 

Hàm lượng màu nhuộm CV trong dung dịch được tiến hành đo trên thiết bị 

phân tích Cary 50 (Varian - Úc), ở bước sóng hấp thu λ = 592 nm.  

2.4.9 Xác định pH ở vị trí đẳng điện tích 

pHzpc được xác định ở vị trí vật liệu không mang điện tích vì các vị trí tâm hoạt 

tính của các nhóm chức trong sản phẩm bị ảnh hưởng rất lớn từ giá trị pH của phản 

ứng. Khi pHdung dịch hấp phụ > pHzpc, các tâm hoạt tính trên bề mặt của vật liệu tích điện 

âm sẽ làm cho quá trình hấp phụ CV tăng lên. Khi pHdung dịch phản ứng < pHzpc, các tâm 

hoạt tính trên bề mặt mang điện tích dương do xuất hiện lực đẩy giữa vật liệu với 

cation màu nhuộm. Hơn thế nữa, ở pH nồng độ thấp có sự cạnh tranh giữa màu nhuộm 

tích điện dương và các ion H+ trên bề mặt vật liệu và làm giảm hiệu suất hấp phụ. 

Để xác định giá trị pHzpc, Cân chính xác một lượng 0,1 g tác chất đưa vào các 

bình thí nghiệm chứa sẵn 50 ml dung dịch NaCl 0,1 M và điều chỉnh được các pH 

ban đầu (pHi) bằng NaOH 0,1 M, HCl 0,1 M để pH đạt giá trị từ 3 đến 12. Tiến hành 

lắc mẫu ở tốc độ không đổi 150 rpm, 24 giờ, ở nhiệt độ phòng. Sau quá trình hấp phụ, 
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sản phẩm được tiến hành lọc và đo pH của dung dịch (pHf). Vẽ đường biểu diễn của 

giá trị pHi ban đầu và ∆pH (∆pH =pHi -pHf). Điểm đẳng tích điện được xác định tại 

điểm giao nhau của pHi trên trục tung và ∆pH trên trục hoành của đồ thị. 
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CHƯƠNG 3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1 Tinh bột oxi hóa 

3.1.1 Phổ hồng ngoại 

Phản ứng oxi hóa tinh bột được trình bày trong Hình 2.1, natri periodat đóng 

vai trò tác nhân oxi hóa thực hiện quá trình oxi hóa chuyển đổi các nhóm chức -OH 

thành các nhóm chức C=O trong cấu trúc tinh bột trong Hình 3.1 và Bảng 3.1. Các 

đỉnh đặc trưng ở vị trí 3305 cm-1 và 3397 cm-1 tương ứng dao động kéo giãn của nhóm 

chức -OH của tinh bột và tinh bột oxi hóa [84]. Đỉnh đặc trưng ở vị trí 2931 cm-1 ứng 

với dao động của nhóm chức C-H, tại vị trí 1638 cm-1 tương ứng với nhóm -OH trong 

phân tử nước bị hấp phụ trên tinh bột [81,85]. Ở vị trí 1148 cm-1 xảy ra dao động kéo 

giãn của liên kết C-O, vị trí 998 cm-1 tương ứng với dao động nhóm chức C-C của 

phân tử tinh bột [86]. Khi so sánh cấu trúc tinh bột ban đầu, tinh bột oxi hóa tổng hợp 

trên phổ hồng ngoại cho thấy rằng tinh bột oxi hóa có đỉnh hấp thu ở vị trí 1728 cm-

1 đặc trưng nhóm chức carbonyl trong cấu trúc [87].  

Bảng 3.1. Các số sóng, đặc trưng dao động, nhóm chức của tinh bột và tinh bột oxi 

hóa. 

Số sóng (cm-1) Các dao động, liên kết đặc trưng Nhóm chức 

3305, 3397 Kéo giãn của tinh bột, tinh bột oxi hóa -OH 

2931 Kéo bất đối xứng (tinh bột) C-H 

1728 Kéo giãn (tinh bột oxi hóa) C=O 

1638 Kéo giãn (nước) O-H 

1148 Kéo giãn (tinh bột) C-O 

1016 Kéo giãn (tinh bột oxi hóa) C-O 

998 Kéo bất đối xứng (tinh bột) C-C 
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Hình 3.1. Phổ hồng ngoại của tinh bột và tinh bột oxi hóa. 

Phản ứng oxi hóa tinh bột sử dụng tác chất natri periodat đã làm thay đổi các 

liên kết C-OH ở vị trí C2 và C3 của các phân tử tinh bột tạo thành các nhóm chức 

carbonyl đặc trưng của tinh bột oxi hóa. Phổ hồng ngoại của tinh bột oxi hóa có sự 

dịch chuyển đến vị trí 1016 cm-1 và có đỉnh hấp thu không nhọn. Bên cạnh đó, tinh 

bột oxi hóa có vị trí đặc trưng 1728 cm-1 so với tinh bột trước khi tiến hành thực hiện 

phản ứng oxi hóa [88].  

Như vậy, ion IO4
- của natri periodate đã phản ứng mạnh với nhóm -OH trên 

phân tử tinh bột và chuyển hóa thành các nhóm carbonyl tạo thành các phân tử tinh 

oxi hóa kích thước nhỏ giúp có quá trình biến tính tiếp theo để tạo thành vật liệu rất 
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thuận lợi do các phân tử dễ dàng đan xen vào cấu trúc. Kết quả này phổ hồng ngoại 

tinh bột oxi hóa phù hợp với tác giả Ziegler-Borowska [89].  

Hiệu suất của quá trình biến tính tinh bột thành tinh bột oxi hóa này được tính 

toán theo công thức sau [82]: 

CHO (%) = 0,118 x 0,028 x (Vkiểm soát – Vmẫu) x 100% 

 Vkiểm soát: thể tích HCl sử dụng đối với mẫu trắng (nước cất). 

 Vmẫu: thể tích HCl sử dụng đối với mẫu thử. 

Kết quả của quá trình chuẩn độ sau 2 lần phân tích mẫu  

Kết quả phân tích 

Vkiểm soát 

(ml) 

Vmẫu 

(ml) 

Hiệu suất của quá 

trình oxi hóa (%) 

Hiệu suất trung 

bình sau 2 lần (%) 

Lần 1 150,2 8,3 46,9 

47,5 

Lần 2 157,4 11,7 48,1 

 

3.1.2 Nhiễu xạ tia X 

 Quá trình oxi hóa tinh bột các nhóm chức hydroxyl của tinh bột bị oxi hóa 

chuyển thành nhóm các nhóm chức aldehyde và quá trình oxi hóa sẽ làm thay đổi cấu 

trúc liên kết của tinh bột. Phổ nhiễu xạ tia X của tinh bột có các đỉnh nhiễu xạ chính 

nằm ở các vị trí như: 14,9 o, 16,9 o, 21,9 o, 24,1 o. Trong khí đó, các vị trí nhiễu xạ 

của tinh bột đã không xuất hiện này vì vậy tinh bột bị oxi hóa bởi tác chất natri 

periodat [89]. Hình 3.2 cho thấy rằng, tinh bột có sự sắp xếp trật tự trong mạng tinh 

thể so với tinh bột oxi hóa do tác nhân natri periodat đã làm phá vỡ các cấu trúc tinh 

thể đặc trưng của các phân tử tinh bột ban đầu.  

 Kết quả nhiễu xạ của tinh bột oxi hóa không xuất hiện các đỉnh nhiễu xạ ở vị 

trí góc 2 theta nằm trong khoảng 12 o đến 25 o so với tinh bột. Cấu trúc của tinh bột 

oxi hóa tạo thành nhiều các phân tử nhỏ, có sự liên kết không trật tự trong cấu trúc, 

và không tạo thành các mặt mạng trong cấu trúc ô mặt cơ sở. Do đó, nhiễu xạ XRD 

của tinh bột oxi hóa không hình thành các đỉnh giống so với cấu trúc tinh bột ban đầu. 
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Hình 3.2. Nhiễu xạ XRD của tinh bột và tinh bột oxi hóa. 

3.1.3 Nhiệt trọng lượng 

 Tinh bột bắt đầu bị phân hủy ở nhiệt độ 350 oC với phần trăm khối lượng giảm 

rất nhanh 80 %, khi tăng nhiệt đến 600 oC thì phần trăm khối lượng giảm chậm với 

15 %, và phân hủy hoàn toàn khi nhiệt độ trên 600 oC (Hình 3.3). Đối với tinh bột 

oxi hóa, nhiệt độ của quá trình phân hủy bắt đầu ở nhiệt độ 210 oC và sự phân hủy 

nhiệt xảy ra chậm đến nhiệt độ 500 oC với khối lượng giảm đi khoảng 50 % và khi 

nhiệt độ đạt đến 600 oC thì khối lượng mất 25 % và khi nhiệt độ trên 800 oC xảy ra 

phản ứng phân hủy nhiệt hoàn toàn. Tinh bột có vùng cấu trúc tinh thể nên khoảng 

nhiệt độ phân hủy hẹp hơn tinh bột oxi hóa. Tuy nhiên, sau khi thực hiện quá trình 

oxi hóa và thủy phân bằng acid cho thấy cấu trúc tinh bột bị phá hủy nên nhiệt độ 

phân hủy của tinh bột oxi hóa thấp hơn tinh bột do quá trình hồ hóa những mạch cấu 

trúc bên trong và làm giảm phân tử lượng [90,91]. 
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 Như vậy, trong khoảng nhiệt < 350 oC thì tinh bột oxi hóa, tinh bột có sự giảm 

khối lượng rất lớn do xảy quá trình phân hủy các phân tử bên trong cấu trúc và khi 

nhiệt độ tăng đến 600 oC thì quá trình giảm khối lượng chậm hơn. Khi nhiệt độ tăng 

trên 600 oC, khối lượng tinh bột giảm dần do các phân tử bị đốt cháy hoàn toàn và 

khối lượng không thay đổi. 

Hình 3.3. Giản đồ TGA của tinh bột, tinh bột oxi hóa. 

3.2 Tinh chế MMT từ nguồn bentonite 

 Nguồn bentonite ban đầu thực hiện quá trình tinh chế qua các giai đoạn khác 

nhau được trình bày ở Hình 2.2. Sau đó, sản phẩm MMT tinh chế được tiến hành 

phân tích thành phần hóa học trong bentonite ban đầu và MMT tinh chế được chỉ ra 

ở Bảng 3.2. 
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Bảng 3.2. Thành phần hóa học của bentonite ban đầu và MMT tinh chế 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Bảng 3.2 cho thấy rằng tỉ lệ Al2O3/SiO2 của bentonite có tỷ lệ nằm 1/2 - 1/4 

chứng tỏ có hàm lượng cát khá nhỏ. Khi so sánh thành phần hóa học của bentonite 

nguyên liệu cho thấy rằng hàm lượng của nhôm oxit, silic oxit, sắt oxit luôn cao hơn 

và có hiện diện titan oxit, magan oxit của bentonite nguyên liệu. 

Kết quả phân tích nhiễu xạ tia X của bentonite và MMT tinh chế với góc quét 

2θ = 10 o -100 o được chỉ ra Hình 3.4. Khi bentonite chưa tiến hành tinh chế thì thành 

phần hóa học gồm có: SiO2, CaCO3, và khoáng MMT có công thức là (Na, Ca)0,3(Al, 

Mg)2Si4O10(OH)2.xH2O. Các nguồn đất sét được khai thác từ mỏ nên chứa nhiều cát, 

đá vôi bên trong và hàm lượng phần trăm về khối lượng của MMT tương đối thấp. 

Để tăng hàm lượng MMT dùng cho các phản ứng hấp phụ màu nhuộm, các ion kim 

loại bằng cách loại bỏ các tạp chứa trong bentonite sử dụng phương pháp sa lắng. Kết 

quả phân tích ở Bảng 3.2 cho thấy rằng sau khi quá trình tinh chế cho thấy hàm lượng 

silic oxit giảm rất ít khoảng 1 % do cát tồn tại trong bentonite rất nhỏ. Trong khi đó, 

canxi oxit giảm nhiều nhất 5 % do đá vôi trong bentonite rất nhiều và đã được loại bỏ 

hoàn toàn khi so sánh hai nhiễu xạ XRD bằng cách nhận danh qua phần mền X’Pert 

HighScore Plus. Kết quả sản phẩm sau khi tinh chế thu được MMT và các thành phần 

oxit còn sau không thay đổi nhiều so với trước tinh chế. 

STT Thành phần nguyên tố 
Hàm lượng (%) 

Bentonite ban đầu MMT tinh chế 

1 SiO2 62,0 61,0 

2 Al2O3 21,2 24,9 

3 Fe2O3 5,6 5,7 

4 K2O 1,0 1,9 

5 Na2O 1,0 1,5 

6 CaO 6,4 1,3 

7 MgO 2,1 2,4 

8 TiO2 0,5 1,1 

9 MnO 0,1 0,1 
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Hình 3.4. Nhiễu xạ XRD của bentonite và MMT tinh chế. 

Tiến hành ước lượng hàm lượng sản phẩm MMT sau quá trình tinh chế bằng cách 

phân tích quang phổ tán xạ năng lượng để xác hàm lượng các nguyên tố trong sản 

phẩm tổng hợp MMT: (Na, Ca)0,3(Al, Mg)2Si4O10(OH)2 có phân tử lượng là 426,9 

(g/mol). 

• Hàm lượng Si được tính từ kết quả Bảng 3.2: 28,4 % quy từ SiO2 

• Hàm lượng MMT tính dựa vào Si có hàm lượng gần 100 % 

Tóm lại quá trình tinh chế MMT từ nguyên liệu bentonite ban đầu dựa vào phân 

tích nhiễu xạ tia X, quang phổ tán xạ năng lượng. Kết quả chứng tỏ rằng MMT tổng 

hợp thành công vì các thành phần tạp SiO2 và CaCO3 có trong mẫu được xử lý hoàn 

toàn trong sản phẩm và MMT tinh chế có hàm lượng về khối lượng 100 %. 
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3.3 Vật liệu MMT-tinh bột và MMT-tinh bột oxi hóa 

3.3.1 Vật liệu MMT-tinh bột 

3.3.1.1 Phổ hồng ngoại 

Các đỉnh hấp thu ở các vị trí 3305 cm-1 và 1638 cm-1 đặc trưng nhóm chức -

OH và dao động của nước trong cấu trúc tinh bột [92]. Mặt khác, MMT-tinh bột và 

tinh bột có một đỉnh hấp thu đặc trưng cho liên kết C-O nằm ở vị trí 1149 cm-1. Ở 

vùng 3500-3700 cm-1, có một đỉnh hấp thu mạnh tương ứng dao động của nhóm -OH 

trong MMT liên kết với các lớp tứ diện, bát diện với các cation Mg2+, Al3+ có đỉnh 

hấp thu nằm ở vị trí 1077 cm-1 tương ứng dao động kéo đối xứng của liên kết Si-O-

Si trong cấu trúc của MMT.  

  Bên cạnh đó, vật liệu biến tính MMT-tinh bột xuất hiện các đỉnh ở vị trí 1420 

cm-1 và 997 cm-1 tương ứng với dao động biến dạng liên kết C-O-C và C-O-H trong 

vật liệu này [60,93]. Vật liệu biến tính MMT-tinh bột tổng hợp có liên kết của nhóm 

C-H và nhóm C-O có cường độ hấp thu giảm do các phân tử tinh bột đã đan xen với 

các lớp khoang của cấu trúc MMT được trình bày ở Hình 3.5.  

 Bảng 3.3. Các số sóng, đặc trưng dao động, nhóm chức của MMT, tinh bột, 

MMT-tinh bột. 

 

 

 

 

Số sóng (cm-1) Cấu trúc đặc trưng Nhóm chức 

3305 Kéo giãn của tinh bột, MMT-tinh bột -OH 

2931 Kéo bất đối xứng (tinh bột) C-H 

1638 Kéo bất đối xứng của H2O (MMT, tinh bột) O-H 

1149 Kéo bất đối xứng của tinh bột  C-O 

1420 và 997 Kéo bất đối xứng của MMT-tinh bột C-O-H, C-O-C 

1077 Kéo đối xứng của MMT Si-O-Si 
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Hình 3.5. Phổ hồng ngoại của MMT-tinh bột, MMT, và tinh bột. 

Như vậy, MMT-tinh bột tạo thành từ quá trình biến tính MMT với tinh bột 

xuất hiện các dao động đặc trưng của nhóm C-H, C-O, C-O-C trong phân tử tinh bột 

và vùng dao động đặc trưng của nhóm OH hấp thu rộng hơn nằm ở vị trí 3200-3600 

cm-1 của MMT. Mặt khác, vật liệu này có đỉnh hấp thu ở vị trí 2931 cm-1 với cường 

độ thấp hơn so với tinh bột do hàm lượng của các phân tử tinh bột giảm bên trong cấu 

trúc vật liệu. 

3.3.1.2 Nhiễu xạ tia X 

 Nhiễu xạ XRD của MMT, tinh bột và MMT-tinh bột được trình bày ở Hình 

3.6 cho thấy MMT trước khi thực hiện quá trình biến tính có đỉnh nhiễu xạ ở vị trí 2θ 

= 9 o tương ứng cấu trúc mặt mạng d001 đặc trưng cho cấu trúc lớp tứ diện, bát diện 

hình thành các lớp khoang sét bên trong MMT. Mặt khác, nhiễu xạ XRD của tinh bột 

không có đỉnh nhiễu xạ ở vị trí này. Khi thực hiện biến tính MMT với tinh bột, sản 
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phẩm MMT-tinh bột được tạo thành từ quá trình tổng hợp cho thấy không xuất hiện 

đỉnh nhiễu xạ trên. 

 Như vậy, MMT-tinh bột đã tổng hợp có thành phần gồm MMT, tinh bột liên 

kết với nhau trong cấu trúc vật liệu. Do MMT có đỉnh đặc trưng ở nằm ở vị trí 2θ = 

9 o với cường độ hấp thu lớn, đỉnh nhiễu xạ này không xuất hiện do các phân tử tinh 

bột đã đan xen vào các khoang sét của các lớp trong cấu trúc của MMT làm thay đổi 

chiều rộng của khoang và lắp đầy các khoang này với các phân tử tinh bột.  

Hình 3.6. Nhiễu xạ XRD của MMT, tinh bột và MMT-tinh bột. 

3.3.1.3 Ảnh kính hiển vi điện tử, quang phổ tán xạ năng lượng 

 Hình thái của MMT, MMT-tinh bột, tinh bột được trình bày ở Hình 3.7, khi 

tiến hành phân tích kính hiển vi quét trên cấu trúc MMT thì cấu trúc lớp có dạng 

phiến mỏng với kích thước nhỏ không đồng đều chồng lên nhau tạo thành nhiều lớp. 

Trong khi đó, tinh bột chứa các hạt phân bố đồng đều và hình thái rõ ràng. Sau khi 

tiến hành biến tính tạo thành vật liệu MMT-tinh bột có dạng hình cầu với các hạt đan 

xen với kích thước khác nhau. Khi phân tích hàm lượng nguyên tố trên bề mặt MMT-
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tinh bột, kết quả phân tích đã xác định thành phần và hàm lượng các nguyên tố như 

sau: Si; K; Ca; Fe; C; O; Na; Al tương ứng với phần trăm khối lượng mỗi nguyên tố 

tương ứng: 30,4 %, 49,2 %, 0,7 %, 3,4 %, 11,2 %, 1,5 %, 2,2 %, và 1,4 %. 

Hình 3.7. Ảnh SEM của tinh bột (a), MMT (b), MMT-tinh bột (c), thành phần 

nguyên tố của MMT-tinh bột (d). 

Như vậy, MMT có cấu trúc lớp 1:1 chứa các tâm hoạt tính trên bề mặt vật liệu 

với các liên kết ion tứ diện hay bát diện trong cấu trúc, các ion này sẽ hấp phụ với các 

màu nhuộm và các ion kim loại trong dung dịch. Để cải thiện khả năng hấp phụ, 

MMT được biến tính với tinh bột để tạo thành vật liệu MMT-tinh bột có chứa nhiều 

nhóm chức -OH, tăng các khoảng rộng giữa các khoang sét bên trong cấu trúc, tăng 

khả năng hấp phụ các màu nhuộm và các ion kim loại. Kết quả phân tích thành phần 

nguyên tố của vật liệu MMT-tinh bột cho thấy các thành phần nguyên tố Na, Al, Si, 

K, Ca, Fe trong MMT ban đầu và nguyên tố C, O từ tinh bột nguyên liệu. Điều này 

chứng tỏ đã tổng hợp thành công vật liệu MMT-tinh bột hay còn gọi vật liệu 

composite. 
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3.3.1.4 Nhiệt trọng lượng, diện tích bề mặt của vật liệu 

 Giản đồ TGA của tinh bột, MMT và MMT biến tính tinh bột được trình bày ở 

(Hình 3.8). Kết quả phân tích cho thấy rằng quá trình thay đổi nhiệt được thể hiện 

qua ba giai đoạn như sau: 

 Giai đoạn 1: xảy ra quá trình loại bỏ nước ở nhiệt độ thấp nhỏ hơn 250 ºC. 

 Giai đoạn 2: khối lượng của tinh bột và MMT-tinh bột giảm rất nhanh lần lượt 

là 82,2 % và 44,7 % trong khoảng nhiệt độ từ 250 oC đến 350 ºC. Mặt khác, khối 

lượng mất của MMT giảm rất ít khoảng 3 % trong khoảng nhiệt độ này.  

 Giai đoạn 3: quá trình giảm khối lượng khoảng 5% trong khoảng nhiệt độ từ 

350 oC đến 650 ºC và phân hủy cấu trúc tinh bột, và MMT-tinh bột. Sau nhiệt độ trên 

650 ºC, khối lượng không đổi do các cấu trúc bị phân hủy hoàn toàn trong MMT-tinh 

bột. 

 Như vậy, MMT có thay đổi khoảng 10 % về khối lượng khi tăng nhiệt độ từ 

38 oC đến 900 oC vì cấu trúc khoáng MMT có liên kết chặt chẽ bởi các lớp tứ diện, 

bát diện tạo thành các lớp khoáng sét bền, có độ trật tự cao nên MMT có độ bền nhiệt 

cao vì thế sự thay đổi của khối lượng này rất nhỏ. Trái lại, tinh bột là một mạch 

polysacarit carbohydrate nên khi tăng nhiệt lên cao thì xảy quá trình phân hủy rất 

nhanh cấu trúc vì các phân tử hữu cơ có độ bền và các liên kết trong cấu trúc rất kém. 

Khi chế tạo vật liệu MMT-tinh bột bằng phương pháp khuấy trộn sẽ tạo liên kết giữa 

tinh bột với MMT trong cấu trúc hình thành vật liệu mới dựa trên khung của khoáng 

MMT và tính chất của tinh bột. Nhiễu xạ XRD của MMT-tinh bột cho thấy vật liệu 

bền nhiệt nằm trong 400 oC - 900 oC và khối lượng của vật liệu giảm rất chậm trong 

khoảng nhiệt độ này.  

 Phương pháp BET được sử dụng để xác diện tích bề mặt riêng và các tính chất 

khác của vật liệu. Phương pháp này phụ thuộc vào khoảng liên kết giữa các lớp 

khoang sét và sự sắp xếp các lớp với nhau trong cấu trúc. Đường cong của quá trình 

hấp phụ và giải hấp N2 được thực hiện ở nhiệt độ -196 oC. Quan sát giản đồ (b) có 2 

đường khác nhau: đường cong ở dưới là đường hấp phụ N2 và đường cong ở trên là 

đường giải hấp của N2. Kết quả phân tích về diện tích bề mặt 12,9 (m2/g), thể tích lỗ 

0,028 (cc/g), bề rộng của lỗ 3,6 (nm) của vật liệu MMT-tinh bột chứng tỏ khả năng 
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hấp phụ của vật liệu này bằng cách trao đổi ion chứa các ion Fe3+, Al3+, Mg2+ bên 

trong cấu trúc với các ion kim loại trong dung dịch [94]. 

Hình 3.8. Giản đồ TGA của MMT, MMT-tinh bột, tinh bột (a) và giản đồ của quá 

trình giải hấp và hấp phụ của MMT-tinh bột (b). 

Tóm lại, vật liệu MMT-tinh bột được tạo thành từ quá trình biến tính MMT với 

tinh bột và kết quả của các phương pháp phân tích kính hiển vi điện tử quét, quang 

phổ hồng ngoại, phân tích diện tích bề mặt, nhiễu xạ tia X, quang phổ tán xạ năng 

lượng đã khẳng định rằng: 

• Đã tổng hợp thành công vật liệu MMT-tinh bột có chứa các hạt dạng hình 

cầu và các hạt này đan xen với nhau trong vật liệu này. 

• Vật liệu MMT-tinh bột có độ bền nhiệt rất cao khi nhiệt độ nằm trong 

khoảng từ 400 oC - 900 oC. 

• Vật liệu MMT-tinh bột có diện tích bề mặt hấp phụ là 12,9 (m2/g), kích 

thước lỗ 0,028 (cc/g), bề rộng 3,6 nm.  
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3.3.2 Vật liệu MMT-tinh bột oxi hóa 

3.3.2.1 Phổ hồng ngoại 

Kết quả phân tích được trình bày ở Hình 3.9 và Bảng 3.4 cho thấy MMT có 

đỉnh hấp thu rộng ở vị trí 3600 cm- 1 đặc trưng cho dao động kéo giãn của nhóm chức 

-OH và một đỉnh hấp thu nằm ở vị trí 1077 cm-1 đặc trưng cho dao động biến dạng 

nhóm chức Si-O-Si. Mặt khác, tinh bột oxi hóa có đỉnh 1728 cm-1 đặc trưng cho nhóm 

chức carbonyl và đỉnh nằm ở vị trí 2897 cm-1 đặc trưng dao động kéo bất đối xứng 

của nhóm C-H trong phân tử. Khi tiến hành biến tính MMT với tinh bột oxi hóa tạo 

thành vật liệu MMT-tinh bột oxi hóa có các đỉnh nằm ở các vị trí 1149 cm-1, 997 cm-

1 tương ứng với dao động kéo giãn và dao động kéo bất đối xứng với các liên kết C-

O-H, C-O-C trong tinh bột oxi hóa.  

Như vậy, kết quả phổ hồng ngoại của vật liệu MMT-tinh bột oxi hóa đã tổng 

hợp cho thấy rằng các phân tử tinh bột oxi hóa đã đan xen vào trong với các khoang 

sét cấu trúc lớp tứ diện, bát diện của MMT. 

Bảng 3.4. Các số sóng, đặc trưng dao động, nhóm chức của tinh bột oxi hóa, MMT-

tinh bột oxi hóa. 

Số sóng (cm-1) Các dao động, liên kết đặt trưng Nhóm chức 

3600, 3303 

Kéo giãn của MMT, tinh bột oxi hóa, 

MMT-tinh bột oxi hóa 

-OH 

2897 Kéo bất đối xứng (tinh bột oxi hóa) C-H 

1728 Kéo giãn (tinh bột oxi hóa) C=O 

1149 Kéo giãn (MMT-tinh bột oxi hóa) C-O 

1077 Kéo giãn của MMT Si-O-Si 

997 Kéo bất đối xứng C-O-C 
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Hình 3.9. Phổ hồng ngoại của MMT, tinh bột, MMT-tinh bột oxi hóa. 

3.3.2.2 Nhiễu xạ tia X 

Nhiễu xạ XRD của các mẫu MMT, MMT-tinh bột oxi hóa, tinh bột oxi hóa 

được trình bày ở Hình 3.10 cho thấy MMT có đỉnh nhiễu xạ nằm ở vị trí 2θ = 9 o 

tương ứng với lớp mặt mạng d001 của cấu trúc đặc trưng khoang của MMT. Trong khi 

đó, nhiễu xạ XRD của tinh bột oxi hóa, MMT-tinh bột oxi hóa không có đỉnh nhiễu 

xạ nằm ở vị trí nằm trong khoảng này.  

Kết quả phân tích nhiễu xạ tia X cho thấy rằng MMT tạo thành đỉnh nhiễu xạ 

đặc trưng do sự liên kết giữa các lớp tứ diện với các lớp bát diện và cấu trúc tinh thể 

có sự sắp xếp trật tự với nhau trong cấu trúc MMT. Trong khi đó, tinh bột oxi hóa 

được tạo thành từ quá trình oxi hóa sử dụng tác nhân NaIO4, cấu trúc tinh bột oxi hóa 

không cấu trúc trật tự nên nhiễu xạ tia X không xuất hiện các đỉnh hấp thu. Ngoài ra, 

MMT-tinh oxi hóa được tổng hợp bằng phương pháp khuấy trộn đã làm cho vật liệu 

tạo thành không có cấu trúc tinh thể do có sự không sắp xếp trật tự của các phân tử 

tinh bột oxi hóa với cấu trúc của MMT. 
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Hình 3.10. Nhiễu xạ XRD của MMT, tinh bột oxi hóa, MMT-tinh bột oxi hóa. 

3.3.2.3 Nhiệt trọng lượng 

 Kết quả phân tích nhiệt trọng lượng của MMT, tinh bột oxi hóa, MMT-tinh 

bột oxi hóa được trình bày ở Hình 3.11. Tinh bột oxi hóa bắt đầu mất nước trong 

phân tử ở nhiệt độ khoảng 250 oC. Khi tăng nhiệt độ đến 500 oC thì tinh bột còn lại 

25 % khối lượng và cấu trúc bị phá hủy hoàn toàn khi tăng nhiệt trên 800 oC. Đối với 

MMT và MMT-tinh bột oxi hóa, khi nhiệt độ tăng 450 oC thì quá trình phân hủy 

MMT-tinh bột oxi hóa xảy ra rất chậm với khối lượng mất khoảng 5 % so với khối 

lượng mất khoảng 3 % đối MMT. Sự phân hủy nhiệt xảy ra chậm đến nhiệt độ 600 

oC, khối lượng vật liệu giảm khoảng 8% với MMT-tinh bột oxi hóa và khi nhiệt độ 

đạt đến 650 oC đến 800 oC xảy ra phản ứng phân hủy nhiệt không làm giảm phần trăm 

khối lượng mẫu vì cấu trúc của MMT và MMT-tinh bột oxi hóa.  

Kết quả phân tích cho thấy tinh bột oxi hóa được tổng hợp có độ bền nhiệt thấp 

và % khối lượng giảm rất nhanh trong khoảng 200 oC – 600 oC vì cấu tinh bột oxi 

hóa là mạch polysacarit nên có nhiệt độ phân hủy thấp. Trong khi đó, MMT có cấu 



72 

 

 

trúc rất bền vững được hình thành từ các lớp tứ diện, bát diện liên kết với nhau hình 

thành các lớp khoáng sét có liên kết chặt chẽ. Do đó, MMT có độ bền nhiệt cao và % 

khối lượng giảm khoảng 10 % khi nhiệt tăng từ 38 oC – 900 oC. Kết quả vật liệu 

MMT-tinh bột oxi hóa dựa trên cấu trúc MMT và tinh bột oxi hóa nên có độ bền nhiệt 

cao do MMT có khung mạng tinh thể rất trật tự làm cho quá trình giảm khối lượng 

rất thấp.    

Hình 3.11. Giản đồ TGA của MMT, Tinh bột oxi hóa, MMT-tinh bột oxi hóa. 

3.4 Nghiên cứu sự hấp phụ màu Crystal Violet  

3.4.1 Ảnh hưởng của pH 

pH là một yếu tố rất quan trọng ảnh hưởng mức độ ion hóa và tác động đến sự 

tích điện trên bề mặt vật liệu. Hiệu suất quá trình loại bỏ màu CV trên MMT-tinh bột 

đạt gần 100% nằm ở pH từ 4 - 7. Khi giá trị pH > 7, cấu trúc trên bề mặt của vật liệu 

tích điện âm ảnh hưởng đến quá trình loại bỏ màu CV và gây sự tương tác mạnh với 

dung dịch màu CV dẫn đến làm giảm quá trình loại bỏ CV trong hệ phản ứng. Do đó, 
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điều kiện hấp phụ tối ưu cho các phản ứng trong khoảng pH nằm ở 4 - 7 và giá trị pH 

7 được tiến hành cho toàn bộ các thực nghiệm kế tiếp trong Hình 3.12. 

Kết quả nghiên cứu ảnh hưởng của pH lên quá trình hấp phụ CV trên MMT-

tinh bột cho thấy phản ứng hấp phụ màu CV lên các nhóm -OH trên bề mặt của vật 

liệu và phản ứng trao đổi các ion bên trong cấu trúc tứ diện, bát diện của MMT và 

làm tăng khả năng hấp phụ pH của dung dịch đạt giá trị 4 - 7. Khi pH > 7, các tâm 

hoạt tính phản ứng trên bề mặt vật liệu này bị bão hòa và làm quá trình hấp phụ màu 

CV giảm dần trong dung dịch. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.12. Ảnh hưởng pH đến hiệu suất của quá trình màu CV. 

3.4.2 Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian 

Kết quả phân tích ảnh hưởng của dung lượng, hiệu suất hấp phụ của màu CV 

trên vật liệu MMT-tinh bột được trình bày ở Hình 3.13.  Vật liệu MMT-tinh bột được 

tiến hành hấp phụ màu CV trong khoảng thời gian từ 1 - 120 phút và khả năng hấp 

phụ màu được đánh giá bằng hai thông số: hiệu suất, dung lượng hấp phụ.  Hiệu suất 

của quá trình xử lý màu CV tăng trong 1 - 30 phút đầu và hiệu suất hấp phụ không 

H (%) 
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thay đổi trong 45 - 120 phút sau (H = 96 - 97 %). Mặt khác, khi nồng độ màu CV 

tăng từ 20 - 200 mg/L thì dung lượng hấp phụ đạt giá trị (q = 9,7 - 98,2 (mg/g)) trong 

Phụ lục 6. 

Như vậy, quá trình hấp phụ màu CV đạt trạng thái cân bằng với thời gian 60 

phút và dung lượng hấp phụ tối đa là 33,6 (mg/g). Ở nồng độ 20 mg/L, khả năng hấp 

phụ xảy ra rất nhanh do các tâm hoạt tính nằm trên bề mặt của vật liệu tạo thành liên 

kết với màu nhuộm CV. Khi tăng nồng độ 200 mg/L, quá trình hấp phụ giảm nhanh 

do các tâm hoạt tính bão hòa trên bề mặt và dung lượng hấp phụ sẽ không thay đổi 

khi tăng thời gian hấp phụ trong khoảng từ 60 – 120 phút. 

Hình 3.13. Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian đến dung lượng hấp phụ CV trên 

MMT-tinh bột. 
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3.4.3 Ảnh hưởng của khối lượng 

 Tiến hành thay đổi khối lượng vật liệu để đánh giá khả năng hấp phụ màu CV 

ở nồng độ 60 (mg/L) trong 50 ml và kết quả nghiên cứu được trình bày ở (Hình 3.14) 

cho thấy tốc độ loại bỏ màu CV đạt hiệu suất hấp phụ trên 99 % khi khối lượng tăng 

từ 0,1 g - 1,2 g. Mặt khác, khi thay đổi về khối lượng hấp phụ ảnh hưởng đến hiệu 

suất và dung lượng hấp phụ của quá trình hấp phụ màu do trên bề mặt vật liệu có 

nhiều tâm hoạt tính tương tác mạnh với màu CV bằng lực trao đổi ion giữa chất hấp 

phụ và chất bị hấp phụ trong dung dịch.  

 Kết quả của quá trình nghiên cứu ảnh hưởng của khối lượng được trình bày ở 

Bảng 3.5. Khi tăng khối lượng từ 0,1 g - 1,2 g thì hiệu suất hấp phụ tăng 99,3 % - 

99,5 % và chứng tỏ rằng sự ảnh hưởng của khối lượng không đáng kể đối với quá 

trình hấp phụ màu CV. Trái lại, dung lượng hấp phụ ngày càng giảm từ 29,8 mg/g 

xuống 2,5 mg/g vì khối lượng tác chất tăng sẽ làm cho các hạt có khuynh hướng tụ 

lại, đan xen làm cản trở các tâm hoạt tính hấp phụ trên bề mặt và làm giảm khả năng 

hấp phụ của vật liệu. Do đó, khi tăng khối lượng chất hấp phụ sẽ làm giảm dung 

lượng, hiệu suất của quá trình hấp phụ trong dung dịch. 

Bảng 3.5.  Ảnh hưởng khối lượng đến dung lượng và hiệu suất hấp phụ CV. 

 

Khối lượng (g) 

Dung lượng 

 hấp phụ (mg/g) 

Hiệu suất 

hấp phụ (%) 

0,1 29,8 99,3 

0,3 10,0 99,5 

0,6 5,0 99,5 

0,9 3,3 99,5 

1,2 2,5 99,5 
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Hình 3.14. Ảnh hưởng khối lượng đến dung lượng và hiệu suất của quá trình hấp phụ 

CV trên MMT-tinh bột. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.15. Hình ảnh trước hấp phụ (A) và sau khi hấp phụ (B) CV trên MMT-tinh 

bột 

A) B) 

H (%) 

Khối lượng (g) 
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3.4.4 Ảnh hưởng của động học đến quá trình hấp phụ 

Kết quả phân tích mô hình nghiên cứu động học bậc nhất và bậc hai của quá 

trình hấp phụ màu CV trên vật liệu MMT-tinh bột ở nồng độ hấp phụ từ 20 (mg/L) 

đến 200 (mg/L) và thời gian hập phụ từ 1 phút đến 120 phút được trình bày ở Hình 

3.16 (a,b).  Hệ số tương quan của mô hình động học bậc hai (hệ số tương quan (R2) 

từ 0,999 -1) tuyến tính hơn so mô hình động học bậc nhất (hệ số tương quan: 0,44 - 

0,90). Mặc khác, khi so sánh dung lượng của quá trình hấp phụ tại thời điểm cân bằng 

được tính theo hai mô hình động học thì mô hình động học bậc hai có hệ số tương 

quan cao hơn so với mô hình hấp phụ bậc nhất.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.16. Đồ thị biểu diễn phương trình hấp phụ động học bậc 1 (a) và bậc 2 (b) hấp 

phụ CV trên MMT-tinh bột. 
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Như vậy, kết quả của quá trình hấp phụ cho thấy vật liệu MMT-tinh bột tương 

tác mạnh với màu CV trên bề mặt do liên kết hydrogen của các nhóm chức hydroxyl 

của vật liệu này với nitrogen của màu CV [95]. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.4.5 Ảnh hưởng của các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 

Kết quả phân tích được trình bày ở Hình 3.17 và Bảng 3.6 liệt kê các thông 

số của hai mô hình hấp phụ với các giá trị thực nghiệm tương ứng. Mặt khác, hệ số 

tương quan của mô hình Langmuir đạt giá trị lớn hơn (R2 = 0,999) so với mô hình 

Freundlich (R2 = 0,919). Do đó, mô hình Langmuir phù hợp với quá trình hấp phụ 

màu CV và quá trình hấp phụ của vật liệu đặc trưng cho hấp phụ đơn lớp. 

Bảng 3.6. Các thông số hấp phụ CV trên hai phương trình đẳng nhiệt Langmuir, 

Freundlich. 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Mô hình Các giá trị thực nghiệm 

 

Langmuir 

 

KL(L/mg) 0,05 

qmax (mg/g) 33,6 

R2 0,999 

Freundlich 

KF (mg/g) 50,60 

n (L/mg) 2,39 

R2 0,919 

Sự tương 

Vòng 
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Hình 3.17. Đường đẳng nhiệt hấp phụ của phương trình Langmuir (a), Freundlich (b) 

hấp phụ CV trên MMT-tinh bột. 

 Tóm lại, khi nghiên cứu quá trình hấp phụ màu CV trên vật liệu MMT-tinh bột 

với các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình phản ứng như: pH của dung dịch, nồng độ và 

thời gian phản ứng, khối lượng của chất hấp phụ. Từ các kết quả thực nghiệm trên, 

nhóm tác giả đưa ra các kết luận như sau: 

• pH của dung dịch tiến hành thực hiện các thí nghiệm khảo sát là 7 

• Khối lượng tối ưu hấp phụ vật liệu là 0,3 g 

• Phản ứng tuân theo phương trình động học bậc 2 với hệ số tương quan 

R2 > 0,99. 

• Phương trình hấp phụ tuân theo mô hình Langmuir với dung lượng hấp 

phụ cực đại là 33,6 (mg/g) 

Kết quả nghiên cứu của quá trình hấp phụ màu CV trên vật liệu MMT- tinh 

bột được so sánh với các chất hấp phụ khác nhau được trình bày ở trong Bảng 3.7. 

Giá trị dung lượng hấp phụ của vật liệu này là 33,6 (mg/g) cao hơn các tác nhân hấp 

phụ kaolin hydrogel-Poly(acrylamide) (23,8 mg/g) và thấp hơn nhiều TARH@CNR 

(93,5 mg/g), CoFe2O4/Montmorillonite (97,8 mg/g). Điều này chứng tỏ, vật liệu 

MMT-tinh bột biến tính có khả năng hấp phụ tương đối màu CV trong nước. Tuy 

nhiên, khi so sánh với các vật liệu hấp phụ còn lại thì dung lượng hấp phụ màu CV 

còn thấp hơn. 
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Bảng 3.7.  So sánh dung lượng hấp phụ cực đại của các tác chất trên quá trình hấp 

phụ CV. 

Tác chất qmax (mg/g) Trích dẫn 

60 PAL/GLY 147 [96] 

MMT/ CarAg 88,8 [94] 

Kaolin hydrogel-Poly(acrylamide) 23,8 [97] 

TARH@CNR 93,5 [98] 

Cellulose (Oxidized) 1018,2 [99] 

Sugarcane bagasse (Oxidized) 1117,8 [99] 

Alginat-bentonite 601,9 [100] 

ZSM-5 zeolit/Chitin 1217,3 [101] 

CoFe2O4/Montmorillonite 97,8 [102] 

MMT-tinh bột 33,6 Nghiên cứu 

 

3.4.6 Sự hấp phụ màu CV của MMT, MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hoá 

 Tiến hành đánh giá khả năng hấp phụ của các vật liệu MMT, MMT-tinh bột 

oxi hóa, và MMT-tinh bột với cùng một điều kiện thực nghiệm và dung lượng hấp 

phụ được trình bày ở Bảng 3.8. Khi thực hiện quá trình hấp phụ ở điều kiện giống 

nhau trên ba vật liệu trên. Giá trị dung lượng hấp phụ của MMT-tinh bột > MMT-

tinh bột oxi hóa > MMT với hấp phụ màu CV trong dung dịch. 

 Như vậy, MMT có giá trị dung lượng hấp phụ màu CV nhỏ hơn so với MMT-

tinh bột oxi hóa, MMT-tinh bột vì trong phân tử MMT chỉ chứa nhóm OH trên bề 

mặt của vật liệu hấp phụ. Trong khi đó, MMT-tinh bột oxi hóa và MMT-tinh bột có 

thêm nhiều các nhóm OH bên trong cấu trúc do hai vật liệu này được tạo thành từ quá 

trình biến tính MMT với tinh bột oxi hóa, tinh bột. Vì thế, dung lượng hấp phụ của 
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MMT-tinh bột oxi hóa, MMT-tinh bột lớn hơn MMT được điều chế từ nguyên liệu 

bentonite ban đầu do quá trình hấp phụ xảy ra sự tương tác của nguyên tử oxi trong 

nhóm chức OH trên bề mặt vật liệu với chất hấp phụ. Ngoài ra, MMT-tinh bột oxi 

hóa có chứa các nhóm chức CHO (độ chuyển hóa 47,5% từ tinh bột) và nhóm chức 

OH trong phân tử tinh bột oxi hóa vì thế khả năng hấp phụ màu nhuộm CV (25,4 

mg/g) thấp hơn MMT-tinh bột (33,6 mg/g). 

Bảng 3.8. So sánh dung lượng hấp phụ CV trên MMT, MMT-tinh bột oxi hóa, 

MMT-tinh bột. 

Tác chất  Điều kiện thực hiện q (mg/g) 

MMT • Dung dịch CV ở pH 7 

• T = 60 (phút) 

• C =200 (mg/L) 

• Khối lượng hấp phụ 0,3 (g) 

16,2 

MMT-tinh bột oxi hóa 25,4 

MMT-tinh bột 33,6 

 

3.5 Nghiên cứu sự hấp phụ các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ lên vật liệu MMT-tinh bột 

3.5.1 Ảnh hưởng của pH 

Giá trị pH của dung dịch ảnh hưởng rất nhiều đến dung lượng và hiệu suất của 

quá trình hấp phụ. Khi pH > pHZPC, vật liệu có bề mặt tích điện âm và làm cho quá 

trình hấp phụ kim loại rất dễ dàng. Nếu giá trị pH tăng lên, các nhóm OH- sẽ tạo thuận 

lợi cho quá trình di chuyển lên bề mặt của tác chất, hiệu suất hấp phụ tăng lên. Mặt 

khác, khi giá trị pH < pHZPC, cấu trúc bề mặt tích điện dương làm giảm khả năng loại 

bỏ các ion kim loại trong dung dịch. 

 Các kết quả phân tích pH được trình bày ở Bảng 3.9 cho thấy rằng khi tiến 

hành chỉnh pH của dung dịch ở một giá trị pH xác định và lắc mẫu trong 24 giờ thì 

pH của dung dịch sau có xu hướng tăng lên nằm trong khoảng pH 3 - 8 và giảm xuống 

ở giá trị pH 9 - 12. Độ chệch của khoảng pH sau hai lần đo có giá trị tăng dần khi 

tăng pH ban đầu của dung dịch. 
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Bảng 3.9.  Các thông số xác định điểm đẳng điện tích trên MMT-tinh bột 

 

Đồ thị biểu diễn giá trị ΔpH (pHsau phản ứng – pHban đầu) theo pHbanđầu sẽ tính được 

giá trị pHzpc tại vị trí này thì vật liệu hấp phụ sẽ không mang điện tích và giá trị pHZPC 

tính toán dựa vào đồ thị tại điểm giao nhau giữa đồ thị và trục hoành với giá trị tính 

được là 7,6 [48] được trình bày ở Hình 3.18. 

Hình 3.18. pHPZC của vật liệu MMT-tinh bột trong khoảng pH từ 3 đến 12. 

 

pH ban đầu 3,0 4,0 5,1 6,1 7,1 8,0 9,1 10,0 11,1 12,0 

pH sau 

phản ứng 

3,2 7,9 8,5 7,9 8,3 9,0 8,8 9,7 10,5 11,6 

ΔpH 0,2 3,9 3,4 1,8 1,2 1,0 -0,3 -0,3 -0,6 -0,4 

pH ban đầu

 
 p

H
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Hình 3.19. Ảnh hưởng pH đến hiệu suất hấp phụ các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên MMT-

tinh bột 

 Kết quả phân tích khả năng hấp phụ các ion kim loại trên vật liệu MMT-tinh 

bột được trình bày ở Hình 3.19. Mặt khác, giá trị pH của dung dịch được tiến hành 

nghiên cứu đến hiệu suất hấp phụ nằm trong khoảng pH 4 - 6. Ở pH thấp, vật liệu có 

khả năng hấp phụ rất thấp trên bề mặt vật liệu. Ngược lại, khi pH cao xảy ra quá trình 

kết tủa của các ion kim loại (pH > 6) trong dung dịch nên các giá trị pH > 6 không 

được nghiên cứu hấp phụ các ion kim loại trên. 

 Như vậy, khi tiến hành nghiên cứu ảnh hưởng của pH 4 - 6 với các ion kim 

loại Pb2+, Cd2+ và Ni2+ trên vật liệu MMT-tinh bột. Khi tăng pH từ 4 đến 6, hiệu suất 

của quá trình hấp phụ tăng đối với các ion Pb2+ (56,3 % - 61,4 %), Cd2+ (52,1 % - 

58,9 %), và Ni2+ (47 % - 52,8 %) [80]. Khả năng hấp phụ phụ thuộc bán kính và mật 

độ điện tích của các ion (bán kính của Pb2+ (1,2 Å) > Cd2+ (0,95 Å) > Ni2+(0,69 Å)). 

Vì khi bán kính cation càng lớn thì mật độ điện tích càng nhỏ và lớp vỏ hydrate sẽ 

càng nhỏ. Tuy nhiên, Cd, Ni có lớp vỏ hydrat hóa lớn nên lực tĩnh điện tương tác tốt 

làm cho khả năng che chắn lớn và làm giảm khả năng hấp phụ các ion trên bề mặt vật 

liệu. Ngoài ra, ảnh hưởng trao đổi của các ion phụ thuộc vào hằng số thủy phân (pK) 
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và khi pK càng nhỏ khả năng trao đổi ion càng mạnh Pb (pK1 = 7,7), Ni (pK1 = 9,9), 

Cd (pK1 = 10). Vì Pb2+ có bán kính lớn > Cd2+ > Ni2+ và hằng số thủy phân pK của 

Pb < Ni < Cd nên hiệu suất của quá trình hấp phụ Pb cao hơn so với Cd, Ni và giá trị 

pH của dung dịch tối ưu là 5. 

3.5.2 Ảnh hưởng của khối lượng 

 Tiến hành thay đổi khối lượng vật liệu để đánh giá khả năng hấp phụ các ion 

kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ và kết quả phân tích được trình bày ở Hình 3.20 cho thấy 

tốc độ hấp phụ các ion trên đạt hiệu suất hấp phụ trên 80 % khi khối lượng tăng từ 4 

g/L - 24 g/L. Mặt khác, khi thay đổi về khối lượng hấp phụ sẽ ảnh hưởng đến hiệu 

suất của quá trình hấp phụ ion kim loại trên bề mặt do vật liệu có nhiều tâm hoạt tính 

tương tác mạnh với các ion kim loại bằng lực trao đổi ion giữa chất hấp và chất bị 

hấp phụ.  

 Kết quả ảnh hưởng của khối lượng được trình bày ở trong Bảng 3.10 khi tăng 

hàm lượng chất hấp phụ 4 g/L - 24 g/L thì hiệu suất hấp phụ tăng của Pb2+ (58,5 % - 

95,5 %), Cd2+ (50 % - 94,3 %), Ni2+ (44,8 % - 85,9 %). Tuy nhiên, khi hàm lượng 

tăng 4 g/L – 12 g/L có hiệu suất hấp phụ tăng nhanh và đạt giá trị gần 30 %. Mặt 

khác, quá trình hấp phụ có hiệu suất khoảng 5 % khi hàm lượng tăng 16 g/L – 24 g/L. 

Điều này chứng tỏ vật liệu có các tâm hoạt tính trên bề mặt hấp phụ rất nhanh các ion 

kim loại và quá trình hấp phụ tăng chậm vì các vị trí hấp phụ tâm đã đạt bão hòa ở 

trạng thái cân bằng với khối lượng hấp phụ tốt nhất là 20 g/L [103]. 

Bảng 3.10. Ảnh hưởng khối lượng đến hiệu suất hấp phụ các ion kim loại Pb2+, 

Cd2+, Ni2+ trên MMT-tinh bột. 

Hàm lượng chất hấp 

phụ ban đầu (g/L) 
H% (Pb2+) H% (Cd2+) H% (Ni2+) 

4 58,5 50,0 44,8 

8 86,9 71,6 62,5 

12 91,5 79,8 72,8 

16 94,6 89,8 81,1 

20 95,2 91,1 85,0 

24 95,5 94,3 85,9 
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Hình 3.20. Ảnh hưởng khối lượng đến hiệu suất hấp phụ đối với Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên 

MMT-tinh bột. 

3.5.3 Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian 

Kết quả phân tích ảnh hưởng của nồng độ, thời gian đến dung lượng hấp phụ 

các ion kim loại trên của vật liệu MMT-tinh bột được trình bày ở Hình 3.21.  Vật liệu 

MMT-tinh bột được tiến hành hấp phụ ở nồng độ 40 mg/L - 400 mg/L và thời gian 1 

- 120 phút. Quá trình hấp phụ các ion kim loại tăng nhanh với thời gian từ 1 phút đến 

45 phút đầu và dung lượng hấp phụ không thay đổi trong từ 60 phút đến 120 phút (q 

= 1,6 - 19,9 mg/g) trong Phụ lục 6. 

Như vậy, quá trình hấp phụ các ion kim loại đạt trạng thái cân bằng tại thời 

gian 45 phút và dung lượng hấp phụ tối đa của Pb2+ 21,5 (mg/g), Cd2+ 4,2 (mg/g), 

Ni2+ 2,7 (mg/g). Ở nồng độ 40 mg/L, khả năng hấp phụ xảy ra rất nhanh do các tâm 

hoạt tính nằm trên bề mặt của vật liệu liên kết với các ion kim loại bằng lực trao đổi 

ion. Khi tăng nồng độ 400 mg/L, quá trình hấp phụ giảm nhanh do các tâm hoạt tính 
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bão hòa và dung lượng hấp phụ sẽ không thay đổi khi tăng thời gian hấp phụ trong 

khoảng từ 60 phút đến 120 phút. 

 Hình 3.21. Ảnh hưởng thời gian, nồng độ đến dung lượng hấp phụ của các ion kim 

loại Pb2+(a) Cd2+(b), Ni2+ (c) trên MMT-tinh bột. 

3.6 Ảnh hưởng của động học đến phản ứng 

Kết quả phân tích mô hình nghiên cứu động học hấp phụ: bậc nhất, bậc hai, 

Elovich, và khuếch tán hạt xảy ra giữa chất hấp phụ MMT-tinh bột với các ion Pb2+, 

Cd2+, Ni2+ được trình bày ở Hình 3.22 và Bảng 3.11 với thời gian hấp phụ từ 1 phút 

đến 120 phút và nồng độ từ 40 mg/L đến 400 mg/L. Hệ số tương quan (R2) của mô 

hình động học bậc hai (0,98 - 1) cao hơn so mô hình động học bậc nhất (0,44 - 0,89), 
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Elovich, khuếch tán giữa các hạt. Mặc khác, khi so sánh dung lượng hấp phụ tại thời 

điểm cân bằng được tính theo bốn mô hình động học thì mô hình động học bậc hai 

có hệ số tương quan cao hơn so với ba mô hình còn lại [104,105].  

Kết quả phân tích bốn mô hình trên cho thấy mô hình động học bậc hai có hệ 

số tương quan cho khả năng hấp phụ cao hơn so với mô hình động học bậc nhất vì 

thế quá trình hấp phụ giữa chất hấp phụ và chất bị hấp phụ xảy ra theo cơ chế hấp 

phụ hóa học. Đối với mô hình Elovich được sử dụng trong quá trình hấp phụ trên pha 

rắn ở trên bề mặt dị thể và mô hình khuếch tán hạt vào bên trong các lỗ xốp của vật 

liệu hấp phụ. Tuy nhiên hai mô hình giả định này không phù hợp với vật liệu hấp phụ 

MMT-tinh bột do hệ số tương quan không lớn hơn 0,99. 

Hình 3.22. Mô hình động học bậc 1 của các ion Pb2+(a), Cd2+(b), Ni2+(c) trên MMT-

tinh bột. 
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Hình 3.23. Mô hình động học bậc 2 của các ion Pb2+(a), Cd2+(b), Ni2+(c) trên MMT-

tinh bột. 

Bảng 3.11. So sánh mô hình hấp phụ của 4 phương trình động học với các ion kim 

loại Pb2+, Cd2+,Ni2+ trên MMT-tinh bột. 

 

Loại 

 

Các thông số 

của phương 

trình hấp phụ 

 

Các 

ion 

kim 

loại 

Co (mg/L) 

40,0 ± 

0,6 

80,0 ± 

1,1 

160,0 ± 

2,2 

200,0 ± 

2,8 

400,0 ± 

5,6 

Bậc 1 Qe (mg/g) Pb2+ 0,26 0,32 1,13 2,59 10,43 
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K1(min-1) 0,08 0,06 0,06 0,06 0,07 

R2 0,84 0,70 0,76 0,83 0,89 

Bậc 2 

Qe (mg/g) 1,98 3,98 8,01 10,00 20,40 

K2(g/mg min-1) 1,65 2,13 0,32 0,09 0,02 

R2 1,000 1,000 1,000 0,999 0,998 

Elovich  

Α 

mg/(g x min) 
9,53E+17 1,93E+94 8,14E+11 67,57E+6 49,86E+3 

β (mg/g) 24,69 56,82 4,15 2,37 0,77 

R2 0,91 0,97 0,95 0,91 0,91 

Khuếch 

tán giữa 

các hạt 

ki 

mg/(g x min1/2) 
0,01 0,01 0,01 0,19 0,61 

C (mg/g) 1,97 3,90 7,11 8,16 14,12 

R2 0,89 0,84 0,75 0,87 0,93 

Bậc 1 

Qe (mg/g) 

Cd2+ 

0,32 1,51 2,69 2,97 3,03 

K1(min-1) 0,03 0,02 0,02 0,02 0,03 

R2 0,44 0,60 0,89 0,85 0,79 

Bậc 2 

Qe (mg/g) 1,79 2,77 3,90 3,97 5,18 

K2(g/mg min-1) 0,89 0,22 0,03 0,03 0,03 

R2 0,999 0,999 0,982 0,957 0,980 

Elovich  

Α 

mg/(g x min) 
2,07E+19 23,17E+7 7,96 53,68E+2 8,17 

β (mg/g) 29,41 9,61 2,09 4,37 0,37 

R2 0.87 0,91 0,90 0,86 0,94 

ki 0,01 0,03 0,21 0,10 0,12 
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Khuếch 

tán giữa 

các hạt 

mg/(g x min1/2) 

C (mg/g) 1,70 2,41 1,63 2,47 3,20 

R2 0,900 0,919 0,960 0,871 0,984 

Bậc 1 

Qe (mg/g) 

Ni2+ 

0,44 0,65 0,68 0,72 0,10 

K1(min-1) 0,02 0,06 0,03 0,03 0,02 

R2 0,40 0,89 0,74 0,67 0,66 

Bậc 2 

Qe (mg/g) 1,84 2,32 2,50 3,51 3,83 

K2(g/mg min-1) 0,24 0,35 0,24 0,03 0,02 

R2 0,997 0,999 0,989 0,985 0,983 

Elovich  

Α 

mg/(g x min) 
1,56E+22 16,03E+7 71,77E+5 2.78E+12 11.51E+5 

β (mg/g) 34,60 11,33 9,29 12,66 7,54 

R2 0,861 0,869 0,978 0,961 0,925 

Khuếch 

tán giữa 

các hạt 

ki 

mg/(g x min1/2) 
0,02 0,05 0,05 0,04 0,07 

C (mg/g) 1,59 1,89 1,97 2,49 2,15 

R2 0,981 0,944 0,903 0,861 0,852 
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3.6.1 Ảnh hưởng của các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 

Kết quả nghiên cứu các mô hình Sips, Redlich-Peterson, Langmuir và 

Freundlich hấp phụ các ion Pb2+, Cd2, Ni2+ trên MMT-tinh bột trong khoảng nồng độ 

hấp phụ từ 40 mg/L đến 400 mg/L và thời gian hấp phụ từ 1 phút đến 120 phút 

[106,107] được trình bày ở Hình 3.24 và Bảng 3.12 liệt kê các thông số của các mô 

hình hấp phụ với các giá trị thực nghiệm tương ứng. Mặt khác, hệ số tương quan của 

mô hình Langmuir đạt giá trị lớn hơn (0,996 - 0,998) so với mô hình Freundlich 

(0,767 - 0,968), Sips (0,769 - 0,927), Redlich-Peterson (0,769 - 0,930). Do đó, mô 

hình Langmuir phù hợp với quá trình hấp phụ các ion kim loại trên và quá trình hấp 

phụ này đặc trưng sự hấp phụ đơn lớp trên bề mặt vật liệu. Kết quả phân tích các mô 

hình nhiệt động học hấp phụ cho thấy dung lượng hấp phụ của mô hình Langmuir đạt 

giá trị cực đại lần lượt là: Pb2+ 21,5 (mg/g) > Cd2+ 4,2 (mg/g) >Ni2+ 2,7 (mg/g). 

Như vậy, khi nghiên cứu quá trình hấp phụ trên bốn mô hình nhiệt động học 

hấp phụ ba ion kim loại trên. Từ kết quả của quá trình nghiên cứu, nhóm tác giả đưa 

ra các kết luận như sau: 

• Mô hình nhiệt động học Langmuir hấp phụ trên ba ion kim loại có giá 

trị thực nghiệm phù hợp hơn so với ba mô hình Freundlich, Sips, 

Rdelich-Peterson. Ngoài ra, giá trị hằng số của Langmuir (b) nằm trong 

khoảng 0 < b < 1 nên quá trình hấp phụ các ion kim loại trên xảy ra theo 

hướng tự diễn biến.  

• Dung lượng hấp phụ của phản ứng khi đạt đến trạng thái cân bằng, kết 

quả thực nghiệm chứng tỏ dung lượng hấp phụ Pb2+ đạt giá trị cao hơn 

hai ion Cd2+ và Ni2+. 
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Hình 3.24. Đồ thị đường đẳng nhiệt Langmuir (a), Freundlich (b), Redlich-Peterson 

(c), Sips (d) của vật liệu MMT-tinh bột hấp phụ Pb2+. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.25. Đồ thị đường đẳng nhiệt Langmuir (a), Freundlich (b), Redlich-Peterson 

(c), Sips (d) của vật liệu MMT-tinh bột hấp phụ Cd2+. 



93 

 

 

Hình 3.26. Đồ thị đường đẳng nhiệt Langmuir (a), Freundlich (b), Redlich-Peterson 

(c), Sips (d) của vật liệu MMT-tinh bột hấp phụ Ni2+. 

Bảng 3.12. Các thông số của phương trình hấp phụ động học Langmuir, Freundlich, 

Redlich-Peterson hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên MMT-tinh bột. 

 

Mô hình hấp phụ và giá trị 

thực nghiệm 

Nguyên tố 

Pb2+ Cd2+ Ni2+ 

Langmuir 

Qm(mg/g) 21,50 4,20 2,70 

b (L/mg) 0,01 1,29 0,58 
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R2 0,996 0,990 0,998 

Freundlich 

N 2,38 5,30 8,77 

Kf(L/mg) 4,73 1,32 1,45 

R2 0,767 0,968 0,785 

Redlich-

Peterson 

g 0,58 0,60 0,84 

aRP (L/mg) 0,86 0,81 0,91 

KRP (L/g) 16,04 6,72 8,61 

R2 0,769 0,920 0,930 

Sips 

βs (L/mg) 0,42 0,40 0,17 

αs 0,99 0,14 0,03 

Qs (mg/g) 4,60 0,48 1,32 

R2 0,769 0,917 0,927 

 

Dung lượng hấp phụ của quá trình nghiên cứu của các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên 

vật liệu MMT- tinh bột được so sánh với các chất hấp phụ khác nhau [108] được trình 

bày ở Bảng 3.13. Giá trị dung lượng hấp phụ cực đại của vật liệu này với ion Pb2+ là 

21,5 (mg/g) cao hơn các chất hấp phụ khác: montmorillonite (9,58 mg/g), Na-MMT 

(9,72 mg/g) và thấp hơn vật liệu montmorillonite biến tính các hạt từ tính chứa nhóm 

chứa amino (38,15 mg/g). Mặt khác, dung lượng hấp phụ Cd2+ của MMT-tinh bột lớn 

hơn Mg-MMT và dung lượng hấp phụ của Ni2+ rất thấp so với các vật liệu hấp phụ 

khác. Do đó, vật liệu MMT-tinh bột sử dụng xử lý các ion kim loại trong các nguồn 

nước ô nhiễm để làm giảm hàm lượng các ion kim loại trước khi thải ra môi trường. 
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Bảng 3.13. Ảnh hưởng khả năng hấp phụ của các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên các vật 

liệu hấp phụ khác nhau. 

Các chất hấp phụ 

Qmax 

pH 

Tài liệu 

trích dẫn 
Pb2+ 

(mg/g) 

Cd2+ 

(mg/g) 

Ni2+ 

(mg/g) 

Activated bentonite 21,36 ˗ ˗ 5,0 [109] 

Ca-montmorillonite ˗ ˗ 5 4,0 [110] 

Montmorillonite from binodal 

Metal + Ca2+ solution 

˗ 6,98 4,85 4,8 [108] 

Montmorillonite 9,58 ˗ ˗ 5.5 [49] 

Na-MMT 7,52 ˗ ˗ 3.6 [111] 

Ca-MMT ˗ 1,53 ˗ ˗ [48] 

Amino magnetic 

nanoparticles coated 

montmorillonite 

38,15 ˗ ˗ 6.5 [112] 

MMT-tinh bột 21,50 4,20 2,70 5 Thực nghiệm 

 Theo Yaoning và Sha đã trình bày cơ chế ở (Hình 3.27) khi thực hiện quá trình 

tổng hợp Tourmaline-montmorillonite [113] thông qua các phương trình hấp phụ xảy 

ra các phản ứng sau: 

H2O    H+       +     OH- 

2H+ +  2 e-  H2 

OH- +  nH2O      OH- (H2O)n 

Pb2+ + OH-  Pb(OH)+ 
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Pb(OH)+ + OH- (H2O)n  Pb(OH)2(H2O)n 

Pb2+ + 2≡Si-O-H    ≡Si-O-Pb-O-Si≡   + 2H+ 

≡Si-O-  + Pb2+ + ≡Si-O-   ≡Si-O-Pb-O-Si≡ 

≡Si-O  + Pb2+(H2O)n        ≡Si-O-H-O(H)- Pb2+(H2O)n  

Pb2+ + OH-       Pb(OH)2 

 

Hình 3.27. Mô hình hấp phụ Pb2+ trên vật liệu Tourmaline-montmorillonite. 

           Dựa vào cơ chế hấp phụ của ion Pb2+ trên vật liệu Tourmaline-

montmorillonite, tác giả Yaoning và Sha giải thích mô hình hấp phụ Pb2+ trên vật liệu 

này như sau: vật liệu Tourmaline-montmorillonite có chứa nhiều nhóm chứa silanol 

(≡Si-O-H) trên bề mặt tương tác tĩnh điện với ion Pb2+ trong dung dịch để tạo thành 

các hợp chất ≡Si-O-Pb-O-Si≡ và ≡Si-O-H-O(H)- Pb2+(H2O)n. Bên cạnh đó, vật liệu 

này tương tác ion với Pb2+ trong dung dịch thông qua nhóm chức (-O-M) trên cấu 

trúc vật liệu và các phức chất được hình thành trên bề mặt thông qua tương tác giữa 

ion Pb2+ với các nhóm hydroxyl (-OH) của vật liệu. 

Dựa trên cơ chế mô hình hấp phụ Pb2+ trên Tourmaline-montmorillonite, tác giả 

đã đưa ra cơ chế MMT-tinh bột loại bỏ ion được miêu tả chi tiết trong Hình 3.28. 
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Hình 3.28. Cơ chế hấp phụ MMT-tinh bột với các ion kim loại trong dung dịch. 

Khi nghiên cứu quá trình hấp phụ ion Pb2+ trên vật liệu MMT-tinh bột với các 

yếu tố ảnh hưởng đến quá trình hấp phụ: pH của dung dịch, nồng độ và thời gian phản 

ứng, khối lượng của chất hấp phụ. Kết quả phân tích quang phổ hồng ngoại của vật 

liệu này xuất hiện các đỉnh hấp thu nằm ở các vị trí: 3341 cm-1, 2929 cm-1, 1638 cm-

1 đặc trưng liên kết hydrogen của nhóm chức hydroxyl và silanol, dao động kéo giản 

của nhóm -CH2, và dao động của các phân tử nước trong cấu trúc tinh bột. Ngoài ra, 

vật liệu MMT-tinh bột xuất hiện các đỉnh ở vị trí 1416 cm-1 và 995 cm-1 tương ứng 

với dao động biến dạng liên kết C-O-H và C-O-C trong cấu trúc. Sau thực hiện quá 

trình hấp phụ ion Pb2+ lên trên MMT-tinh bột. Kết quả phổ hồng ngoại của vật liệu 

cho thấy vị trí của nhóm chức -OH bị dịch chuyển từ vị trí hấp thu 3341 cm-1 đến vị 

trí 3301 cm-1 do trong phân tử số lượng các nhóm chức hydroxyl và silanol trong cấu 
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trúc của MMT-tinh bột bị giảm vì vật liệu này đã tạo thành sự liên kết giữa các nhóm 

hydroxyl với ion Pb2+ trong sản phẩm.  

 Hình 3.29. Phổ hồng ngoại của MMT-tinh bột trước và sau quá trình hấp phụ. 

Khi tiến hành phân tích quang phổ tán xạ năng lượng vật liệu MMT-tinh bột 

sau quá trình hấp phụ kim loại Pb. Thành phần hóa học của các nguyên tố trong sản 

phẩm như sau: Si 55,3 %; Al 15 %; Fe 13,4 %; K 11 %; Ca 2,1 %; Ti 1,6 %; Pb 1,4 

%; Mn 0,2 %. Trong quang phổ tán xạ năng lượng xuất hiện nguyên tố Pb trong giản 

đồ năng lượng và các vùng năng lượng đặc trưng của nguyên tố Pb nằm ở những vị 

trí khác nhau như: 9,2 kev, 10,56 kev, 11,36 kev, 12,24 kev, 12,62 kev trong phổ tán 

xạ năng lượng của vật liệu này giống với nghiên cứu của tác giả Banás [114]. 
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Tóm lại, khi tiến hành phân tích quang phổ hồng ngoại và quang phổ tán xạ 

năng lượng trên vật liệu MMT-tinh bột cho thấy rằng vật liệu đã hấp phụ kim loại Pb 

vào trong cấu trúc bằng liên kết của các nhóm chức hydroxyl hay silanol trên bề mặt 

của vật liệu. 

Hình 3.30. Quang phổ tán xạ năng lượng của MMT-tinh bột khi hấp phụ Pb. 

Từ các kết quả của quá trình thực nghiệm được tiến hành nghiên cứu trên MMT-tinh 

bột, nhóm tác giả đưa ra các kết luận về tính chất của vật liệu như sau: 

• pH của dung dịch tối ưu cho quá trình nghiên cứu là 5 cho ba ion kim 

loại trên để thực hiện phản ứng hấp phụ. 

• Khối lượng tối ưu của quá trình hấp phụ là 20 (g/L) với hiệu suất hấp 

phụ lần lượt của Pb2+ là 95,2 %, Cd2+ là 91,1 %, và Ni2+là 85%. 

• Các nghiên cứu của quá trình động học hấp phụ ba ion kim loại trên 

tuân theo phương trình động học bậc với hệ số tương quan > 0,99. 

• Mô hình Langmuir có hệ số tương quan lớn hơn so với mô hình 

Freundlich, Sips, Redlich-Peterson. Kết quả phân tích các mô hình nhiệt 
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động học hấp phụ cho thấy dung lượng hấp phụ của mô hình Langmuir 

đạt dung lượng hấp phụ cực đại lần lượt là: Pb2+ 21,5 (mg/g) > Cd2+ 4,2 

(mg/g) > Ni2+ 2,7 (mg/g). 

3.6.2 Sự hấp phụ ion Pb2+ trên MMT, MMT-tinh bột, MMT-tinh bột oxi hoá 

 Tiến hành so sánh phân tích dung lượng hấp phụ của MMT, MMT-tinh bột oxi 

hóa, MMT-tinh bột trong cùng một điều kiện ở Bảng 3.14. Kết quả của nghiên cứu 

loại bỏ MMT-tinh bột lớn hơn MMT, MMT-tinh bột oxi hóa. Do MMT-tinh bột có 

các nhóm chức hydroxyl của tinh bột và các nhóm SiO4- mang điện tích âm trên MMT 

sử dụng lực liên kết ion với ion Pb2+ trong cấu trúc MMT nên giá trị dung lượng thực 

nghiệm của MMT-tinh bột cao hơn MMT, MMT-tinh bột oxi hóa. Ngoài ra, MMT-

tinh bột oxi hóa do một phần cấu trúc bị chuyển thành nhóm chức aldehyde nên giá 

trị dung lượng của Pb2+ thấp hơn so với MMT-tinh bột. Quá trình loại bỏ ion Pb2+ khi 

tiến hành đánh giá thực cho thấy rằng dung lượng hấp phụ của MMT-tinh bột lớn hơn 

MMT, MMT-tinh bột dựa trên các giải thích về quá trình hấp phụ thông qua các nhóm 

chức của vật liệu.  

Bảng 3.14. So sánh khả năng hấp phụ của Pb2+ trên MMT, MMT-tinh bột oxi hóa, 

MMT-tinh bột. 

Vật liệu hấp phụ Điều kiện hấp phụ vật liệu qe (Pb2+)(mg/g) 

MMT 
• Dung dịch Pb2+ ở pH 5 

• T = 60 phút 

• C = 400 mg/L 

• Khối lượng của vật liệu hấp phụ 20 g/L 

8,2 

MMT-tinh bột oxi hóa 16,4 

MMT-tinh bột 19,9 
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CHƯƠNG 4. KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

4.1 Kết luận 

Luận án này đã sử dụng nguyên liệu có nguồn gốc hữu cơ là tinh bột và thực 

hiện quá trình biến tính tinh bột để tạo thành một loại tinh bột oxi hóa mới. Từ hai 

nguồn tinh bột trên, tiến hành biến tính với MMT tinh chế để tạo thành hai vật liệu 

hấp phụ mới. Sau đó, hai vật liệu tổng hợp này thực hiện quá trình khảo sát khả năng 

hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ và màu nhuộm CV trong nước. Kết quả 

thực nghiệm sau quá trình thí nghiệm của luận án đã đạt được các nội dung sau:  

• Nghiên cứu đã tổng hợp thành công tinh bột oxi hóa từ nguồn tinh bột ban đầu 

sử dụng phương pháp oxi hóa với tác nhân natri periodate đạt hiệu suất của 

quá trình phản ứng đạt giá trị là 47,5 %. 

• Nghiên cứu đã tinh chế thành công MMT từ nguồn nguyên liệu bentonite (Lâm 

Đồng) sử dụng phương pháp khuấy trộn và sa lắng trong 24 giờ với cột có 

chiều cao 1 m và đường kính 15 cm. 

• Nghiên cứu đã tổng hợp thành công vật liệu MMT-tinh bột từ nguồn MMT đã 

được tinh chế biến tính tinh bột. Trong đó, vật liệu MMT-tinh bột có dạng hình 

cầu, diện tích bề mặt 12,9 (m2/g), thể tích lỗ 0,028 (cc/g), bề rộng của lỗ 3,6 

nm, và độ bền nhiệt ở 450 oC. Mặt khác, nghiên cứu đã tổng hợp thành công 

vật liệu MMT-tinh bột oxi hóa từ nguồn MMT đã tinh chế với tinh bột oxi hóa 

được tổng hợp và vật liệu có độ bền nhiệt 500 oC. 

• Nghiên cứu quá trình hấp phụ động học đối với các ion Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên 

vật liệu MMT-tinh bột: động học của vật liệu này tuân theo mô hình động học 

hấp phụ bậc hai. Sự liên kết giữa chất hấp phụ với chất bị hấp phụ xảy ra trên 

các nhóm chức hydroxyl hay silanol trên bề mặt của vật liệu. Phương trình 

đẳng nhiệt hấp phụ tuân theo mô hình Langmuir đạt giá trị hấp phụ tối đa lần 

lượt là: 21,5 (mg/g) đối với Pb2+, 4,2 (mg/g) đối với Cd2+ và 2,7 (mg/g) đối 

với Ni2+. 

• Nghiên cứu động học của quá trình hấp phụ đối với màu nhuộm CV trên vật 

liệu MMT-tinh bột: động học của vật liệu này tuân theo mô hình động học hấp 

phụ bậc hai. Phương trình đẳng nhiệt hấp phụ tuân theo mô hình Langmuir đạt 

giá trị hấp phụ tối đa 33,6 (mg/g). 
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4.2 Kiến nghị 

 Từ những kết quả nghiên cứu được trình bày trong luận án, nhóm tác giả đưa 

ra những kiến nghị nhằm giải quyết các vấn đề cần thiết để thực hiện các công việc 

tiếp theo tập trung vào các hướng nghiên cứu sau: 

• Ứng dụng thực tế quá trình hấp phụ các ion kim loại trong xử lý nước thải tại 

các bệnh viện và nước thải công nghiệp đặc biệt những nhà máy xi mạ có 

nguồn thải rất lớn các ion kim loại nặng. 

• Đánh giá khả năng hấp phụ của vật liệu trên các loại màu nhuộm khác ở các 

nhà máy dệt, nhuộm truyền thống và công nghiệp. Sử dụng phương pháp biến 

tính MMT với các nguồn tinh bột oxi hóa khác để tạo thành các vật liệu mới 

để tăng khả năng hấp phụ của vật liệu.  

• Nghiên cứu các yếu tố ảnh hưởng đến quá trình hấp phụ các một số loại thuốc 

trừ sâu và chất tăng trọng tan trong nước và đánh giá hiệu suất, dung lượng 

hấp phụ của một số chất đang sử dụng trong chăn nuôi và trồng trọt. 

NHỮNG ĐÓNG GÓP MỚI CỦA LUẬN ÁN 

1. Luận án đã tổng hợp thành công hai vật liệu mới là MMT-tinh bột, MMT-tinh 

bột oxi hóa có thành phần hữu cơ là tinh bột, tinh bột oxi hóa đã được tổng 

hợp từ nguồn nguyên liệu tinh bột ban đầu. Một phần cấu trúc của hai vật liệu 

này có khả năng phân hủy trong môi trường do có thành phần tinh bột hiện 

diện bên trong cấu trúc. Sau đó, tiến hành đánh giá tính chất của hai vật liệu 

này bằng các phương pháp phân tích hiện đại như: FESEM-EDX, FTIR, XRD, 

EDX, BET, ICP-OES. 

2. Hai vật liệu tổng hợp từ nguồn nguyên liệu tinh bột, tinh bột oxi hóa được tiến 

hành đánh giá khả năng hấp phụ các ion Pb2+, Ni2+, Cd2+ thông qua các mô 

hình động học và nhiệt động học, các điều kiện ảnh hưởng đến sự hấp phụ ở 

ba ion kim loại trên. Sử dụng điều kiện tối ưu của quá trình hấp phụ MMT-

tinh bột so sánh sự hấp phụ của ion Pb2+ với MMT, MMT-tinh bột oxi hóa.  

3. Đã tiến hành đánh giá khả năng hấp phụ tối ưu đối với màu nhuộm CV trên 

vật liệu MMT-tinh bột tuân theo mô hình động học bậc 2 và phương trình đẳng 

nhiệt hấp phụ Langmuir. Sau đó, tiến hành so sánh đánh giá dung lượng hấp 

phụ với hai vật liệu MMT, MMT-tinh bột oxi hóa. 
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PHỤ LỤC 1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Ảnh kính hiển vi điện tử của bề mặt tinh bột (a), MMT (b). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Bề mặt của các mẫu trên ảnh điện tử và kết quả phân tích của MMT-tinh bột. 

 

 

 

a) b) 
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PHỤ LỤC 2 

 

Quá trình đồng rửa giải, hấp phụ (a) và đồ thị biểu diễu kích thước lỗ của MMT - 

tinh bột (b) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Phổ hồng ngoại của tinh bột 

 

 

 

 

a) b) 
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 Phổ hồng ngoại của tinh bột oxi hóa 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Phổ hồng ngoại của MMT tinh chế 
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Phổ hồng ngoại của MMT-tinh bột đã tổng hợp 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Phổ hồng ngoại của MMT-tinh bột oxi hóa đã tổng hợp 

PHỤ LỤC 3 
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Giản đồ XRD của tinh bột trước khi biến tính 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Giản đồ XRD của tinh bột oxi hóa 
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Giản đồ XRD của MMT tinh chế 

 Giản đồ XRD của MMT-tinh bột 
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Giản đồ XRD của tinh bột 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Giản đồ XRD của tinh bột oxi hóa MMT-tinh bột oxi hóa 
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Giản đồ XRD của tinh bột oxi hóa 
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PHỤ LỤC 4 

 Giản đồ TGA của tinh bột 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Giản đồ TGA của tinh bột oxi hóa 
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Giản đồ TGA của MMT tinh chế 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 Giản đồ TGA của MMT-tinh bột 
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 Giản đồ TGA của MMT-tinh bột oxi hóa 
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PHỤ LỤC 5 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Đồ thị xử lý màu nhuộm CV trên MMT-tinh bột (20 - 80 mg/L) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Đồ thị xử lý màu nhuộm CV trên MMT-tinh bột (120 - 200 mg/L) 
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 Ảnh hưởng khối lượng ban đầu đến dung lượng hấp phụ màu nhuộm CV trên 

MMT-tinh bột 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Ảnh hưởng khối lượng ban đầu đến hiệu suất hấp phụ màu nhuộm CV trên MMT-

tinh bột 
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Đường cong thực nghiệm của quá trình xử lý màu nhuộm CV trên MMT-tinh bột 

 

Đồ thị biểu diễn nồng độ hấp phụ theo dung lượng hấp phụ theo mô hình Langmuir 

xử lý màu nhuộm CV. 
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PHỤ LỤC 6 

Ảnh hưởng của nồng độ và thời gian đến dung lượng và hiệu suất hấp phụ màu 

nhuộm CV trên MMT-tinh bột 

T (phút) Co (mg/L) C (mg/L) q (mg/g) H (%) 

1 

20 

0,6 9,7 97,0 

3 0,6 9,7 97,0 

5 0,5 9,8 97,5 

15 0,5 9,8 97,5 

30 0,4 9,8 98,0 

45 0,4 9,8 98,0 

60 0,1 10,0 99,5 

90 0,1 10,0 99,8 

120 0,1 10,0 99,8 

1 

40 

0,6 19,7 98,5 

3 0,5 19,8 98,8 

5 0,5 19,8 98,8 

15 0,5 19,8 98,8 

30 0,5 19,8 98,8 

45 0,4 19,8 99,0 

60 0,1 20,0 99,8 

90 0,1 20,0 99,8 

120 0,1 20,0 99,8 

1 

 

0,3 29,9 99,5 

3 0,3 29,9 99,5 

5 0,3 29,9 99,5 

15 0,2 29,9 99,7 

30 0,2 29,9 99,7 

45 0,2 29,9 99,7 

60 0,1 30,0 99,8 

90 0,1 30,0 99,8 
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120 0,1 30,0 99,8 

1 

80 

2,0 39,0 97,5 

3 1,8 39,1 97,8 

5 0,6 39,7 99,3 

15 0,6 39,7 99,3 

30 0,5 40,0 99,4 

45 0,4 39,8 99,5 

60 0,4 39,8 99,5 

90 0,2 39,9 99,8 

120 0,2 39,9 99,8 

1 

120 

16,3 51,9 86,4 

3 15,6 52,2 87,0 

5 12,9 53,6 89,3 

15 2,3 58,9 98,1 

30 1,4 59,3 99,5 

45 0,6 59,7 99,6 

60 0,5 59,8 99,6 

90 0,5 59,8 99,6 

120 0,5 59,8 99,6 

1 

160 

18,6 70,7 88,4 

3 17,6 71,2 89,0 

5 17,4 71,3 89,1 

15 17,4 71,3 89,1 

30 11,8 74,1 91,6 

45 9,2 75,4 94,3 

60 4,5 77,8 97,2 

90 3,2 78,1 98,0 

120 2,9 78,6 98,2 

1 
200 

18,7 90,7 90,7 

3 18,3 90,9 90,9 
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5 17,7 91,2 91,2 

15 15,6 92,2 92,2 

30 14,4 92,8 92,8 

45 9,7 95,2 95,2 

60 7,9 96,1 96,1 

90 5,2 97,4 97,4 

120 3,6 98,2 98,2 

 

Các thông số của quá trình hấp phụ màu nhuộm CV theo phương trình động học bậc 

1. 

Thời gian 

(phút) 

Ln(qe-qt) (mg/g) (Pb2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

0 0,68 1,38 2,08 2,29 2,99 

1 -4,49 -2,43 0,08 0,52 1,71 

5 -4,49 -3,10 -0,42 0,47 1,56 

15 -5,27 -3,29 -1,03 0,03 1,86 

30 -6,59 -3,54 -3,12 -0,83 1,07 

45 -6,91 -4,58 -3,45 -2,92 0,17 

60 -6,91 -4,61 -3,81 -3,63 -2,96 

90 -7,89 -5,32 -4,07 -3,12 -3,42 

Thời gian 

(phút) 

Ln(qe-qt) (mg/g) (Cd2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

0 0,59 1,03 1,41 1,32 1,49 

1 -1,61 -0,50 0,96 0,32 0,34 
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5 -2,57 -1,19 0,61 0,01 -0,05 

15 -2,71 -1,38 0,47 -0,23 -0,11 

30 -2,94 -1,44 0,32 -0,34 -0,50 

45 -2,97 -1,63 0,22 -0,35 -0,64 

60 -3,04 -1,82 -0,05 -0,47 -0,95 

90 -3,47 -2,05 -0,85 -0,85 -1,88 

Thời gian 

(phút) 

Ln(qe-qt) (mg/g) (Ni2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

0 0,63 0,94 0,91 1,06 1,08 

1 -1,30 -0,51 0,58 -0,84 -0,15 

5 -1,37 -0,53 -1,05 -1,20 -0,68 

15 -1,50 -0,71 -1,29 -1,79 -0,72 

30 -1,54 -0,92 -1,66 -1,82 -0,95 

45 -1,71 -1,24 -1,74 -1,84 -1,00 

60 -1,77 -1,35 -2,53 -2,15 -1,14 

90 -2,05 -,136 -2,79 -3,04 -1,87 
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Các thông số của quá trình hấp phụ các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ theo phương 

trình động học bậc 2. 

Thời gian 

(phút) 

t/qt (phút.g.mg-1) (Pb2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

1 0,51 0,26 0,15 0,12 0,07 

5 2,55 1,27 0,68 0,60 0,33 

15 7,61 3,81 1,97 1,69 0,90 

30 15,20 7,60 3,78 3,16 1,76 

45 22,79 11,35 5,66 4,58 2,39 

60 30,38 15,13 7,54 6,06 3,01 

90 45,56 22,67 11,30 9,11 4,51 

120 60,74 30,19 15,04 12,10 6,01 

Thời gian 

(phút) 

t/qt (phút.g.mg-1)(Cd2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

1 0,63 0,46 3,68 0,43 0,33 

5 2,90 2,00 2,23 1,84 1,42 

15 8,66 5,89 6,04 5,12 4,21 

30 17,18 11,70 11,06 9,97 7,78 

45 25,76 17,28 15,8 14,91 11,45 

60 34,27 22,75 19,13 19,36 14,73 

90 50,92 33,69 24,59 27,30 20,89 

120 66,71 42,85 29,36 32,22 26,90 
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Thời gian 

(phút) 

t/qt (phút.g.mg-1)(Ni2+) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

1 0,63 0,51 0,52 0,41 0,48 

5 3,10 2,55 2,33 2,13 2,06 

15 9,11 7,30 6,68 5,51 6,12 

30 18,13 13,96 13,03 10,25 11,75 

45 26,67 19,91 19,42 14,96 17,49 

60 35,33 26,22 24,87 19,88 22,90 

90 51,74 39,26 37,03 29,04 32,30 

120 64,21 47,09 48,14 36,41 40,81 

 

Ảnh hưởng nồng độ và thời gian đến dung lượng hấp phụ loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ của 

MMT-tinh bột 

Thời gian 

(phút) 

qt (Pb2+) (mg/g) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

1 1,96 3,89 6,89 8,24 14,47 

5 1,96 3,93 7,32 8,32 15,23 

15 1,97 3,94 7,62 8,89 16,71 

30 1,97 3,95 7,93 9,82 17,90 

45 1,97 3,96 7,95 9,85 18,80 

60 1,97 3,97 7,96 9,88 19,93 

90 1,98 3,97 7,96 9,89 19,95 
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120 1,98 3,98 7,98 9,92 19,98 

Thời gian 

(phút) 

qt (Cd2+) (mg/g) 

Nồng độ (mg/L) 

40 80 160 200 400 

1 1,60 2,19 2,20 2,35 3,06 

5 1,65 2,50 2,60 2,72 3,51 

15 1,68 2,55 2,70 2,93 3,56 

30 1,70 2,56 2,71 3,01 3,86 

45 1,75 2,60 2,85 3,02 3,93 

60 1,75 2,64 2,90 3,10 4,07 

90 1,75 2,67 3,00 3,33 4,31 

120 1,77 2,68 3,10 3,40 4,35 

Thời gian 

(phút) 

qt (Ni2+) (mg/g) 

Nồng độ (mg/L 

40 80 160 200 400 

1 1,60 1,95 1,93 2,08 2,46 

5 1,61 1,96 2,14 2,43 2,59 

15 1,65 2,00 2,20 2,45 2,72 

30 1,65 2,15 2,30 2,60 2,73 

45 1,69 2,26 2,32 2,60 2,73 

60 1,70 2,29 2,41 2,62 2,77 

90 1,74 2,29 2,43 2,65 2,84 

120 1,75 2,3 2,49 2,65 2,89 
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Ảnh hưởng của nồng độ, thời gian của các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên mô 

hình động học bậc 1. 

Thời gian 

(phút) 

Ln(qe– qt) (mg/g) 

Nồng độ 

20 40 60 80 120 160 200 

0 1,19 1,89 2,30 2,59 2,99 3,26 3,48 

1 -3,07 -3,29 -3,51 -1,31 0,97 0,94 0,81 

3 -3,07 -3,31 -3,51 -1,44 0,92 0,87 0,78 

5 -3,51 -3,31 -3,51 -3,31 0,73 0,86 0,73 

15 -3,51 -3,31 -4,32 -3,31 -1,19 0,86 0,56 

30 -4,32 -3,31 -4,32 -3,91 -1,88 0,36 0,43 

45 -4,32 -3,91 -4,32 -5,70 -1,90 -0,01 -0,29 

 

Ảnh hưởng của nồng độ, thời gian của các ion kim loại Pb2+, Cd2+, Ni2+ trên mô 

hình động học bậc 2. 

Thời gian 

(phút) 

t/qt (phút.g.mg-1) 

Nồng độ (mg/L) 

20 40 60 80 120 160 200 

1 0,31 0,15 0,10 0,08 0,06 0,04 0,03 

3 0,93 0,46 0,30 0,23 0,17 0,13 0,01 

5 1,54 0,76 0,50 0,38 0,28 0,21 0,17 

15 4,62 2,28 1,51 1,13 0,77 0,63 0,49 

30 9,18 4,56 3,01 2,26 1,52 1,22 0,97 

45 13,78 6,82 4,52 3,39 2,26 1,79 0,15 
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60 18,09 9,02 6,01 4,52 3,01 2,32 1,87 

90 27,07 13,53 9,02 6,77 4,52 3,44 2,77 

120 36,09 18,05 12,02 9,02 6,03 4,58 3,67 

 

 




