Nghién ciru
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Trong nghién cuu nay, da ong khai thac tai xa Quynh Chdu, Nghé An duoc dung
lam vat liéu hcfp phu Pb**. Da ong sau khi khai thac dwoc xir Iy so bg thu vt liéu da
ong thé. Pong thoi, p%lft MnQ, lén vdt liéu d\éj co da ong bién tinh. Cdc yéu 16 anh
hwong toi kha nang hap phu nhw thoi gian, nong d¢ ban dau cua Pb**, cdac ion Cl va
Fe’* da duwoc khao sat. Dir liéu thire nghiém dwrge phan tich béi phieong trinh hdp phu
ddng nhiét Langmuir. Két qua nghién civu cho thdy, dung leong hdp phu téi da cia
dd ong thé va dd ong bién tinh lan heot 1 0,524 va 0,475 mg/g iing vdi thoi gian cdn
bang hdp phu la 60 phiit. Cdc qud trinh hdp phu tudn theo mé hinh Langmuir véi hé sé
twong quan R> > 0,99. Anh huéng cia nong dé ion CIF véi qud trinh hdp phu cia vit
liéu bién tinh la khong déng ké trong khi nong do ion Fe’* cang ting thi hiéu sudt hdp
phu cang giam. DGi véi mau nuwede thai thuc 16, hiéu sudt hd}) phu ion Pb** cua vit liéu
da ong dat tir 69,9 - 81,4 %.
Tir khéa: Chi; Hap phu; P4 ong; Xur ly ion Pb?* trong nude.
Abstract

Assessing the Pb** adsorption capacity of laterite exploited in Quynh Chau
commune, Quynh Luu district, Nghe An province

In this study, laterite exploited in Quynh Chau, Nghe An, Vietnam was used as an
adsorbent to remove Pb’*. Laterite was pretreated to become raw laterite material.
MnQO, was then coated over the raw laterite material to obtain modified laterite. The
factors affecting adsorption capacity such as adsorption time and initial concentration
of lead (Il) , Fe** and CI ions were investigated. Experimental data were analyzed
using Langmuir adsorption isotherm model. The research results showed that the
maximum adsorption capacity of raw laterite and MnO, coated laterite were (.524 and
0.475 mg/g when the time of adsorption equilibrium is 60 minutes. Adsorption process
followed Langmuir model with coefficent R> > 0.99. The effect of CI concentration
was negligible while the higher the concentration of Fe’*, the lower the adsorption
efficiency of the material. For wastewater sample, laterite could remove about 69.9 to
81.4% of Pb**.

Keywords: Lead; Adsorption; Laterite; Removal of Pb*".

1. Pit van dé mang tinh toan cau, anh huong truc tiép
dén sirc khoe con nguoi [6]. Mot trong s6
nhitng kim loai ndng gdy anh huong téi
c con ngudi va sinh vat nhiéu nhét 14 chi.
hai ndi chung va 6 nhiém kim loai ndng  Cac hop chit chi cang d& hoa tan thi cang
noi riéng dang 1a mot van dé nong bong  doc [3]. Ngay ca cac mudi khong tan cia
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chi nhu cacbonat, sunfat khi vao duong
tiéu hoa cling bi HCI ¢ da day hoa tan
mot phan va gy doc. Do d6, viéc nghién
ctru xur ly chi trong méi truong nudce hién
dang nhan dugc nhiéu su quan tam cua
céc nha khoa hoc trong nudce va qudc té.

Hap phu la mot trong nhiing phu:orng
phap phd bién dé loai bo cac chat hiru
co, ion kim loai va cac chat khong mong
mudn khac trong nuée [4]. Cac vat liu
dung dé hap phu rat da dang, c6 thé duoc
téng hop tir cac vat lidu ¢ sin trong tu
nhién. Trong thuc té, d4 ong c6 chira nhiéu
céc oxit ciia nhom, sét, silic va c6 nhiéu
dic tinh tot nhu: d6 xép tuong ddi cao, bé
mat riéng 16n, nén d4 ong da dugc nghién
ctru lam vat liéu hdp phu xtr Iy nudc bi
6 nhiém. Trén co s& cic nghién ciru hién
nay vé kha ning hap phu kim loai ning
thi d4 ong dugc xem la giai phdp mang
lai hi€u qua cao. Viéc str dung da ong tho
cling nhu d4 ong bién tinh lam chat hap
phu rt c6 trién vong trong viéc loai bo
kim loai néng trong nudc, dac biét la doi
voi ion chi [5, 6].

Tai Viét Nam, d4 ong thuong xuat
hién nhiéu ¢ ving doi nui trung du cac
tinh nhu Son Tay (Ha Noi), Dong Nai,
Tay Ninh, Vinh Phic, Bic Kan [4, 5],...
D3 c¢6 mot sd cong trinh nghién ctru vé
kha nang hip phu va tng dung xir ly méi
truong cua da ong & mot sd khu vue trén.
T qué trinh khao sat thuc té cho thiy
ngudn da ong tai tinh Nghé An kha phong
phi. O x3 Quynh Chéu, da ong thuong
dugc ding dé xay dung va chua cé nghién
ctru ndo thyuc hién vé kha nang Gmg dung
ctia d4 ong tai day dé xu ly ion Pb?* trong
nuée. V&i mong mudn mé rong pham vi
ung dung cua da ong tai xa Quynh Chau
trong linh vyc mdi truong, nhom tac gia
da thuc hién dé tai nghién ciru khoa hoc
“ Panh gia kha nang xu ly ion Pb?" trong
nudc cua dd ong tai x8 Quynh Chau,

huyén Quynh Luu, tinh Nghé An”. Noi
dung chinh cta nghién ctu 1a danh gid
kha nang hip phy cia d4 ong thd va da
ong blen tinh phu MnO, ; khao sat mot
5O yéu t anh huong t6i qué trinh hap phu
nhu thoi gian, nong d6 ban dau cia ion
Pb**, mot s ion canh tranh (Cl, Fe*") téi
hiéu qua xu ly Pb*" trong nudc.

2. Muyc tiéu, ngi dung va phuong
phap nghién ciru

2.1. Muyc tiéu

- Xay dung dugc quy trinh téng hop
vat liéu da ong tho va da ong bién tinh phu
MnO, tir da ong khai thac tai xa Quynh
Chau, huyén Quynh Luu, tinh Nghé An;

- bBanh gia dugc hiéu suét xu ly ion
Pb?* trong nudc cua da ong tho va da ong
bién tinh;

- Khéo sat dugc sy anh huong béi mot
s0 yéu t0 td1 qua trinh hap phu ion Pb** cua
vat li€u da ong thd va d4 ong bién tinh.

2.2. Ngi dung nghién ciru

- Tong hop céc vat liéu: da ong tho
(vat ligu MO), da ong phu MnO, (vat li¢u
Ml);

- Xac dinh mot sd dac trung vé clu
truc, hinh thai caa cac vat liéu;

- Khao sat kha nang hap phu (thoi
gian, dung luong hap phu cuc dai, ion anh
hudng CI, Fe*") ion Pb*" cua vat liéu MO
va M1 trén nén mau gia dinh va mau nuéc
thai thuc té.

2.3. Phwong phdp nghién cviru

- Phuong phap thu thap tai liéu: Thu
thap, tng hop va phéan tich cac tai li¢u
lién quan dén dbi tuong nghién ctru cua
dé tai;

- Phuong phap khao sat thuc dia
va léy mau: Khéao sat thuc té khu vuc
nghién ctu dé lwa chon vi tri léy mau.
P4 ong duoc 1ay tai 3 vi tri va ¢ cac do
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sau khac nhau dé thu miu t6 hgp. Mau
nudce thai thuc té duogc 14y tai lang nghé
tai ché chi Dong Mai, xa Chi Pao, Van
Lam, Hung Yén theo TCVN 5999:1995
(ISO 5667-10:1992), huéng dan lay
mau nudce thai;

- Phuong phap xdy dung quy trinh
téng hop vit liéu: tong hop vat liéu hip
phu tir ¢4 ong bang phuong phép xir 1y thu
cong va phuong phdp hdéa hoc dua trén
cac phan tng oxy hda khu.

- Phuong phap nghién ctru céu tric
va tinh chét ciia d4 ong: Str dung phurong
phap chup pho nhidu xa tia X (XRD).

- Phuong phap xéc dinh ham lugng
Pb?* trong dung dich bang phwong phap
quang pho hip phu nguyén tir AAS.

- Phuong phap xu 1y s6 liéu:

Dung phuong phap thong ké xtr 1y s6
lidu dé xur 1y sb liéu két qua thu duogc, tinh
dung lugng hip phu cuc dai, phan tich sb
liu thuc nghiém hip phu theo mé hinh
Langmuir.

Tinh dung lugng hip phu Q (mg/g)
va hiéu sudt hap phu H (%) cua vat liéu
hap phu d6i v&i dung dich bi hap phu theo
cong thuec:

Q:(CO_C)V
m
=G99 140

Trong dg ’C,C lan luot 12 nong do
ban dau va nong do sau khi hap phu cia
dung dich bi hap phu (mg/L).

V: thé tich dung dich bi hap phu (1).

M: khéi luong vt liéu hap phu (g)

- Phuong phdp danh gid kha nang
hép phu ion Pb* ciia vat liéu:

+ Khao sdt thoi gian cdn bang hdp
phy: Qué trinh hap phu coi nhu dat cén
bang khi ta ¢ 3 s6 liéu sat nhau dao dong

Nghién ciru

quanh 1 con sé (hay sai léch giira 2 s6
cudi khong qué 2%).

+ Khao sdt tdi trong hdp phu cice
dai: Xay dung moé hinh hip phu ding
nhi¢t Langmuir theo phuong trinh:

C

Pay 1a dang phuong trinh hdi quy
tuyén tinhy =ax + b

Xét gia tri hé sb twong quan R? cua
duong tuyen tinh. HE so R? cang gan 1 thi
mo hinh tuong tng cang phu hop [1].

Tai trong hap phu cuc dai cua vat
ligu: Q (a 12 gée tao boi duong
thang trong db thi va truc hoanh);

Hang s6 hap phu K= [1].

3. Két qua nghién ciru

3.1. Quy trinh t5ng hop cdc loai
vt liéu

3.1.1. Tong hop vt liéu MO (dd
ong tho)

b4 ong tai xa Quynh Chau, huyén
Quynh Luu, tinh Nghé An sau khi thu
thap dugc sé tién hanh cao sach dat sau
do dap nho, nghlen, cho qua ray 0,7 mm,
thu 14y d4 ong kich thudc < 0,7 mm. P4
ong nay duoc nghién tiép va ray qua ray
0,5 mm, thu léy da ong co kich co > 0,5
mm. Tién hanh rira da ong loai dé bang
nuéc may cho téi khi nude rira trong. Tiép
tuc cho qua rira bang nudc cat nhiéu lan,
dé kho khong khi. Sau d6 sy ¢ 105°C dén
khéi luong khong doi. Lay ra, dé ngudi
duoc vat liéu MO.

3.1.2. Téng hop vat lieu M1 (phi
MnO, lén vdt liéu)

Ngam vat li¢u tho MO trong dung dich
KMnO, 0,IN trong 20 phut. Sau d6 thém
vao dung dichMnSO, 0,IN va ngam trong
1h. Gan bo dung dlCh rtra sach bang nuoc
cat va say kho ¢ 105°C dén khdi lugng
khéng doi thu duoc vat liéu M.
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3.2. Hinh thdi, céu triic ciia vit liéu

Hinh thai cua cac loai vat liéu téng hop dugc néu ¢ bang 1.
Bdng 1. Hinh thdi ciia cdc logi vat li¢u

STT Ki hiéu vit li¢u Hinh thai vt li¢u
1 MO Mau nau nhat, kich thudc hat tir 0,5 - 0,7 mm
2 M1 Mau nau dam, kich thudc hat tir 0,5 - 0,7 mm

-

R Mo . 1
Hinh 1: Hinh anh vt li¢u da ong tho (M0) va da ong phu MnO, (M1)

Mau vat liéu sau khi tong hop duoc phan tich nhiéu xa tia X v6i goc quét tir 0° dén
90°. Pho XRD cua vat liéu MO va M1 dugc thé hién ¢ hinh 2 va hinh 3.
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Hinh 3: Gidan dé nhiéu xa tia X cua vt lieu M1
Quan sat hinh 2 ta thfiy hai vat liéu 33,5° 36,6° 39,5°; 40,3° 42,3°; 45,8°
MO va M1 vé co ban van gitr dugc cac  50,2° 55,2° 60° 68,2°. Pay la cac pic
pic chinh giéng nhau, mét pic c6 cuong dac trung cua vat liu. Bén canh cac pic
d6 manh & géc 2 theta 26,7° va 12 pic ¢c6  gidng nhau, hai vét liéu MO va M1 ciing
cuong do thap & goc 2 theta 21° 21,5° c¢6 nhiing pic khac nhau. Cu thé, vt liéu
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M1 xuit hién thém 1 pic & géc 2 theta
18,1°, twong ung véi pic nhidu xa ctia mat
phang tinh thé (200), dit liéu phd chuan
a - MnO, (JCPDS card PDF file no. 44-
0141) [7]. Bén canh d¢, vat licu MO xuat
hién thém 3 pic ¢ goc 2 theta 53,8°; 57,1°;
64°. Bidu d6 chung to vat lisu M1 1a d4
ong da dugc phu thanh cong MnO,,.

Nghién ciru

3.4. Pdnh gid kha ning hdp phu ion
Pb** ciia vt ligu M0 va M1

3.4.1. Khao sdt thoi gian cdn bang
hap phu Pb**

Qua thyc nghiém, két qua khao sat
thoi gian can bang hap phu Pb*" cua vat
li¢u da ong th6 va da ong phu MnO, duge
thé hién ¢ bang 2.

Bing 2. Két qud khdo sdt thoi gian cdn bang hép phu ciia vt ligu MO va vit ligu M1

e . , 0, (mg/g)
STT | Théi gian (phit) C, (mg/L) VatliGu M0 Vat licu M1

1 0 5 0.0 0.0

2 15 5 0,231 0,203
3 30 5 0.239 0.204
4 60 5 0.250 0.209
5 120 5 0.250 0.209
6 180 5 0.250 0.209
7 240 5 0.250 0.210

Tai thoi diém 60 phut dung luong
hap phu cta 2 loai vat liéu tang dang ké
(vat liéu MO dat 0,250 mg/g; vat liéu M1
13 0,209 mg/g) va gan nhu khong thay doi
s0 Vi cac mdc thoi gian cao hon. Do do
chon thoi gian toi wu hap phu Pb** 1a 60
phut cho 2 loai vat lidu nay dé tién hanh
céc khao sat tiép theo.

3.4.2. Khéo sdt dung lirong hdap phu
cuc dai Pb**

Két qua khao sat dung luong hap phu
ctia vat liéu MO va M1 duoc thé hién qua
bang 3.

Bing 3. Két qud khdo sdt dung lwong hip phu cuc dai ciia vt ligu M0 va M1

STT Vit liéu M0 Vit liéu M1

m (g) [ C_(mg/L) [C (mg/L)| Q (mg/g) | m(g) [ C, (mg/L)[ C(mg/L) | Q(mglg)
1 1 1 0,151 0,042 1 1 0,300 0,035
2 1 5 0,828 0,209 | 5 1,382 0,181
3 1 10 3,544 0,323 1 10 4,222 0,289
4 1 20 11,815 0,409 1 20 12,226 0,389
5 1 50 39,934 0,503 1 50 41,132 0,443

Tir bang 3, xdy dung duoc duong cong dang nhiét hip phu va d6 thi dang tuyén

tinh cia phuong trinh Langmuir:

DPuong cong ding nhiét hap phu

vat liéu M0
06 (vatli¢ )

0.4

0.2

Q (mg/g)

0
0

20 40 60
C (mg/1)

Puong cong ding nhiét hip phu (vat
liéu M1)
0.6
&0 0.4
on
g
o 02
0
0 20 40 60
C (mg/l)

Hinh 4: Puwong cong ding nhiét hip phu ciia vt ligu MO va vat ligu M1
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Phuong trinh dang tuyén tinh

100 (vt ligu MO) (vat ligu M1)
E E 50
o y=1.9082x +3.8688 | < y=2.1034x + 6.0779
© R?=0.9977 © R? = 0.9989
0 0
C (mg/l
0 20 ¢ (mgny 40 60 0 20 €D 4 60

100 Phwong trinh dang tuyén tinh

Hinh 5: Phwong trinh Langmuir dang tuyén tinh ciia vit ligu MO va vit liéu M1

O ca hai phuong trinh, hé sé tuwong
quan R? déu > 0,99. Do d6, phwong trinh
Langmuir 12 phu hop dé mé ta qua trinh
hap phu cta cac vat lidu MO va M1 véi
ion Pb?*. Piéu nay nghia 13 ion Pb?* ¢6 thé
bi hap phu don 16p trén d4 ong va da ong
bi‘én tinh phu MnO,,. Két qua nay tuong
dong vdéi nghién ctru cua Nguyeén Thanh
Tung va cong sy khi thuc hién bién tinh
d4 ong bang dung dich EDTA [5].

Tai trong hép phu cuc dai cua 2 vat
liéu dugc xac dinh mét cach gén ding tur
cac duong ding nhiét hap phy. Tai trong
hap phu cuc dai cua cac vat licu MO va
M1 lan luot 12 0,524 mg/g va 0,475 mg/g;
hang s6 hap phu K trong hai truong hop
1an luot 13 0,493 L/mg va 0,346 L/mg.

Qua d6 thiy rang, d4 ong tai xa
Quynh Chau c6 kha ning hap phu kha tot
ion Pb?* va khong c6 su chénh léch nhidu
gitra hai loai vat liu. Qua trinh bién tinh
phu MnO, Ién da ong tho lai chua nang
cao dugc kha nang hap phu cia vat liu.
Do d6, can c6 nhing nghién ctru chuyén
sau hon va tht nghiém nhiéu phuong
phap bién tinh khic nhau dé co thé tong
hop duoc vat liéu cd kha nang hép phu
t6i .

3.4.3. Anh huéng cua ion CF va ion
Fe** 161 kha ning hdp phu Pb**

Qua thyc nghiém, két qua khao sat
anh huong cia néng do CI-, Fe** dén kha
nang hap phu Pb?* cua vat liéu M0 va M1
dugc thé hién & bang 4 va hinh 6.

Bing 4. Két qua khdo sw anh hwéng ciia nong dp CF, Fe** tdi qud trinh hip phu

C,Pb* | Nong d§ CI' | Hiéu suit hap phu H (%) | Nong d9 Fe** | Hiéu suat hap phu H (%)
(mg/L) (mg/L) MO M1 (mg/L) Mo M1
5 0 83,40 72,40 0 83,40 72,40
5 50 21,40 82,62 5 14,69 53,20
5 100 17,75 74,89 10 11,72 42,89
5 200 15,64 70,90 20 7,78 26,46
5 500 14,62 67,26 50 6,87 17,04
100 1 100 4 ® Hiéu suét hép phy
80 - 80 | cua MO
40 ® Hiéu suat hap 40 4
20 | phu ciia M3 20 |
0 - 0-
0 50 100 200\ A eda Ol (mei 0 ° N6ne 4o Fe” (ma/h™
(@) (b)

Hinh 6: Dé thi biéu dién anh hwéng ciia nong dp CI va Fe* dén kha ning hip phu Pb**
cua vit liéu M0 (a) va M1 (b)
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Két qua cho thay, su c6 mit cua cac
ion (CI- hodc Fe*") cé anh hudng ro rét
t6i kha niang hdp phu cua vat liéu da ong
tho. Tuy nhién trong truong hop vat licu
d4 ong bién tinh thi anh hudng cua ion
canh tranh da giam bot.

Cu thé, hiéu suit hap phu Pb*" cua
vat lieu MO giam tir 83,4% xubng con
14,62% (& noéng do CI- 1a 500 mg/L) va
con 6,87% (6 ndng do Fe** 1a 50 mg/L).
Gi4 tri tuong Gmg d6i véi vat lisu M1 1a
5,14% va 55,36%.

Nguyén nhan co thé vi trén bé mat
ctia vét liéu MO chira nhitng ion dong hinh
v6i ion CI nén CI* dugc wu tién hap phu

Nghién ciru

trude [2]. Nguoc lai, vat lidu M1 da duogc
pht 16p MnO, bén ngoai nén ion CI s& kho
bi hap phu boi vat liéu. Do dé khong anh
huong tdi kha nang hap phu Pb** ciia vat
liéu nay. Bén canh do, ¢ néng dod cang cao,
ion Fe** da canh tranh véi ion Pb** dé hap
phu trén bé mat vat liéu [2]. Vi vay, cang
tang nong do cua Fe** thi hiéu suat hap phu
Pb* cua ca hai vat liéu cang giam.

3.4.4. Danh gia kha nang xu ly Pb**
ctia vt liéu M1 doi véi nuede thai thuc té

Két qua danh gia kha ning xir Iy Pb**
cuia vat liéu M1 ddi v6i nue thai thyuc té
dugc tong hop va trinh bay trong bang 5

Bing 5. Két qud thir nghiém xiv Ii mau nwéc thai véi vit ligu M0 va M1

) Khoi T:he tlcl’1 Nong d9 Nong d sau hap phu C, C trung o
Vat | lwong | mau nudc N (mg/L) L Hiéu suat
in AL TeA 2 ban dau X X X binh o
litu | vatliéu | thai(ml) (mg/L) Lan1 | Lan2 | Lan3 (mg/L) xir ly (%)
(t4] (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
MO 1,0 50 4,327 0,852 | 0,923 | 0,638 0,804 81,4
M1 1,0 50 4,327 1,305 | 1,458 | 1,137 1,300 69,9

Tu két qua trén, nhan the”iy vat liéu
da ong tho va vat liéu da ong trén co so
phﬁ MnO, da c6 khé nang xur ly Pb** Vfii
nong do Pb ban dau vuot QCCP 8,7 lan
xubng con vuot QCCP tir 1,6 - 2,6 lan.
Dung luong hap phu Pb?* trong nudc thai
thuc té trung binh 14 0,176 mg/g (MO0) va
0,151 mg/g (M1). Nguyén nhin c6 thé
do trong mau nudc thai ¢ nhiéu cac ion
canh tranh v6i Pb*" nhu Fe**, Mn?', Cu?*
di vao mao quan cua vat liéu va can tr¢ sy
chuyén dong cua ion Pb*, lam giam kha
ning hap phu cua vat liéu da ong [4]. Dé
nudc thai sau xir ly dat ngudng quy chuan
vé x4 thai can két hop véi cic phuong
phap xtr ly khac.

4. Két lugn

Két qua nghién ctru da danh gia dugc
kha nang hap phu ion Pb** ctia vat liéu da
ong tho va da ong bién tinh phu MnO, khai
thac tai xa Quynh Chau, huyén Quynh

Luu, tinh Nghé An. Qua thuc nghiém cho
thdy thoi gian can bang hap phu cua céc
vat liéu 1a 60 phut. Dung lugng hip phu
Pb?* cuc dai tinh theo phuong trinh déng
nhiét Langmuir cua hai vat liéu M0 va M1
1an luot 14 0,524 va 0,475 mg/g. Qua trinh
hap phu Pb** cua vat liéu bién tinh it bi
anh hudng boi cac ion Cl- va Fe’" hon so
voi vat ligu tho. Nghién ctru cho théy, cac
vat liéu da ong thd va da ong dugc phu
MnO, ¢o thé duoc L'rng dung dé xu 1y chi
trong nudc thai thuc té.
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