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ABSTRACT

Rice-husk ash (RHA) is prepared from a by-product of rice production.
lts main component is silic dioxide. Thanks a zeolite-like structure, it
could be used as an adsorbent. In this study, RHA was used to remove
some antibiotic and anti-inflammatory drugs in aqueous medium such
as Cefuroxim, Dexamethasone, Methylprednisolone, Prednisolon. These
drugs are recommended to use at home for Covid-19 patients. The
RHA has a specific surface area of 179.797 m?/qg), the pore size of
63.547 m?/g, the average particle size of 3.8 um. The zeta potential of
RHA in distilled water of -42.5 V, the point of zero charge of 6.7. The
main composition of elements in RHA is Si, O, C. Among investigated
samples, the Cefuroxim adsorption efficiency of RHA is the best, with a
adsorption capacity reached 143 mg.g” and adsorption efficiency
reached 86.00 % at the optimum adsorption condition of pH solution of
7, adsorption time of 150 min, RHA weight of 0.3 g and the initial drug
concentration of 5.0 mg.L™.

Gidi thiéu chung

dbng san xudt va qua trinh trao déi chat cla co thé
ngudi. Cac loai thudc khang sinh, khang viém noi

Trong ba nam gan day, thé gidi dang phai déi mat
véi dai dich Covid-19, gay dnh hudng nghiém trong
dén nén kinh té cling nhu ganh nang déi vaéi nganh
cébng nghé dugc. Cac san phdm hé trg, ngdn nglra
va diéu tri bénh Covid-19 ra ddi, trong doé cac san
pham thudc khang sinh, khang viém dung dé phong
ngua va diéu tri bénh Covid 19 dugdc phét trién manh
mé&. Cung vai dé 1a van dé& & nhiém mai trudng do
qué trinh digu ché sadn phdm thudc khang sinh,
khang viém dao thai ra méi trudng thdng qua hoat

chung khi xam nhap vao trong cac khu vuc nudc tu
nhién sé& khién cho céc vi khuén thich nghi v&i moi
trudng khang khang sinh va trd nén khang thudc,
dong thai lam thay d&i hanh vi clia mét s6 loai dong
vat [1]. Biéu nay sé la thach thic cho viéc diéu tri
bénh trong tuang lai.

Dé xU ly thudc khang sinh, khang viém trong nudc,
cac nha khoa hoc & trong nudc va trén thé gidi
dang tich cuc tim kiém céc giadi phap hiéu qua [1,2],
trong do su dung céc vat liéu hdp phu ré tién, than
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thién moi trudng nhu tro trdu, zeolit, silica,... la
hudng nghién cltu dugc quan tam [3,7].

V& tréu la san phdm thira clia nganh néng nghiép.
MGt s6 cong trinh da nghién cliu tai st dung vo trdu
dé ché tao tro trdu va silica dé lam vét liéu hap phu
[7,9], phu gia cho vat liéu composite [10,12], son [13]
v.v. Mét s6 nghién cdu da chi ra tro trau cé kha nang
hédp phu thudc khang sinh rat tot [7,14,15], hiéu suét
hdp phu c6 thé 1én t&i 98,85 % va dung lugng hép
phu dat ti 17,74 mg/g [15].

Trong nghién clu nay, chdng téi st dung tro tréu
lam vét liéu hdp phu mét s6 thude khang sinh, khang
viém, ma dugc khuyén céo st dung cho bénh nhan
Covid-19 diéu tri tai nha nhu Cefuroxim,
Dexamethasone, Methylprednisolone, Prednisolon.
Diéu kién hdp phu t&i uu, khd nang hdp phu va déng
hoc hap phu cac thuéc bdi tro tréu dugc nghién clu
va thdo luan.

Thuc nghiém va phuang phap nghién ciu

Nguyén vat liéu, hda chat: Zincap 500 (Cefuroxime -
CisH1sN4OgS - 500 mg, ki hiéu la ZC) do Chi nhanh
cong ty ¢6 phan Armephaco-Xi nghiép dugc phém
150- Viét Nam san xudt; Dehatacil (Dexamethasone -
C22H29FOs -0,5 mg, ki hiéu la DH) do Céng ty c6
phan Dugc phdm Ha Tay — Viét Nam san xudt;
Medrol (Methylprednisolone - Cz2H300s -16 mg, ki
hiéu & MD) do Céng ty Pharmacia ltalia SPA-Y san
xudt, Prednisolon (Prednisolon - CaiH280s - 5 mg, ki
hiéu la PD) do Coéng ty <6 phan Dugc TW
MEDIPLANTEX — Viét Nam san xudt. V& trédu dugc
thu thap tur chg & TP. Hai Phong.

Téng hop tro tréu tur vo tréu: dau tién, vé trau dugc
dét dén khi chay den bang may kho gas (khoang
400°C trong 1 gi®). Sau dé, tro trdu dugc khudy vdi
nudc néng trén may khudy tu trong 1 gid. Loc thu
phan tro sach. Phén tro sach dugc sdy qua dém
trong t0 sdy déi luu khong khit & 90°C. Tro tréu sau
do dugc nghién bang c8i ma ndo dé thu dugc dang
tro min. Dién tich bé mat cla tro trdu dudc xac dinh
bang thiét bj phan tich dién tich bé mat va 16 x6p
TriStar I cla hang Micromeritics (My) tai Vién K§
thuat nhiét dai, Vién Han lam Khoa hoc va Coéng
nghé Viét Nam (Vién HLKHCNVN). Phé héng ngoai
(IR) clia tro trdu dugc ghi trén thiét bi phé héng
ngoai Nicolet iS10 cla hang Thermo Scientific (M)
tai Vién Ky thuat nhiét ddi, Vien HLKHCNVN. Hinh
thai cdu trdc cla tro trdu dugc chup trén thiét bi hién
vi dién t&r quét (SEM) ctia hang Joel (Nhat Ban) tai

Vién Ky thuat nhiét ddi, Vién HLKHCNVN. Phan tich
nhiéu xa tia X (XRD) dugc thuc hién trén thiét bi
Siemens D5000 (Buc) tai Bai hoc Khoa hoc Tu nhién,
Dai hoc Quéc gia Ha N6i. Thanh phan nguyén t6 cla
tro trdu dugc phan tich trén thiét bi SEM JMS-6510LV
(Joel, Nhat Ban) két néi véi dau do tan xa nang lugng
tia X (EDX) cla hang Oxford (M) tai Vién Ky thuat
nhiét ddi, Vién HLKHCNVN. Phan bé kich thudc hat
va thé zeta cla tro trdu dugc xac dinh trén thiét bj
Zetasizer SZ-100 (Horiba, Nhat Ban) tai Vién Ky thuat
nhiét ddgi, Vién HLKHCNVN.

Xac dinh diém déng dién cta tro trdu: 0,1 g tro trau
dugc can chinh xéc réi cho vao binh nén 250ml cé
nUt mai. Thém 50 ml nudc cat vao binh va hén hop
trong binh dugc khudy trén may khudy tU véi téc do
300 vong/pht trong 1 gi¢r dé tro tréu phan tan vao
trong nudc. Sau doé, diéu chinh pH cla dung dich
bang HCl 0,1 M hodc NaOH 0,1 M dé pH hdn hgp
dat 2, 4, 6, 8, 10, 12. Mdi lan diéu chinh pH thi sur
dung may do pH (Buc) do pH clia hdn hap ngay sau
khi diéu chinh va sau 48 gig khudy lién tuc. Sau doé
mdi diéu chinh sang pH khac [17,18].

Xay dung duong chuédn cla thubc Zincap: hoa tan
500 mg ZC vao nudc cét trong binh dinh muc 1 L,
thém nudc cat téi vach ta dugc dung dich chuén ZC
néng dé 500 mg/L. Sau dé, tir dung dich chuén, pha
lodng ra cac nong dé nho hon va dem dung dich di
do quang trén may quang phé hap thu t& ngoai —
kha kién (UV-VIS, S80 Libra, Biochrom, Anh) tai Vién
K§ thuat nhiét ddi, Vién HLKHCNVN.

Xay dung dudng chuédn cta thudc Dehatacil: Hoa tan
0,5 mg DH vao nudc cét trong binh dinh mdc 100
mL, thém nudc cét téi vach ta dugc dung dich chuén
DH néng db 5 mg/L. TU dung dich chuén, pha lodng
ra cac néng dé nho han va dem dung dich di do
quang trén méay quang phé hap thu UV-VIS.

Xay dung duong chudn Medrol: hoa tan 16 mg MD
vao nudc cat trong binh dinh mdc 1L, thém nudc cat
tdi vach ta dugc dung dich chuén MD néng dé 16
mg/L. TU dung dich chuén, pha lodng ra cac néng
dé nho hon va dem dung dich di do quang trén méay
quang phé hép thu UV-VIS.

Xay dung dudng chudn Prednisolon: Hoa tan 5 mg
prednisolon vao nudc cét trong binh dinh muc 1 L,
thém nudc cét tdi vach ta dudc dung dich chuén PD
néng dé 5 mg/L. TU dung dich chuén, pha lodng ra
cac néng dd nho han va dem dung dich di do quang
trén may quang phé hép thu UV-VIS.
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Nghién ctu kha nang hép phu cla tro tréu véi 4 loai
thudc trén dugc thir nghiém nhu sau: can 0,2 g tro
trdu cho vao binh ndn, sau dé thém 100 mL dung
dich thuéc da pha san (ndng dé thudc dugc tinh
toan lai theo phuong trinh duding chudn). Tién hanh
lac binh lién tuc trén may 1ac tron HY-5 Manueuvre
Style Vibrator (Trung Quéc) trong 120 phdt & nhiét
dé phong [8,15-16,19]. Sau do st dung gidy loc, loc
thu phan dung dich va dem dung dich di do quang
trén may quang phd hdp thu UV-VIS. Duya vao
phuong trinh duding chuén, tinh toan dugc ndng do
thudc dugce hép phu.

D6i véi mau khado sat anh hudng clia pH dung dich,
pH dugc thay déi tir 4-9, ¢ dinh thdi gian hdp phu
120 phdt, ham lugng tro tréu st dung la 2000 mg/L,
ndng dé dau clia thude ZC 1a 7,3 mg/L. BSi vai mau
khdo séat anh hudng cua thai gian hap phu, ¢ dinh
pH = 7, ham lugng tro trédu s dung la 2000 mg/L,
néng dé déu cda thudc ZC la 7,3 mg/L, thay déi thoi
gian hdp phu tr 30 — 180 phut. DI véi mau khao sat
anh hudng cuta khéi lugng tro trau, c6 dinh pH = 7,
thai gian hap phu 150 phit, néng dé dau cla thudc
ZC 1a 7,3 mg/L, thay d&i ham lugng tro trdu si dung
tU 500-4000 mg/L. Sau khi tim dugc diéu kién thich
hop vé thai gian hdp phu, pH hdp phu va ham lugng
tro tréu, déi véi mau khao sat anh hudng clia ndng
dé thuéc ban dau, ¢ dinh pH = 7, thai gian hép phu
150 phdt, ham lugng tro tréu st dung la 2000 mg/L,
thay déi néng do dau clia thuée ZC 1a 5,0-12,5 mg/L.

Két qua va thao luan
Ddc trung, tinh chdt cda tro trdu

Ph& hdng ngoai cla tro trdu dugc trinh bay trén
Hinh 1.

SiReflectance

Hinh 1: Phé IR cla tro trau

TU Hinh 1, ¢4 thé thdy thanh phan chinh cla tro tréu
la silica do pic dao déng hoa tri bat déi xiing va ddi
xUng cla lién két Si-O-Si xudt hién vdi cudng do
manh & 1035 cm™ va 793 cm™ °. Ngoai ra cling
quan sat dugc pic dao dong ddc trung cho dao ddng

hoa tri va dao dong bién dang clia nhém O-H trong
Si-OH & 3235 cm™ va 1584 cm™ .
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Hinh 2: Anh SEM cla tro trau

Quan sat Hinh 2, ¢4 thé thdy mau tro trdu co cau
tric dang tadm x8p vai kich thudc 16 x8p khoang 5

um.
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Hinh 3: Budng hap phu - gidi hdp phu dang nhiét
nita cla tro trdu

K&t qua trén Hinh 3 cho thay tro tréu thudc dang vat
liéu co kich thudc mao quan trung binh va c6 dudng
dang nhiét hdp phu kiéu IV theo IUPAC dac trung
cho vét léu hép phu kich thudc mao quén trung binh.
Dién tich bé mét riéng theo BET cla tro tréu la
159,797 m?/g. Thé tich mao quan 1a 0,0955 cm®/g va
kich thudc mao quan 1a 6,0138 nm. So véi mau tro
tréu cla tac gid G. Kaur va cong sy [15], mau tro trdu
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trong nghién ctu nay cé dién tich bé mat riéng Ién
han (159,797 m?/g so véi 32,6 m?/q), trong khi so vdi
mau tro trédu bién tinh MnSO4 clia tac gid Pang Kim
Tai va Vi Xuan Hong %, mau tro trdu trong nghién
clu nay c6 dién tich bé mat riéng tuong duong
(159,797 m?/g so vdi 152,412 m?/q).
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Hinh 4: Gian do XRD cla tro tréu

Hinh 5: Ph& EDX cla tro trau
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Hinh 6: Biém dién tich khéng cla tro tréu

Hinh 4 1& gian dd nhiéu xa tia X (XRD) cla tro trdu.
Do khéng quan sat dudc pic nhiéu xa trén gian do
XRD ctia tro trdu nén cé thé théy tro trdu cé cau tric
v6 dinh hinh. Hinh 5 cho thdy thanh phan nguyén t&
chinh cda tro tréu gém Si (18,10%), C (18,13 %) va O
(59,98 %), N (3,30 %). Ngoai ra, con mét s& nguyén
t§ khac nhu Mg, Ca, S, Ni, K (ham lugng déu nho
hon 0,20 %). Diém dién tich khéng (pHpz) cla tro

trdu la 6,7 (Hinh 6). Kich thudc hat trung binh cla tro
trdu 1a 3,8 um va thé zeta la -42,5 V (Hinh 7).
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Hinh 7: Thé Zeta cla tro tréu

Khd néng hdp phu thudc cda tro trdu

VARV
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Hinh 8: Phé hép thu UV-Vis cla thudc

Két qua phd hap thu UV-Vis clia cac mau thudc dugc
trinh bay trong Hinh 8. Cac mau thudc déu xudt hién
pic hdp thu UV trong khodng 190-400 nm, vi vay c6
thé dung phuang phap UV-Vis d€ danh gia kha nang
hép phu thudc cla tro tréu trong nudc. Bang 1théng
ké budc séng cuc dai, phuong trinh dudng chuén, va
hé s§ hoi quy tuyén tinh cla cac mau thude trong
nudc cat. Cac dudng chudn déu cd hé s6 héi quy
tuyén tinh khé cao, 0,9742-0,9986. Céc gia tri nay
x&p xi 1 nén c6 thé st dung cac phuang trinh dudng
chuén nay dé tinh toan ndng doé thudc bi hdp phu.

Két qua hap phu thudc trong nudc clia cdc mau tro
trdu & pH = 7, thai gian hdp phu 120 phat, khéi
lugng tro trau sir dung la 200 mg dugc théng ké trén
Bang 2. Nong dé ban dau cla PD la 0,90 mg/L, MD
la 0,83 mg/L, DH 1a 0,80 mg/L va ZC la 0,73 mg/L.
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Céc néng do nay dugc xac dinh dya trén dé tan béo
hoa clia thudc trong nudc cét.

Bang 1: Phuong trinh dudng chuén cda thudc trong

nuéc
Thusc (7;:;:) PhqungC:]rLiJrg; dudng R2
PD 248 y=3918,3x+0,0369 | 9,986
MD 247 y=2056,5x+0,0284 | 9,871
DH 194 y=649,77x+0,0871 | 9,742
ZC 281 y=9087,0x+0,2904 | 9,798

Trong dé, hiéu sudt hap phu (H) va dung lugng hap
phu (ge) dudc tinh theo céng thirc sau ™:

H (%) = (Co-Ce).100/Co (1)
Qe (Mg/g) = (Co-Ce).V/m (2)

Trong do6, Co va Ce la ndng dd ban déu va nong do
can bang clia thudc (mgy/L), V 1a thé tich mau (mL) va
m la khéi lugng tro tréu (g).

Bang 2: Kha nang hép phu thudc cla tro tréu

TT Thudc H (%) Qe (My/q)
1 PD 3,33 0,15
2 MD 4217 1,75
3 DH 31,25 1,25
4 7C 73,97 2,70

K&t qué & Bang 2 cho thay tro trdu cd kha nang hép
phu thudc ZC la tét nhét trong 4 loai thudc khao séat.
Sy hap phu thudc ZC la t6t nhat trong 4 mau thudc
khao sat cé thé do (i) bé mat tro trau co dién tich am
(-42,5 V) nén & gia tri pH hdp phu (pH = 7) I6n hon
pHpzc (PHpzc = 6,7) thi bé mat cd thé hap phu cation
718 va (i) trong cAu tric hda hoc clia cefuroxime
trong ZC c6 chla cac nhom -COOH va nhém amide
(CONH) (cac nhom nay dé bj phan i thanh cation
trong méi trudng nudc) con cac thuéc PD, MD, DH
chi c6 nhém -COOH (Hinh 9). Do do, lua chon ZC dé
khdo sat cac yéu té anh hudng dén qué trinh hép
phu thudc cta tro trdu gébm pH cla dung dich, thdi
gian hap phu, khéi lugng tro trdu va ndng dé thudc
ban dau. Cac két qua khado sat dugc théng ké trén
cac Bang 3-6.

Quan sat két qua & Bang 3 c6 thé thay tro trdu co
khd nang hdp phu thuéc ZC t&t hon trong moi
trudng pH trung tinh hodc gan trung tinh. Khi pH cua
dung dich bang 7, hiéu suét hdp phu va dung lugng

hap phu thuéc ZC cla tro tréu la cao nhat. Biéu nay
c6 thé do trong céu tric cla dugc chét cefuroxime
trong thudc Zincap c6 cac nhom chiic COOH va
amide lam cho dugc chat nay dé phan li thanh cation
nén dugc hdp phu tét bdi tro trdu nhu trinh bay &
trén.

/
-0

/
° J}r&rm 1o
o
o

|
- \I/N Ha

Q

Hinh 9: C4u tric hda hoc cla cefuroxime (a),
dexamethason (b), methylprednisolone (c) va
prednisolon (d)

Tuy nhién, & cac pH Ién hon 7, cac nhdm chic nay
6 thé phan Ung vai OH” trong mdi trudng, lam giam
hiéu sudt va dung lugng hdp phu cla tro trdu. Do
dé, lya chon pH 7 cho cac nghién clu tiép theo.

Bang 3: Anh hudng clia pH dung dich dén kha ning
hép phu thuéc ZC cua tro trdu
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T pH H (%) Qe (MQ/q)
1 3 38,36 1,40
2 4 52,05 1,90
3 5 49,32 1,80
4 6 65,75 2,40
5 7 73,97 2,70
6 8 58,90 2,15
7 9 45,21 1,65

Bang 4: Anh hudng cla thai gian hap phu dén kha
nang hap phu thuéc ZC cla tro trau

- Tr;)c;lugézr;;sp H (%) ge (Mg/q)
] 30 26,03 0,95
5 60 43,84 1,60
3 90 73,97 2,70
4 120 73,97 2,70
c 150 79,45 2,90
6 180 49,32 1,80

TU két qua & Bang 4 va Bang 5, lya chon thai gian
hap phu t6i uu la 150 phut, khéi lugng tro tréu téi uu
la 300 mg.

Bang 5: Anh hudng clia khdi lugng tro trau dén kha
néng hap phu thuéc ZC cla tro tréu

T thr';jfggg)”o HES) | e (mg/g)
1 50 60,27 8,80

2 100 72,60 5,30

3 200 79,45 2,90

4 300 80,82 197

5 400 80,82 1,48

Két qua trén bang 6 cho thdy ndng dé dau clia thudc
ZC c6 anh hudng dang ké dén kha nang hép phu
thudc cla tro trau. O ndng do thudc thép, hiéu suat
hép phu va dung lugng hdp phu cla tro trdu cao
hon so vai khi hdp phu & ndng dé thudc cao. Co thé
théy so sanh vdi cac nghién clu st dung tro trdu dé
h&p phu thudc khang sinh ofloxacin 7 (khéi lugng tro
trdu 7,94 g/L, thai gian hap phu 430 phdt, pH = 6,
hiéu sudt hap phu = 79,71 %, dung lugng hap phu =
6,28 mg/q); thudc khang sinh sulfamethazine 8 (khdi
lugng tro trdu 2,5 g/L, thai gian hdp phu 150 pht,

pH = 7, hiéu sudt hap phu = 100%, dung lugng hap
phu = 11,78 mg/qg); va thudc khang sinh doxycycline
® (khéi lugng tro trdu 5 g/L, thdi gian hdp phu 85,85
phut, pH = 6, hiéu sudt hdp phu = 98,85 %, dung
lugng hép phu = 17,74 mg/q), tro trdu trong nghién
cltu nay co kha nang hép phu thuéc Zincap kha tét.

Bang 6: Anh hudng clia ndng dé dau ctia thudc dén
kha nang hap phu thuéc ZC cla tro tréu

o Norzr%;j/cr_)dau H (%) ge (Mg/Q)
1 12,5 64,00 2,67
> 73 79,45 193
3 66 84,85 187
p 50 86,00 143
Két luan

Trong nghién clu nay, tro trdu da dugc ché tao
thanh cong va st dung dé hdp phu mot sé thudc
dugc khuyén nghi s&t dung cho bénh nhéan diéu tri
bénh Covid-19 tai nha. Tro trdu cé cdu tric xp, co
dién tich bé mat riéng 179,797 m?/g vdi thanh phan
chinh 1a SiO2. Tro tru cé cau trdc vo dinh hinh, kich
thudc hat trung binh la 3,8 um, dién tich bé mat la -
42,5 V. Trong cac thudc khdo sat, tro trdu co kha
néng hép phu thudc Zincap tét nhat. Biéu kién thich
hop dé hdp phu thudc Zincap bang tro tréu la pH
dung dich = 7, thai gian hdp phu 150 phut, khoi
lugng tro trdu 0,3 g va néng dé thudc ban dau 5,0
mg/L. O diéu kién nay, hiéu suét hap phu thudc dat
86,00 % va dung lugng hédp phu dat 1,43 mg/g.
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