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ABSTRACT

In the present paper, nanosized magnesium ferrite (MgFe,O4, material
is synthesized by the hydrothermal method. The size and microstructure
of magnesium ferrite were analyzed based on X-ray diffraction (XRD),
scanning electron microscopy (SEM). The nitrogen adsorption-
desorption was used for determination of surface area (Brunauer —
Emmett — Teller (BET)) and porosity of the fabricated material. The
adsorption behavior of Pb® using a new magnetic adsorbent is
investigated. The adsorption characteristic and Pb?* removal efficiency
of the adsorbent have been determined by investigating the influence
of operating variables such as dosage of manganese ferrite. The
maximum Pb?* sorption capacity was found to be 16,08 (mg/g) and
obtained using 0,1 g/L MgFe,O4 when pH equals 5, a temperature of 25
°C, and contact time as 24 h. The Langmuir and Freundlich models
were used to fit the experimental data and these showed good
correlations.

Gidi thiéu chung

phosphate va kim loai doc hai [3]. Chi (Pb) la kim loai
c6 doc tinh cao; udng nudc bi nhiém ion chi cé thé

Cac ferit spinel gan day da néi lén nhu mét loai chat
hdp phu mdi dugc uu tién sit dung dé xU ly nudc [1].
Céc vat liéu nay co dién tich bé mat cao va cac vi tr
hoat dong Ién dé tuong tac véi cac chat gay 6 nhiém,
do dé mang lai khd nang hép phu cao. Cac ferit spinel
s& hiu cac dac tinh siéu thuan tU dac biét, cho phép
chiing dé dang dugc thu hoi ti hdn hop phan Uing
bang cach st dung tur trudng bén ngoai [2]. Cac ferit
spinel da dudc nghién cliu dé loai bd cac chat gay 6
nhiém khac nhau trong nudc nhu cac hgp chat hitu g,

gay ra mét s6 hé luy cho stic khde nhu thiéu mau, dau
bung, tén thuong ndo, cac bénh vé gan, than va ung
thu [4]. Nudc thai tU nganh cong nghiép san xudt &c
quy chi-axit la mét trong nhiing nguén chinh gay 6
nhiém chi. Cé rat nhiéu phuong phép kha thi dé loai
bd chi ra khoi nudc, chang han nhu trao déi ion, quy
trinh mang [5], két tha hda hoc, loc [6] va hap phu [7],
Trong s6 cac phuong phap nay, hdp phu la mét
trong nhiing cong nghé loai bd phé bién nhét va da
thu hat dugc sy chd y réng rédi do c6 nhigu uu diém
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nhu: chi phi thdp, quy trinh don gian va hiéu qué loai
bo cao [8]. Cac nghién clu gan day cho thdy rang cac
ferit ctia spinel va vt liéu téng hgp cla ching c6 kha
nang hdp phu Pb?* mot cach cé hiéu qua [9]. Spinel
magnesium ferrite (MgFe>O4) dugc hinh thanh tUr cac
nguyén té phong pht (Mg, Fe, O) trong vo trai dét,
khong gay doc hai cho mdi trudng [10]. N6 s& hitu cac
tinh chét xtc tac quang tha vi vi mau do sdm cla no,
oxit hdp thu trong vung kha kién va hdp dan dé
chuyén déi nang lugng mat tri. MgFe,O4 két tinh
trong hé 1ap phuang va cé nhiéu Uing dung cong nghé
khac nhau nhu vat liéu cuc duong cho pin lithium-ion
[11], hoat tinh xUc tac hay qua trinh tdy trang metyl
xanh bang anh séang [12], dac biét nd cling da dugc
Ung dung dé lam chat hap phu cho ion kim loai trong
dung dich nudc nhu: Co®* [13], In** [14], hay Mn®,
Co?*, Ni®* va Cu?* [15], ...Bén canh do, cac hat nano
MgFe,O4 d& dugc sit dung dé hap phu thudc khang
sinh tetracycline trong dung dich nudc. Két qua cho
thay, tetracycline c6 thé dé dang dugc hdp phu trén
cac hat nano magie ferit. Do do, né déng vai tro la
chét hdp phu déy hita hen dé€ loai bd khéang sinh khoi
nudc thai [16]. Hon nita, cac tinh chéat tu nhu do tu
hoa bdo hoa va dd nhay tir va t6c dd sinh nhiét cla
cac hat nano tUr tinh c6 thé dé dang dugc cai thién
bang cach diéu chinh chinh xac thanh phan, phan bé
cation, kich thudc hat va phan bd kich thudc théng
qua phuong phap téng hop [17]. Thong thudng, cac
phuong phép téng hgp hat nano ferit bao goém
phuong phéap gém, dong két tda, sol-gel, phun sdy,
nhiét phan va phuong phap thay nhiét [18]. Trong do,
phuong phéap thay nhiét co thé tao ra cac hat nhd
hon nhiéu, chdng han nhu cum, phan td, ion va
nguyén t [19]. Vi vay, trong bai bao nay chidng toi dé
cap dén cac két qua nghién cliu sy hdp phu ion Pb?*
trong dung dich nudc trén vat lieu MgFe;O4 c6 kich
thudc nano dugc t6ng hop bang phuong phép thuy
nhiét.

Thyc nghiém va phuang phap nghién clu

Héa chdt va thiét bi

Céc Céc hda chét sir dung trong nghién cu la cac hoa
chat tinh khiét dugc mua tUr Hang Merck, Buc gom:
FeCl3.6H.O, MgCl,.6H.O, NaOH, Pb(NOs);, HNO;3,
CH3sCOOH. Ethanol (C;HsOH) dugc mua tu Héng
Guangzhou,Trung Quéc. Nudc cat hai lan (cét trén
thiét bi cat nudc Fistream Cyclon, England) dugc sur
dung dé pha ché héa chét va trang, rifa cac dung cu

thay tinh. Coc thay tinh chiu nhiét 100 mL, 200 mL, 500
mL, micropipet cac loai, can phan tich, may khudy tu
gia nhiét, c6i chay ma néo, 10 nung, ti sdy, binh thuy
nhiét (bd Autoclave).

Vat liéu t6ng hop dugc nghién cliu bang cac phuong
phap vét ly hién dai nhu: Cau tric va do tinh thé cla
vat liéu nhan dang bdi sy nhiéu xa tia X (XRD) do trén
méay D8-Advance, Brucker vdi tia phat xa CuK, co budc
song A = 1,5406 A, cong sudt 40 KV, goc quét 20° dén
80°, & nhiét d6 phong. Hinh thai cia san phdm quan
sat bang quét kinh hién vi dién ti (SEM) trén may
JMS-5300LV (M§) & 10 kV. Dién tich bé mat riéng
dugc xac dinh bang dudng dang nhiét hdp phu-giai
hap nitd si dung Micromeritics Tristar 3000, nai cac
mau trudc do da dugc khir khi & 120 °C trong 12 gid,
tién hanh gia nhiét t&r 120 dén 180 °C vdi thai gian
thay déi trong khoang 6-12 gid.

T6ng hgp MgFe-O4

Cho 1,017 g MgCl..6H.0 va 2,716 g FeClz6H.0 vao
moét coc thuy tinh 250 mL, thém 180 mL nudc cét,
dung may khudy tir khudy déu thu dugc dung dich A.
Hoa tan 1,650 g NaOH vao 20 mL nudc cét, sau dé
nhd tling giot dung dich NaOH vao binh chifa dung
dich A tiép tuc khudy déu bang maéy khudy tu, gitt
dung dich & nhiét dé phong trong thdi gian 15 pht,
xuat hién két tia mau nau den (B). Cho hén hop B vao
binh teflon 250 mL day ndp roi dua vao bd Autoclave,
van chat. Thay phan hén hop trén bang cach cho bo
Autoclave ¢ chiia dung dich B vao 16 nung. Tién hanh
gia nhiét & nhiét do la 180 °C vdi thdi gian 12 gid [9,
20], sau d6 dé ngudi binh thuy nhiét dén nhiét dé
phong, thu dugc dung dich chifa két tla va cac chat
hoa tan. Gan I8y két tua roi ria bang ethanol va nudc
cét nhiéu 1an dén pH ~ 7. Cudi cung san pham duoc
sdy kho & 60 °C trong vong 12 gid, nghién min ta dugc
magnesium ferrite (MgFe;O4).

Nghién ciu khd ndng hdp phy PE?* trén vat liéu
MgFesO4

PEé khdo sat khd nang hdp phu Pb®* cla vat liéu
magnesium ferrite (MgFe;O.), ching téi s dung
phuong phap hdp phu tinh. Cho 100 mL dung dich
chira Pb?* vai ndng dé ban dau khac nhau tir 20, 40,
60, 80, 100 va 150 mg/L vao c6c binh tam giac da co
chia 0,1 gam vat liéu MgFe;O4. Qué trinh hép phu
dugc tién hanh trong céac diéu kién: pH = 5, t6c do
khudy la 240 rpm, thai gian khudy 24 giG va & nhiét
dd phong khoang 25 °C. Sau khoadng thdi gian 24
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gid, cac mau dugc loc dé thu I&y dich loc. Néng do
bang méy quang phé hép thu nguyén ti (AA-.7000-
Shimadzu). T4t ca cac thi nghién dugc lap lai 3 1&n va
lay két qua trung binh céng.

Ham lugng Pb?* bi hap phu (milligram) trong moi

gram vét liéu dugc xac dinh bang cach st dung

phuong trinh can bang khéi lugng sau day  [21]:

q=(CO_Ce)XV (
m

) va hiéu sudt hdp phu dugc tinh

bang cong thic: H%:%xloo (2). Trong
o

dé, g la ham lugng ion kim loai bi hdp phu (mg/g) &

trang thai can bang, Co va Ce 1a ndng dé ban déu va

néng dé can bang (mg/L) tuong Ung. V la thé tich

dung dich (L) va m la khéi lugng (g) cla vat liéu hép

phu dudc sir dung.

Két qua va thao luan
Bdc trung vat liéu bang XRD

Phuong phap nhiéu xa tia X la mét trong nhiing
phuong phap thudng dugc sit dung dé nhéan dang céu
tric va do tinh thé clia vat liéu. NO con cho phép tinh
toén kich thudc hat va phan tich ban dinh lugng ham
luong cac chét co trong vat liéu. Két qua phan tich bang
nhiéu xa tia X dugc thé hién trén hinh 1. T& hinh 1 cho
thay, su hinh thanh pha cta vat liéu ferit d& dugc
chuén bj la tinh thé nano magnesium ferrite. DU liéu
dugc thu thép & pham vi 26 tr 20 dén 80 d6. Cac
dinh nhiéu xa phu hop véi thé dit liéu nhiéu xa tiéu
chuén qudc té (thé JCPDS s6 17-0464) [22]. That vay,

. @A

IMS-NKL 5.0kV 4.8mm x50.0k SE(M)

cla ion kim loai trong dung dich loc dugc xac dinh
mau XRD chifa cac dudng sac nét trung vdi dif liéu
chudn cla pha spinel MgFe,Q4 cé cdu tric khéi lap
phuaong. Céc dinh nhiéu xa & 26 thu dugc lan luct &
241, 33,2; 35,6, 40,9; 49,2; 54,0; 62,4; 63,9; 71,8 va
75,5 tuong Ung cho mét phang tinh thé cla spinen
magnesium ferrite la (220), (311), (222), (400), (422),
(511), (440), (620), (533) va (444).
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Hinh 1: Gian do XRD cua vat liéu MgFe,O4

Bdc trung cdc vt liéu bdng dnh SEM

D& quan sat dugc hinh thai hoc bé mat cla vat liéu,
ching t6i tién hanh khao sat vat liéu MgFe.O4 qua anh
hién vi dién t&r quét SEM vdi dé phong Tum va 200 nm,
két qua hién trén hinh 2.

T hinh 2 cho thy su hinh thanh cla chét ran x&p két
tu nhiéu hat vd&i cac tinh thé nhd rdi rac ¢ hinh dang
tuong tu nhu céac hat cau, co cdu tric rd rang, tuong
déi dong déu, vai duong kinh trong khoang 20 nm < d
< 50 nm.

Hinh 2: Anh SEM clia vét liéu MgFe,O4 & dé phong khac nhau: a) Tum va b) 200 nm

Bc trung bdng phuong phdp ddng nhiét hdp phu - gidi
hdp phu BET

Khd nang hdp phu bé mat cla cac hat nano
magnesium ferrite dugc xac dinh bang ky thuét dién
tich bé mé&t Brunauer — Emmett — Teller (BET) st dung
https://doi.org/10.62239/jca.2023.077
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cac nghién ctu héap phu / giai hép N2 va phan bé mao
quan trung binh theo BJH cling dugc trinh bay trong
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Hinh 3: Gidn d® hap phu - giai hdp N> (a) va phan bé mao quan (b) clla MgFe,O4

TU dudng dang nhiét hdp phu/gidi hip nitc cla
mangan ferit & hinh 3a, c6 thé thdy day la dudng cong
dang nhiét thudc loai Il theo phan loai IUPAC. Két qua
cho thay, dién tich bé mat riéng tinh theo mé hinh BET
la 22,25 m?-g™". Bén canh d¢, tU hinh 3b cho théy vat,
liéu co céu trdc da mao quan, phan bé réng, pic tap
trung trong khoang 1,5 dén 50 nm phu hgp vdéi nhan
dinh khi quan sat anh SEM va xuét hién cac ving mao

Khd nding hdp phu ion chi trong nudc cua cdc hat nano
MgFe>04

Anh hudng cua liéu luong chét hép phu

M6t trong nhiing théng s6 quan trong nhat dé loai bo
kim loai nhanh chéng va hiéu qud la kich thudc va
lugng chat hdp phu phai dugc t6i uu hoa.

100

—=— MgFe,0,

\

[oe]
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(o]
o
1

754

70 T T T T T T T ]
0,00 0,02 0,04 006 0,08 0,10 0,12 0,14 0,16

Liéu lwong chat hap phu (g/100 mL)
Hinh 4: Anh hudng cla liéu lugng t6i hiéu suét hap phu

Liu lugng chat hdp phu la mét théng sé quan trong
trong nghién ctru hép phu vi nd quyét dinh kha nang
cla chat hdp phu déi véi mét nong do ban déu nhat
dinh cda dung dich chi. Do do, ching téi khao sat anh
hudng cta khéi lugng hat nano MgFe,O4 dén phén

quan I6n co dinh pic & 121 nm. Mat khac, dudng kinh
da mao quan nén thé tich 16 tréng khac nhau phu hap
cho qua trinh hap phu cac phan tr co kich thudc khac
nhau. Diéu nay ching to vat liéu MgFe,O4 téng hop
dugc cb kha ndng hdp phu t6t nhitng phan t& nho
clng nhu nhitng phan ti cdng kénh nhu pham nhuém
va ngay ca kim loai nang [23].

trdm Pb?* bi hdp phu tU mdi trudng nudc trong
khodng khéi lugng chét hdp phu la 0,02— 0,15 g/100

mL, & ndng dé Pb?* 1a 10 mg/L, gia tri pH = 5 va nhiét
do6 25 ° C, két qua thé hién & hinh 4.

TU hinh 4 cho thdy, trong khodng 0,02 - 0,1 g hiéu suat
hap phu Pb?* ting tuong ddi nhanh va dan 6n dinh
trong khoang khéi lugng 0,1 — 0,15 g. Kha nang hép
phu gidm la do cac vi tri con lai d& b&o hoa trong qua
trinh hap phu. Méat khac, su gia tang ty lé phan tram
hap phu clia cac ion Pb** nay co thé 1a do su gia ting
cac vj tri hdp phu vé phia cac ion kim loai va dién tich
bé mat cla chat hdp phu [24]. Tuy nhién dén mét gia
tri nhat dinh hiéu qua hdp phu la cuc dai thi viéc tang
liéu lugng chat hdp phu khong con y nghia, do vay
chung t6i chon liéu lugng chét hdp phu la 0,1 g dé sur
dung cho nghién cu tiép theo.

Mé hinh ddng nhiét Langmuir

M6 hinh dudng déng nhiét Langmuir dugc dung dé
danh gia kha nang hép phu t6i da trén bé mat dan Idp
cla vat lieu magnesium ferrite, theo phuong trinh:

C__1 +L.Ce (3). Trong do, ge (Mg/g) la

qe qmax'KL qmax
lugng chét tan bi hdp phu tai thai diém can bang cla
mai thi nghiém, gmax (Mg/g) 1a lugng chét tan bi hap

https://doi.org/10.62239/jca.2023.077
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phu cuc dai Ung vdi trudng hop tét ca cac tam trén bé
mat chat hdp phu d& bi chiém, K. la hang s6 hép phu
Langmuir (L/mg), Ce la ndng dé chét bi hdp phu trong
pha 16ng tai thai diém can bang (mg/L). Nhu véy, bé
mat chat hdp phu sé dat dén diém bao hoa tai d6 muc
hédp phu cuyc dai dat dugc. Khi &p dung phuong trinh
tuyén tinh ctia mé hinh dang nhiét Langmuir dugc dua
ra bdi cong thic (3), thi do thi tuyén tinh da thu dugc
thé hién & hinh 5.
0,40
0,35+
0,30+
g 0,25+
20,201
[]
O
2 0,154
O
0,10+
0,05+

0,00+

y=0,062.x + 0,056; R = 0,042

0 1 2 3 4 5
Ce (mglL)

Hinh 5: D& thi dudng dang nhiét Langmuir

Sy tuong thich ciia md hinh Langmuir thudng dugc
danh gia théng qua hang s6 phan tach khong thia
nguyén Ry, [25] nhu phuang trinh: R, -1 4.
1+C,.K,
Néu: Ri < 1thi mo hinh tuong thich; R. = 0 thi mo
hinh tuyén tinh; R. > 1 thi khdng tuong thich. Va dua
vao mé hinh dang nhiét Langmuir ¢6 thé xac dinh
dugc khad nang hap phu téi da (Qmay) trén bé mat don
|6p cla vat liéu. TU hinh 5 cho thay, mé hinh hap phu
dang nhiét Langmuir mo ta tuong déi chinh xac su hdp
phu Pb?" trén vat liéu MgFe,O4 thong qua hé s xac
dinh clia qué trinh hodi quy 1a R? = 0,942. T phan tich
hoi quy trén ta tinh dugc dung lugng hdp phu cuc dai
va hdng s6 hap phu K ctia Pb?*. Sau khi xac dinh dugc
hang s6 hép phu K, dé xac dinh qué trinh hdp phu ion
kim loai trén vat liéu MgFe,O4 c6 phu hop vdéi dang
hép phu daon I6p theo md ta clia md hinh Langmuir
hay khong, tham s& can bang Ri dugc tinh toan va

phan tich. Tham s& R. dugc tinh dua trén cong thic (4)
thu dugc két qua thé hién nhu trong bang 1.
M6 hinh ddng nhiét Freundlich

Péang nhiét Freundlich: mo hinh hap phu dang nhiét
Freundlich dua trén lién quan thuc nghiém hép phu
clia chét bi hdp phu trén bé mat dj thé. Phuong trinh
Freundlich dang tuyén tinh dugc dién t& qua phuong

trinh 5 [26]. Inq, zl,InCe +InK. (5. Trong do, Ce
n

(mg/L) la ndng dé tai thai diém can bang va ge (Mg/qg)
la lugng ion kim loai bi hdp phu trén mét don vi khéi
lugng vét liéu hdp phu. Hang s6 n la s6 ma trong
phucng trinh Freundlich, dac trung cho tinh khéng
doéng nhéat vé nang lugng clia bé mat hdp phu. Hé s6
1/n 1a hé s6 khdng dong nhét va n la s6 do do léch so
v3i tuyén tinh cla sy hdp phu, gia tri ctia né cho biét
muc dé khéng tuyén tinh gitta ndng dé dung dich va
chat hép phu nhu sau: néu gia tri cda n = 1thi su hédp
phu la tuyén tinh; néu n < 1thi qué trinh hdp phu la
hoa hoc; con néu n > 1 thi qua trinh hdp phu la qua
trinh vat Iy va thuén 1gi. Ke 1a hang s& Freundlich dé chi
khé& nang hédp phu tuong déi clia cac vat liéu hap phu.
Po thi clia phuong trinh dang nhiét Freundlich dugc
biéu thi trén hinh 6 va cac thong sé cla dudng dang
nhiét dugc dua ra trong bang 1.

3.0+
y = 0,408.x + 1,977; R? = 0,993
2.5+
2.0
(]
g " = Pp*
1.54
1.0
0.5 T T T T T T
3 -2 -1 0 1 2

LnCe

Hinh 6: D6 thi dudng déng nhiét Freundlich

Bang 1: C4c gia tri thuc nghiém va thorhgR8 M hiny 16,08 111 N N 0,942 0,006 < Ri< 0,04

- 2,45 5,57 0,993

inh

Céc théng s6 clia hai mé hinh Langmuir va Freundlickét qua & bang 1|cho théy, dit liéu hdp phu phu hap vdi

Langmuir va Freundlich déi véi qua trinh hépaolnigi RET™ trén
MgFegO4
qmax 2
K n K R
(mo/g) | F

mé hinh Langmuir, dung lugng hdp phu cuc dai tinh
Rheo mé hinh nay 13 16,08 mg/g va gia tri R. nam trong

khodng =R =< 1 nén qua trinh hép phu la thuan lgi
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[21]. Bén canh d¢, gia tri thu dugc n > 1 (tdc 1/n < 1) cho
ta thdy mé hinh ddng nhiét Freundlich 1a phu hop vdi
qua trinh hap phu clia Pb®* trén vat liéu MgFe:O4 va
hép phu trong diéu kién bé mat hat khdng ddng nhét.
Bén canh do, & mo hinh Freundlich c6 R? = 0,993 cao
hon so v&i mo hinh Langmuir (R? = 0,942) nén mé hinh

Freundlich hgp ly han va chiing té vat liéu khdng dong
déu vé mat ndng lugng. Tu két quéd dung lugng hép
Phu (max) & trén, chdng toi dem so sénh véi mét s6
cong trinh da dugc cong bé trudc day khi st dung céc
chéat hdp phy khac nhau dé hdp phu ion Pb?*, két qua
dudc thé hién & bang 2.

Bang 2: So sanh kha ndng hap phu Pb?* v&i mét s& nghién cltu trudc day

_ Pb**] ban Dung lugn Tai liéu

m Chathap phy (g'éu (r]ng/L) hép pf?u (rﬁggjg) PH tham kﬁéo
1 Manganese Ferrite Nanoparticles 20 714 8,0 [27]

2 Montmorillonite 6 10,40 6,0 [28]

3 | Goethite 6 11,04 6,0 [28]

4 | Oxidized MWCNTs 10 2,06-11,70 7-10 [29]

5 | Manganese oxide—coated sand 80 134 43 [30]

6 | Carbon nanotubes 30 12,41 50 [31]

7 | Copper ferrite 10 17,83 4,5 [32]

8 | Kaolinite 50 11,20 5.7 [33]

9 | Vatliéu nano MgFe,O4 10 16,08 50 Nghién cliu nay

Qua bang 2 cho thay, kha ning hdp phu Pb?* trong
dung dich nudc cla cac hat nano MgFe,O4 ma ching
toi téng hop dugc la dang chi y so véi cac chat hép
phu hién da dugc cong bd trudc day. Do do, cac hat
nano MgFe,O4 co thé 1a mét vét liéu day hita hen dugc

Két ludn

Cac hat nano magnesium ferrite (MgFe,O4) d& dudc
téng hap bang phuong phép thiy nhiét véi ky thut
dong két tia dugc st dung. Két qua phan tich XRD da
chiing minh sy phét trién theo cdu tric spinel clia cac
hat nano. Bénh canh do, phan tich SEM va BET cho
thdy cac hat ferit tuong tu nhu cac hat cau, dugc phan
b& khd dong nhét, kich thudc hat cla mau trong
khodng tr 20 nm dén 50 nm va cé dién tich bé mat
Seer = 22,25 m?/g. Hat nano MgFe;,O. nay da dudc
nghién cltu dé hép phu chi trong nudc. Két qua cho
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