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ABSTRACT

Granular adsorbent-based Fe,Os3/TiO, was fabricated via the drum
granulation method with bentonite as the binder. The granulation
process consists of three steps: mixing Fe,Os/TiO, composite powder;
fine coal dust into a homogeneous mixture; granulating by spraying
water mist; drying granules and calcining at 500 °C for 1 hour to create
pores. The granules used to remove As(V) from aqueous media were
investigated using a fixed-bed adsorption column. The effects of inlet
As(V) concentration, flow rate, and bed height on the breakthrough
characteristics of the adsorption system were determined. The
adsorption data were fitted to three well-established fix-bed adsorption
models, namely, the Adam-Bohart, Thomas, and Yoon-Nelson models,
with a correlation coefficient, R? > 0.96.

1. Gigi thiéu chung

Nguodn nudc bi 6 nhiém bdi Asen ludn 1a méi quan
tam 1&n trén toan cau xét ca vé van dé mdi trudng va
stc khoe cong déng. Asen ton tai chl yéu & dang
As(V) (arsenate), As(lll) (arsenite), As (0)..., trong do
As(V) va As(lll) 1a hai dang ton tai chll yéu trong nudc.
Asen di vao ca thé con ngudi qua dudng nudc udng
hodc an phai thic an cé nhiém asen gay ra cac bénh
vé tiéu ducng, than kinh, tiéu hoa ... va mét sé dang
ung thu nhu tuyén tién liét, gan, than, da, phdéi [1].
Theo khuyén céo cta TG chic Y té thé gidi, gidi han
ndng dd asen trong nudc udng chi la 10 ug/L. Do dd
asen luon can phai dugc loai bd ra khdi dung dich

trude khi st dung hoac thai ra méi trudng. Cé nhiéu
phuang phap khac nhau dé xr Iy nudc nhiém asen
nhu két tla hoa hoc, hép phuy, keo tuy, trao déi ion,
mang loc, dién phan, thdm thdu ngugc... Trong s6 do,
hap phu la cong nghé dugc st dung réng rai ra khoi
nguoén nudc do cé chi phi thdp, hiéu qua tét va dé
dang van hanh [2,3].

Vat lieu t6 hop Fe,03/TiO, dd dugc nhiéu tac gid
nghién cltu téng hgp va Ung dung trong hép phu loai
bd asen [4-7]. Dac biét, trong nghién clu trudc cla
chiing t6i da ché tao thanh cong vat liéu Fe,Os/TiO, tu
xi titan va danh gid kha ndng hép phu As(V) theo
phuong phap mé, co6 dung lugng hép phu cuc dai la
68,26 mg/g [8]. Vat liéu Fe;03/TiO; ché tao dudc &
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dang bdt min, cé kich thudc trong khodng 50-400 nm,
diéu nay han ché tinh (ng dung thuc t€ vi thudng phai
yéu cau qua trinh xUr ly thir cép la loc ly tam t6c dé cao
dé tach véat liéu ra khoi moi trudng nudc. Qua trinh
chuyén déi vat liéu Fe,0s/TiO, dang boét thanh cac hat
dang x8p, lam tang tinh thdm thdu cho phép mot
lugng 16N nudc thai di qua dé dang. Vat liéu dang hat,
tang tinh chat x6p lam tdng kha nang hap phu, gidm
mat do khdi, do do sé la vat liéu loc thiét thuc hon dé
loai bd cac kim loai ndng cling nhu cac chat hiu co
trong ngudn nudce 6 nhiém [9].

Trong qua trinh tao hat, chat két dinh cé vai tré quan
trong dé lam cho cac phan t riéng 1& két hop lai vdi
nhau c6 do bén ca hoc tét va chét két dinh cling cé kha
nang héap phu. Trong sé cac loai chat két dinh, bao gom
v O va hitu cg, bentonite con la mét loai khoang sét
¢ khad nang trao déi va hdp phu cation cao, co thé tai
sinh va c6 gia thanh thdp nhu nhiing uu diém vé dac
tinh vat ly, hda hoc va bé mat riéng. Bentonite c6 thé
hadp phu céc kim loai ndng hodc mét sé cac loai chat
doc t6. Do vay khi bentonite dugc dung lam chéat két
dinh cho vat liéu hdp phuy, thi kha ndng hap phu cla hat
6 thé dugc cai tién dang ké [10-12].

Trong nghién cltu nay, tién hanh tao hat vat liéu trén
3 s& Fe,O3/TiO; trén thiét bi dang dia sif dung chét
két dinh la bentonite. Hat hdp phu dugc dénh gia kha
nang loai bo As(V) trong mdi trudng nudc bang
phuong phap hép phu cét. Cac yéu té anh hudng dén
qua trinh hdp phu nhu ndng dé As(V) ban dau, luu
lugng dong, chiéu cao cét sé dudgc nghién clu. DT liéu
hdp phu dugc tinh todn theo cac md hinh Adam-
Bohart, Thomas va Yoon-Nelson.

2. Thyc nghiém va phucng phap nghién ctu

Héa chdt

Céc hoda chét chinh sif dung bao gém: Xi ttian - Cong
ty CP Khoéng san Binh Binh; H.SO4 98% - Xilong;

Na;HAsO4.7H,O, 98.5% - Sigma Aldrich; bentonite -
An do; nudc cét.

Phuong phdp tao hat

Dau tién, vat liéu t6 hgp Fe,0s/TiO, dudc ché tao theo
quy trinh da céng bé clia nhdm tac gia [8].

Vat liéu t6 hop Fe,Os/TiO,, chat két dinh bentonite va
than cam theo ty 1& khéi lugng la 1:0,08:0,08 cho vao
thiét bi tao hat dang dia cé géc nghiéng 45°, téc dod
quay 90 vong/phut. Hon hgp dugc trén déu trong 10
phut, sau dé xit sucng nudc tU tif vao trong dia dén do
am khoang 15%. Qua trinh tao hat dién ra trong 45
phut, hat hdp phu dugc ldy ra va sdy & 150 °C trong 8

giG, sang phan loai thu hat c6 kich thudc tu 2-5 mm.
Sau dé, cac hat hdp phu dugc nung & 500 °C trong 1
gi& dé hinh thanh cac mao quan xdp.

Phuang phdp ddc trung tinh chdt vat liéu

Phéan tich nhiét trong lugng/vi sai (TGA/DTA) trén thiét
bi Diamond DSC Perkin Elmer, tU 40 °C - 900 °C vdi
toc doé gia nhiét 100/phut, trong mdi trudng khi No.
Hinh thai bé mat dugc xac dinh bang phuong phap
hién vi dién tir quét SEM trén thiét bi Hitachi S-4800.
Dién tich bé mat riéng cla vat liéu dugc xac dinh bang
phuong phap hép phu-gidi hdp N, trén thiét b
MicroActive for TriStar Il Plus 2.03.

Phuiong phdp thuc nghiém hdp phu cét

Cot hép phu la mét mét ng thiy tinh ¢é dudng kinh
4 cm va chiéu cao 20 cm. Cét hdp phu dugc néi véi
binh chda dung dich As(V) c6 van diéu chinh luu
lugng. Trudc khi nhdi vao cét, hat hdp phu dugc ngam
trong nudc dé loai bd hét bot khi va cac phan t bam
trén bé mat vat liéu. Phia trén va dudi I6p hat hdp phu
dugc chan bdi I6p x6p PUF. Tién hanh héap phu déng
bang cach cho dung dich As(V) c6 ndng db ban dau la
Co chay qua cot va I8y mau sau tiing méc thai gian dé
phan tich va danh gia hiéu qua.

Thuc nghiém hap phu cét dugc thuc hién & nhiét doé
phong, thai gian thoat ty (breakthrough time) la thai
gian khi d6 ndng dé dau ra bang 10% ndng dé ban
ddu G = 01C.. Tuong tu thdgi gian b&o hoa ts
(saturation time) dugc xac dinh la thai gian tai thdi
diém Ci = 0,9C, [13].

Anh hudng ctia chiéu cao cét hdp phu

Thuc nghiém dugc tién hanh & chiéu cao I6p hat héap
phu lan lugt 1a 4 cm, 8 cm, 12 cm va 16 ¢cm, tuong Ung
vai khéi lugng hat hdp phu lan lust la 45g, 90 g, 135 g
va 180 g. Nong dé dung dich As(V) ban dau 10 mg/L,
van téc dong 10 mL/phtt va pH = 7.

Anh hudng cta téc dé dong
Téc do dong lan lugt 1a 5 mL/phit, 8 mL/phut va 10

mL/phut; chiéu cao cot hdp phu la 16 ¢cm; ndng doé
dung dich As(V) ban dau la 10 mg/L; pH = 7.

Anh hudng cua ndng dé dung dich As(V) ban ddu
Nong dé dung dich As(V) ban dau lan lugt la 5 mg/L,
10 mg/L va 15 mg/L & t6c db dong 5 mL/phut; chiéu
cao cot 16 cm; pH = 7.

Nghién ciu déng hoc hdp phu cot

Poéng hoc hdp phu As(V) cla hat hdp phu ché tao
dugc danh gia bang ba md hinh: Thomas, Yoon-
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Nelson va Adams- Bohart, cé phuang trinh dang tuyén
tinh 1an luot la (1), (2) va (3):

In[g—:—ljz%—&cot (M

'n(coc—ece ] R )

In [g—jz KABCOI—% (3)
Trong do: Ky (mlL/phitmg), kyw (phat™), Kae

(L/mg.phut) 1an lugt la hang s déng hoc Thomas,
Yoon-Nelson va Adams- Bohart; Co va Ce lan lugt la
nong dé dau vao va néng dé dau ra cla dung dich
(mg /L); go: dung lugng hép phu (mg/g); M: khéi lugng
chét hdp phu (g); Q: Luu lugng dong (mL/phut); T: thdi
gian cho sy thoat 50% chét bi hdp phu (phut); No:
Nong dé bdo hoa clia chét bi hdp phu (mg/L) [13].

3. Két qua va thao luan
Bdic trung tinh chdt hat hdp phu

Trudc tién dé xac dinh do bén nhiét, su thiéu két cua
chét két dinh bentonit véi cac phan ti Fe,Os/TiO, va
than cdm trong hat hdp phu dugc dénh gia. Vat liéu khi
sdy dugc phan tich nhiét trong lugng & nhiét dé tur 30
°C @én 900 °C, duding cong TG-DTG thé hién & Hinh 1a.

! (a) . (b)

e 0 46%

i R,
AT e
95 r

" DTG (imin)

Hinh 1: (a) Gidn d6 TG/DTG cla hat hdp phy, (b) hat
hép phu va (), (d) &nh SEM bé mat hat

Trén dudng cong TG cla hat hdp phu xay ra hai giai
doan gidm khéi lugng. Giai doan giam khéi lugng dau
tién dién ra & nhiét do tir 30 °C dén 300 °C véi do hut
khoi luong la 1,18 %, dong thai xudt hién 1 peak thu
nhiét & 45,1 °C day dugc cho la giai doan mét hai nudc
do hdp phu vao hat trong qua trinh chudn bi mau. Giai
doan gidam khdi lugng thit 2 dién ra trong khoang
nhiét dé tur 300 °C dén 900 °C vai do hut khéi lugng
khong dang ké chi khoang 0,46%, day dugc cho la giai
doan thiéu két cla chat két dinh bentonite vai céc

phan t&r compozit Fe,03/TiO..

Hinh 1b cho thdy anh cla cac hat hdp phu cé kich
thudc tUr 2-5 mm sau khi xtr ly & nhiét dé 500 °C trong
1gig, cac hat nay cé hinh dang tucng déi tron va déng
déu. Hinh 1c,d thé hién bé mat cla hat hdp phu & do
phong dai khac nhau cho théy xuét hién cac mao quan
va cac kénh xép trong hat hap phu. Cac mao quan va
kénh x8p nay dugc hinh thanh do sy chay cla than
cam, s& thuén Igi cho viéc loai bd cac chat 6 nhiém
trong mdi trudng nudc.

Cdc yéu t6 dnh hudng d@én qud trinh hdp phu cét
Anh hung cta chiéu cao cét hdp phu

Anh hudng cla chiéu cao cot dén khad nang hap phu
As(V) dugc minh hoa bdi dudng cong thoéat thé hién &
hinh 2a. Khi & chiéu cao cét H = 4 cm thdi gian thoét
va thai gian dat bdo hoa déi vai As(V) la 25 phut va
136 phut. Khi tang chiéu cao cét hép phu 1én 8 cm, 12
c¢m va 16 cm thi thdi gian thodt, thai gian b&do hoa va
thai gian téng déu tang. Diéu nay cho thay, chiéu cao
cot hdp phu anh hudng nhiéu dén hiéu suat hdp phu
ion kim loai nang & ché dé déng, do lam tang dién tich
bé mat va s lugng cac vi trf tdm hédp phy c6 sén trén
vat liu [14], hiéu sudt tang khi chiéu cao cét cang
tang, tang tUr 43,575 % 1én 57,420 % d6i véi As(V).

Anh huéng cta téc dé dong

Pudng cong thoét clia As(V) Uing vdi t6c dé dong khac
nhau thé hién & hinh 2b. Hiéu suét hép phu dat gia tri
cao nhét khi téc do dong vao la thap nhat va gidam dan
khi t6c d6 dong tang. Khi téc dé dong la 5 mL/phut,
hiéu suat hap phu la 60,07 % vdi thai gian bao hoa la
457 phut. Nhu vay, luu lugng dong vao cang nho thi
hiéu sudt hdp phu cang tang, diéu nay la do su tiép
xUc gitta pha 1dng va pha rén cang lau thi lugng chét bi
hdp phu tir pha ldng khuéch tan vao trong chét ran
cang nhiéu. Nguoc lai, khi t6¢c d& dong 16n dan dén
thai gian tiép xGc ngan hon lam han ché su khuéch tan
clia cac ion kim loai vao hat hdp phu [15].

Anh hudng ctia ndng dé dung dich As(V) ban déu

Budng cong thoét clia qua trinh hadp phu As(V) & cac
néng dé ban dau khac nhau thé hién & hinh 2¢, thdy
rang khi tang ndng d6 dau vao tai cing mét diéu kién
(chiéu cao cét, luu lugng dong) thi duong cong thoéat
c6 xu hudng ngén hon. O ndng dé ion kim loai thap,
hé s& khuéch tan va su hdp phu cac ion kim loai trén
bé mat vat liéu cham han, lugng ion kim loai bi hép
phu trén vat liéu thdp hon, ngugc lai khi ndng dé ion
kim loai cao, nhiéu ion kim loai bi hdp phu hon do su
di chuyén cla cac ion kim loai dén bé mat vat liéu
nhanh hon, dan dén thai gian lam viéc clia cot ngan
https://doi.org/10.62239/jca.2024.040
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hon [16,17].
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Hinh 2: Budng cong thoat clia qué trinh hdp phu As(V) Ung vdi (a) chiéu cao cét, (b) luu lugng dong va (c) néng
do ban dau khéac nhau

Mb& hinh déng hoc hdp phu cét

TU cac s6 liéu thuc nghiém, cac méd hinh déng hoc
Thomas, Yoon-Nelson va Adam-Bohart dugc thuc hién
dé danh gia qua trinh hap phu As(V) khi thay déi chiéu
cao cot, t6c dd dong va ndng dd dung dich ban dau,
két qua lan lugt dugc thé hién & hinh 3 dén hinh 5.

Cac tham s& dong hoc dugc tinh toan, két qua thé
hién & bang 1 thdy rang, mé hinh Thomas va Yoon-
Nelson déu cé gia tri R? khé Ién (> 0,95). Trong khi do,
gié tri R? theo mo hinh Bohart-Adam thdp hon mo
hinh Thomas va Yoon-Nelson trong céac diéu kién thuc
nghiém khong déi.
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Hinh 3: Phuang trinh déng hoc (a) Thomas, (b) Yoon - Nelson (b) va (c) Bohart-Adam dang tuyén tinh déi véi As(V)
tai c&c chiéu cao cot hdp phu khac nhau
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Hinh 4: Phuang trinh déng hoc (a) Thomas, (b) Yoon - Nelson (b) va (c) Bohart-Adam dang tuyén tinh déi vai As(V)
Ung vdi téc dé dong khac nhau
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Hinh 5: Phuang trinh déng hoc (a) Thomas, (b) Yoon - Nelson (b) va (c) Bohart-Adam dang tuyén tinh déi véi As(V)
Ung v&i ndng doé ban dau khac nhau

Bang 1: Cac tham sé trong cac phuang trinh déng hoc hdp phu As(V) cla hat hdp phu

Bién s6 Thomas Yoon-Nelson Bohart-Adam

H, Q , Co, KT,, dos 5 KYI\I,_ %, pht 5 Kag, , No, 5
cn mb/phdt mg/L ml/phitmg mg/g phat”’ L/mg.phdt  mg/L

8 8 10 0,0026 95,771 0,9808 0,0259 108,158 0,9809 0,0940 23,494 07764
12 8 10 0,0018 95,124 10,9588 0,0175 165,109 0,9588 0,0750 21,727 0,7229
16 8 10 0,0017 96,316 0,9665 0,0167 220,605 0,9665 0,0750 20,563  0,7575
16 10 10 0,0035 60,363 0,9559 0,0348 109,279 10,9556 01410 13,132 0,7056
16 5 10 0,0016 81,039 10,9601 0,0161 289,932 0,9601 0,0830 14,677  0,8095
16 5 5 0,0025 61,714 0,9548 0,0122 455,270 0,9548 0,0016 732,598 0,9113
16 5 15 0,0015 81,850 10,9806 0,0222 199,095 0,9806 0,0008 146519  0,8491

Nhu véy, déi v&i moé hinh Thomas va Yoon-Nelson co
thé dugc ap dung dé gidi thich qua trinh loai bd As(V)
trong hé théng cét. Mé hinh Thomas d& bod qua trd luc
chuyén khéi trén mang bién gila cac tiéu phan va
mang chéat 1éng. Do db, mé hinh nay gid dinh rang
phan Uing bé mat gita cac ion va tdm chua bi hdp phu
quyét dinh t6c db qué trinh hdp phu. Theo md hinh
Yoon-Nelson gia dinh rang téc d6 hdp phu cla cac
chét ty 1& v&i dd hdp phu va gidi hap [18].

4. Két luan

Nghién clu nay d& tao hat thanh cong vét liéu t6 hap
Fe,O3/TiO, trén thiét bi dang dia, s dung chat két
dinh la bentonite va than cam nhu chét tao dé x&p cho
hat. Hat hap phu cé kich thudc tir 2 — 5mm, dugc nung
& 500 °C trong 1 gi dé tao cac mao quan rédng quan
sat dugc qua anh SEM. Kha néng hédp phu As(V) cla
hat phuc thudc vao néng dé ban dau, chiéu cao cot va
luu lugng dong, & ché dé cot thdi gian thoat dai nhéat
la 304 phut, thai gian b&o hoa la 700 phit va hiéu suét
hép phu 65,14% & diéu kién ndng dé ban dau 5 mg/L,
chiéu cao c6t 16 cm va luu lugng dong 5 mlL/phdt. Céc

md hinh déng hoc Thomas, Yoon-Nelson va Adam-
Bohart dugc st dung dé danh gia s6 liéu thuc nghiém
cho théy qué trinh hap phu As(V) phu hgp hon véi mé
hinh Thomas va Yoon-Nelson. Hat hép phu ché tao
dudc co trién vong Ung dung vao thuc té x Iy ngudn
nudc 6 nhiém bdi kim loai nang.

L&i cam an

Nghién clu nay dugc thuc hién trong phong thi
nghiém, trang thiét bi clia Vién Hoa hoc-Vat liéu/Vién
KH-CN quan su.
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