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The preparation, and dye adsorption of cetyltrimethylammonium
bromide modified diatomite were investigated. The prepared
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using Fourier transform infrared (FT-IR) spectroscopy and Scanning
electron microscope (SEM) techniques. The influences of sorbent
dosages, pH, reaction time, reaction temperature in adsorptioncapacity
and adsorption isotherms were studied. The optimum conditions for
reactive blue 19 (RB19) adsorption were pH 1.0, contact time of 60 min
with 0.5 g of cetyltrimethylammonium bromide modified diatomite. The
maximum adsorption rate reached to 98.0%. Langmuir and Freundlich
adsorption model were applied to describe the equilibrium isotherms.
The equilibrium data were found to be fitted well to both Langmuir and
Freundlich isotherm and the maximum adsorption capacity was
determined to be 719 mg/g. The results suggested that
cetyltrimethylammonium bromide modified diatomite was a promising
sorbent to remove dyes from textitle wastewater.

thai ra mot luong nudc thai 6 nhiém, c6 ham lugng
cac chét htu cg cao, khé phan huay gay nhiéu anh
hudng t6i ddi séng cla sinh vat va con ngudi. Chinh
vi vay, van dé xU li nudc thai dét nhudém tré nén cap
bach va nhan dugc su quan tdm cla nhiéu nha

Gidi thiéu chung

Nganh céng nghiép dét nhuém gilt mot vai trd quan
trong trong nén kinh t€ quéc dan, gidp day nhanh su

phét trién kinh t& cla dat nudc. Tuy nhién, bén canh
nhiing Igi ich mang lai thi nhiing tdc déng clia nganh
cbng nghiép nay dén mai trusng cling dang & muc
bao déng nghiém trong ma nguyén nhan chinh la do
su da dang vé nguyén liéu dugc st dung, dac biét la
thuéc nhudém. Trong qué trinh sdn xuét, nganh dét
nhudm st dung mét lugng 16n nudc sach dong thai

nghién clu [1].

Nham loai bd lugng thudc nhuém ton du trong nudc
thai nhiéu bién phap hoa ly va sinh hoc khac nhau da
dudc nghién cliu va ap dung nhu: déng tu, két bong,
tuyén ndi, 1dng dong, két tla hoa hoc, oxi hda - khi,
hap phuy, trao déi ion, quang xuc tac...Trong do, hdp
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phu la mét phuang phéap cho hiéu qua cao, don gian,
dé trién khai va chi phi hap If [2-6].

Diatomite 13 d& tram tich cé san trong tu nhién, ré
tién, chla khodng 80-90% la sillic  dioxit
(Si02).Diatomite c6 dién tich bé mat riéng I6n, nhiét
dé nong chady cao, mat khac lai cd thé tao nén tap
hap hat cé do x8p khé 16n (80-85%). Do doé, né la loai
vat liéu hdp phu ré, hiéu qua va than thién vdi moi
truong [7]. Mot s6 nghién cltu chi ra rang, diatomite
c6 kha nang hap phu dugc mét sé loai thudée nhudém
cation, tuy nhién hiéu sudt hdp phu dat dugc chua
cao [8]. Nham tang hiéu suét hdp phu, chung toi d&
tién hanh nghién clu str dung chéat hoat déng bé mat
dé bién tinh diatomite. Tac nhan amin bac 4 dugc suf
dung dé bién tinh diatomite la cetyl trimetylamoni
bromua (CTAB). Qua trinh nghién cltu cho théy, su ¢
mat clia chat hoat dong bé mat nay trong diatomite
tao ra loai vat liéu mdi co hiéu suat hdp phu cao hon
so vdi diatomite ban d&u. Trong nghién clu nay,
chiing téi cling da khao sét cac yéu té anh hudng téi
kha nang hap phu thuéc nhudém RB19 cla vat liéu
diatomite phd chét hoat dong bé mat CTAB.

Thyc nghiém va phuong phap nghién clu
Hba chét

Cac hda chat dugc dung trong nghién clu: cetyl
trimetylamoni bromua (CTAB) (CigH42BrN) (dang bot
min, mau trang, xudt x&t Canada), diatomite Phu Yén,
Viét Nam (DM), thuéc nhudém Reactive Blue 19 (RB19),
dang b6t (cung cdp bdi cong ty Tan Hong Phét, Viét
Nam). RB19 (ngHw@OmNgSgNaz) (mét |Oai thué'c nhuc}m
hoat tinh) dugc sit dung dé nghién clu trong cac
mau tu tao.
Thiét bj
Céc thiét bi dugc str dung trong phong thi nghiém la:
may quang phd UV-Vis Biochrom S60 (Anh), may
quang ph& héng ngoai IRAffinity-1S (Shimadzu - Nhéat
Ban), thiét b hién vi dién ti quét phan giai cao Hitachi
S - 4800 (Nhat Ban), may do pH TOA (Nhat Ban), méy
lac ngang Jeio tech (Han Qudéc), bé 6n nhiét
Memmert.
Phuaong phap thuc nghiém
Nong dé RB19 dugc xéc dinh bang phuong phép do
quang tai budc song hdp thu cuc dai 589 nm vdi
phuong trinh dudng chudn xac dinh ndng dé RB19
dudc chung téi xay dung c6 dang la:

Abs = (0,0141 + 0,0005)C vd&i R? = 0,9985.

Dung lugng RB19 dugc hdp phu tai thdi diém can
bang (ge) dudc tinh bang céng thic:
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Trong do:

V: Thé tich dung dich RB19 (L)

W: Khéi lugng chat hap phu (g)

Co. NONng dé RB19 ban dau (mg/L)

ce: NONng dé RB19 tai thai diém can bang (mg/L)

T6éng hop vat liéu diatomite bién tinh bdi cetyl

trimetylamoni bromua (DM/CTAB)

Quy trinh t8ng hap vét liéu DM/CTAB dugc tién hanh

nhu sau [9]:

+30g DM

Thém 218 g CTAB (d3
nghign min, sang qua
ray kich thudc < 0,315
mm) vao 300 ml HO

nghién min

thu dugc én bép
knudy ti6-8h

Knhudy dung dich

Sd8y ¢ 110 °C trong
10h dén khdi lugng
khdng ddi — vét liéu

Loc, thu phan rn,
ria lai bang nudc it

DhI/CTAB

Hinh 1. So do t6ng hgp vat liéu DM/CTAB

K&t qua va thao luan
D3c diém vat liéu DM/CTAB

So sénh phd hép thu héng ngoai FT-IR clia DM va
DM/CTAB (Hinh 2) ta nhén thay c6 mot vai diém khac
biét. Trén phé hap thu hdng ngoai cia DM/CTABxu&t
hién hai dinh hap thu tai 2843 va 2914 cm™ dac trung
cho dao déng hoda tri cia nhom CHs3 va CH» clia géc
ankyl[9]. Binh hép thu tai 1435 cm™ dugc quy két la
do dao déng hoa tri cla lién két C-N clia nhém amin
bac 4. Biéu nay chiing td CTAB da dugc lién két hoac
dugc hap phu 1én bé méat ciia DM.
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Hinh 2. Ph& hong ngoai FT-IR cia DM va DM/CTAB

Hinh anh SEM cla DM va DM/CTAB (Hinh 3) cho
thdy, bé mat cla vat liéu DM/CTAB da kém x&p hon
so v&i DM ban dau.Sau khi phti CTAB 1én bé mat cla
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DM, CTAB da chui vao bén trong cac 16 tron déu cla
DM. Tuy nhién cdu tric 16 cia DM van dugc duy tri
sau khi CTAB dugc phu lénbiéu nay gilp cho
DM/CTAB van 1a vat liéu nhiéu tiém ning trong viéc
hép phu cac hgp chat mau trong nudc.

Hinh 3. Anh SEM ctia m&u DM/CTAB (a) va DM (b)
So sénh kha nang hdp phu RB19 clia DM va DM/CTAB

Chusn bi 2 mau, méi mau chia 100 mL dung dich

RB19 ndng doé 100 mg/L.

M&u 1: Thém 0,5 g DM

Mé&u 2: Thém 0,5 g DM/CTAB

Pigu chinh pH = 1,0; 1ac trén hai mau nay & nhiét dé

phong vdi t6c dé 160 vong/phdt. Su thay déi néng dé

RB19 sau 60 phut dugc khdo sat va két qua dugc thé

hién trong Bang 1.

Bang 1. Nong dé RB19 con lai sau 60 phut x( Ii va hiéu
suat hdp phu tuong Ung

Vat liéu Ce (mg/L) H%
DM 69.79 30.2
DM/CTAB 2.06 98.0

Két qua clia Bang 1 cho théy vat liéu DM/CTAB co kha
nang hap phy t&t hon han so véi DM. Sau thdi gian
60 phut, hiéu suét hdp phu ctia DM/CTAB dat 98,0%
(gép hon 3 1an so vdi hiéu sudt hap phu ctia DM). Co
thé thdy rang, viéc phu chat hoat déng bé mat CTAB
lén trén DM da mang lai hiéu qud, lam tang kha nang
hap phu thuéc nhuém clia DM.

Khao séat anh hudng ctia khdi lugng vét liéu hap phu

Chuén bi 7 mau, mdi mau chifa 100 mL dung dich
RB19 ndng dé 100 mg/L. Biéu chinh gié tri pH cua cac
mau bang 1,0. Khéi lugng DM/CTAB trong cac mau
thay déi lan lugt 1a 0,10; 0,20; 0,30; 0,40; 0,50; 0,60;
0,70 g. Cac dung dich déu dugc lac véi t6c db 160
vong/phut & nhiét dé phong. Hiéu suat hap phu dugc
tinh theo cong thuc:

(CO - Ce)
Co

Su phu thudc cla hiéu suat vao khéi lugng vat liéu
h&p phu dugc biéu dién trong Hinh 4.

Két qua khao sét cho thdy hiéu suat hap phu tang dan
khi khoi lugng vat liéu tang. Tuy nhién, khi khéi lugng
vat liéu tang dén 0,5 g thi hiéu sudt hdp phu bat dau
tdng cham lai va thay déi khong dang ké khi tiép tuc
tdng khéi lugng vat liéu hdp phu 1én 0,6 g va 0,7 g.
Cu thé, khi str dung khéi lugng vat liéu 1a 0,5 g, hiéu
suat hdp phu dat 98,0% va vd&i 0,79 DM/CTAB hiéu
suét chi tdng nhe dat 98,3%. Do do, ching téi da lua
chon khéi lugng vat liéu téi uu 1a 0,5 g DM/CTAB
trong cac thi nghiém x( Ii tiép theo dé dam bao ca vé
hiéu suét hdp phu cling nhu tinh kinh té.

H (%) = x 100
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Hinh 4. Hiéu suat hap phu RB19 tuang Ung vdi khoi
lugng DM/CTAB khac nhau

Khao sat anh hudng ctia pH dung dich

Chuén bi 8 mau, mdi mau chira 100 mL dung dich
RB19 ndng dé 100 mg/L. Lan luct thém vao mdi mau
0,5 g DM/CTAB. Gia tri pH clia cac mau dugc thay déi
trong khoang tir 1,05 dén 8,07 bang dung dich H.SO4
va dung dich NaOH.
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Hinh 5. Hiéu suét hdp phu cla DM/CTAB tai cac
gia tri pH khac nhau
Anh hudng clia pH dén hiéu sudt hap phu RB19 cla
DM/CTAB dugc tién hanh khao sat. pH cla dung dich
déng mét vai tro quan trong trong qué trinh hap phu
va &nh hudng dén kha nang hép phu. Két qua cua
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Hinh 5 cho théy hiéu sudt hdp phu dat gia tri cao nhéat
la 98,0% tai pH = 1,05. Khi pH tang dan, hiéu sudt hap
phu thuéc nhuém RB19 cla DM/CTAB gidm dan.
pHpzcdugc ching téi xéc dinh bang phucng phap pH
vagia tri pHezc thu dugc la 4,0.Tai pH = 1,0(< pHpzc),
dién tich duang trén nguyén t N clia CTAB sé tudng
tac tinh dién v&i nhém sunfonic cla RB19, lam tang
kh& nang hap phu cla vat liéu nay déi vai RB19. Do
do, ching toi da lya chon pH = 1,0 dé€ nghién clu
trong céc thi nghiém tiép theo.

Khao séat anh hudng ctia thdi gian hdp phu

Chuén bj 100ml dung dich RB19 néng dé 100 mg/L,
thém vao 0,59 DM/CTAB, diéu chinh pH cla dung
dich khodng bang 1,0. Lac trén dung dich vdi téc dé
160 vong/ phut. Tién hanh khdo sét dung lugng hép
phu cla vat liéu DM/CTAB trong khoadng thai gian tu
0 dén 150 phut. Dung lugng hdp phu RB19 cla
DM/CTAB theo thdi gian dugc biéu dién trong Hinh 6.

Khao sat anh hudng ctia nhiét d6 hdp phu

Chuén bi 4 mau, mdi mau chia 100 ml dung dich
RB19 ndng dé 100 mg/L véi 0,5 g DM/CTAB tai pH=
1,0. Lac trén dung dich véi t6c dé 160 vong/phut
trong thdi gian 60 phut. Cac dung dich RB19 dugc
tién hanh hép phu lan luct tai cac diéu kién nhiét doé
a4 30; 40; 50; 60 °C.Anh hudng cta nhiét dé dén qua
trinh h&p phu RB19 bang DM/CTAB dugc thé hién
trong Bang 2.

Bang 2. Dung lugng hap phu RB19 clia DM/CTAB tai
cac nhiét do khac nhau

Nhiét do (°C) 30 40 50 60

ge (MQ/Q) 19.8 19.4 18.1 7.7

25

20

q (mg/g)

5

0 4
0 20 40 60 80 100 120 140 160

t (phiit)

Hinh 6. Anh hudng clia thdi gian dén dung lugng hap
phu RB19 clia DM/CTAB

K&t qua cho théy, trong 20 phdt dau, qua trinh hap
phu xdy ra nhanh, dung lugng hdp phu dat 18,9
mg/g. Piéu nay cé thé giai thich 13, ban dau, trén bé
mat chat hdp phu con nhiéu 16 tréng, dién tich bé
mat chat hdp phu con I6n nén qué trinh hdp phu dién
ra nhanh. Tuy nhién, theo thdi gian, cac 16 tréng bi
ldp day bang cac chat bi hdp phu, dién tich bé mat
chét hdp phu Itc nay gidm, lam cham téc dé hép phu
va qua trinh hdp phu dan dat dén trang thai can
bang. Trang thai can bang dat dugc sau 60 phut, véi
dung lugng hap phu la 19,6 mg/L va hiéu sudt hap
phu dat 98,0%. Khi tiép tuc tang thdi gian hap phu,
dung lugng hép phu thay déi khéng déang ké, sau 150
phut, dung lugng hdp phu dat 19,7 mg/L. Vi vay, 60
phut dugc lua chon la thai gian t6i uu cho qué trinh
h&p phu RB19 bing vat liéu DM/CTAB.

39

Bang 2 cho thdy, khi nhiét do tdng déan thi dung
lugng hdp phu gidm dan. Cu thé, dung lugng hap
phu RB19 cia DM/CTAB tai cac nhiét do 30; 40; 50;
60°C lan lugt la 19,8; 19,4; 18,1, 17,7 mg/g. TU két qua
nghién clu nay, ta cé thé gia thiét rang qué trinh hap
phu RB19 ctia DM/CTAB la mét qua trinh hdp phu vat
i b&i qué trinh hép phu vat li thusng xay ra & nhiét do
thdp, nhiét dé cang tang, kha nang hép phu cang
giam.

Pudng dang nhiét hap phu

Chuin bj cac mau cé chita 100 mL dung dich RB19 vdi
cac ndng doé ban dau lan lugct la: 25; 50; 75; 100; 175;
200 mg/L. Thém vao mdi mau 0,5 g DM/CTAB, tién
hanh x{ If trong thai gian 60 phdt tai pH = 1,0. Cg ché
hdp phu cé thé xdy ra theo hai mé hinh hép phu
dang nhiét a Langmuir va Freundlich. Ching t6i tién
hanh xdy dung mo6 hinh hép phu dang nhiét
Langmuir va Freundlich dé tinh toén cac théng s6
déng hoc hdp phu. Két qué dugc thé hién trong Hinh 7:

0.4 -
y=0.0139x +0.1128
R2=10.9972
- 03 -
N
5
& 02 -
0.1 T T 1
0 1 15
¢, (mg/L)
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1.8 -
y =0.5076x + 1.0833
R2=0.9971
1.6
=
o 1.4 -
1.2
1 T T 1
0 0.5 loge, 1 1.5
(b)

Hinh 7. D6 thi ctia mo hinh dang nhiét dang tuyén
tinh Langmuir (a) va Freudlich (b) cho
quaé trinh hép phu RB19 bang DM/CTAB
(a) ddng nhiét Langmuir va (b) dang nhiét Freundlich
Phuong trinh dang nhiét Langmuir

Dang khong tuyén tinh Dang tuyén tinh

qe= qmaxKLCe E_ 1 Ce
¢ 1+ KLCe Je qmaxKL Omax

Trong dé:
Ce : ndbng dé RBI19 trong dung dich tai thai diém
can bang (mg/qg)
ge :dung lugng hdp phu clia RB19 tai thai diém can
bang (mg/qg)
Omax : dung lugng hdp phu cuc dai ctia RB19 vdi daon
I6p b&o hoa (mg/q)
K. :hang sé Langmuir, dugc tinh ti hé s6 tu do va
Qmax

Phuong trinh dang nhiét Freundlich
1

Dang khong tuyén tinh: qe=KFc§

Dang tuyén tinh: logq®=logKg+ %logce

Trong doé, Ke va n la hang s6 thé hién nang sudt va
cuong dé hap phu, dugc tinh tir hé s6 géc va hé s6 tu
do tu phuong trinh trén.

Bang 3. Cac tham sé tuong Ung Vvdi
cac mé hinh dang nhiét

M& hinh
dang Langmuir Freundlich
nhiét
Tham Ki > Ke 2
56 (/mg) | I i i/mg) | " "
Gia tri 0,12 719 | 0997 121 197 | 0997

K&t qua Bang 3 cho thay, hé s& R’theo hai md hinh
ddng nhiét Langmuir va Freudlich déu bang 0,997. Vi
vay, cO thé két ludn rang, su hdp phu RB19 bang vat

litu DM/CTAB tuan theo ca hai mé hinh dang nhiét
hap phu Langmuir va Freundlich.

Két luan

K&t qua nghién cliu cho thay hiéu suét hap phu RB19
trong nudc bang vat liéu DM/CTAB dat khoang
98,0%. Diéu kién t6i uu clia qua trinh hap phu 100 ml
dung dich RB19 néng dd 100 mg/L la: 0,5 g
DM/CTAB, gié tri pH khoang bang 1,0 va thai gian dat
can bang hdp phu la 60 phut.

Qué trinh hdp phu tudn theo cahai mé hinh ding
nhiét hap phulangmuir va Freundlich v&i dung lugng
hap phu cuc dai la 71,9 mg/g. V&i nhitng két qua dat
dugc nay, DM/CTAB d& lam tang hiéu suét hép phu
so vdi vat liéu DM ban dé&u va hia hen la loai vat liéu
c6 kha nédng gidi quyét dugc van dé vé & nhiém nudc,
dac biét la nudc thai clia nganh dét nhudm.
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