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Abstract: In this work, we prepared the LC/NaOH-EDTA biosorbent by surface modification
method using NaOH and Ethylenediaminetetraacetic acid (EDTA). The characteristics of the biosorbent
were defined utilizing X—Ray Diffraction (XRD), Transmission Electron Microscopy (TEM), Scanning
Electron Microscope (SEM), Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR), N2 adsorption/desorption
isotherms, zeta potential, and Energy-dispersive (EDS) measurements. The produced biosorbent exhibited
excellent Pb?* ions removal ability in water. Under the optimal modified conditions including LC/NaOH-
EDTA mass of 1.0 g/L, medium pH of 6, and Pb?* concentration of 80 mg/L, the Pb?" ion removal
efficiency on the LC/NaOH-EDTA reached 91.22 % with a biosorption constant of 0.029 g.mg*.min. In

addition, the reusability of the biosorbent was also studied and the adsorption mechanism was proposed.
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Tém tit: Trong nghién ciru nay, chat hap phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA di duoc tong hop thanh
cong bang phuong phép bién tinh bé mat sir dung NaOH va axit Ethylenediaminetetraacetic (EDTA).
Céac dic tinh hinh thai bé mit cta chét hép phu sinh hoc dugc xac dinh béng cach su dung nhiéu xa tia
X (XRD), kinh hién vi dién tir truyén qua (TEM), kinh hién vi dién tir quét (SEM), quang phd hong
ngoai bién d6i Fourier (FT-IR), dudng dang nhiét hap phu/tach hap phu Ny, thé zeta va phd tan xa
nang lugng tia X (EDS). Chat hép phu sinh hoc téng hop duoc thé hién kha nang loai bo tuyét voi ddi
v6i ion Pb?* trong nudc. Dudi cac didu kién bién tinh t6i wu bao gdm ham luong LC/NaOH-EDTA la
1,0 g/L, méi trudng pH 1a 6 va nong do Pb?* 12 80 mg/L, hiéu suat loai bo ion Pb>* bang LC/NaOH-
EDTA dat 91,22 % véi hang s6 hap phu sinh hoc 13 0,029 g.mg.phit ™. Ngoai ra, kha ning tai sir dung

ctia chat hap phu sinh hoc ciing dwgc nghién ctru va co ché hap phu duoc dé xuit.

Tir khoa: La rau dié'p, chat hdp phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA, Bién doi bé mat, kim loai nang, Xu

Iy nuoc thai

1. Pit van dé

O nhidm ngudn nudc boi kim loai ning
dang 1a van dé cap bach trén toan cau, giy
ra nhiéu hau qua nghiém trong ddi voi moi
truong. Cac nghién ctru gan day da chi ra
rang kim loai ning 1a mot trong nhiing tac
nhan chinh gay 6 nhiém ngudn nudc, de
doa dén sy can béng sinh thai va strc khoe

cua con nguoi [1,2].

O nhiém kim loai ning lién quan dén chi

rat phd bién, ching duoc coi 1a mot chat

nguy hiém dbi v6i nguoi va dong vat. Nam
2019, khoang 5,5 triéu nguoi trén toan thé
gi6i tir vong vi bénh tim mach do tiép xtc
v6i chi [3]. Nong do chi cao co thé gay ra
nhiéu van d& stc khoe khac nhau & con
nguoi, chéng han nhu hay hoai hé than
kinh trung wong, roi loan chirc nang than,
kha nang sinh san thip, trAm cam, ton
thuong nao, ung thu va tham chi tr vong

[4,5].



Nhiéu phuong phap khac nhau da
duogc sir dung dé xir Iy nudc thai chira
cac ion kim loai ning bao gom trao
ddi ion, keo tu, thAm thau nguoc, két
taa hoa hoc, ozon hoa va léng dién
hoa [6,7]. Tuy nhién, cac phuong
phép nay thuong tén kém vé mit chi
phi va hi¢u suét loai bo kim loai nang
khong cao. Gan day, hip phu sinh hoc
dugc coi la mot phuong phap don
gian vi né nhanh, hi¢u qua va dé tai
sir dung chat hap phy [8]. Kha ning
hap phu la khac nhau giita cic chét
hap phuy, tiy thudc vao chat luong cta
chat hap phu duoc chon. C4c tiéu chi
dé Iya chon chét hap phu co ban bao
gdm su phong pht, hiéu qua, tiét
kiém vé chi phi va than thién voi moi
truong [9]. Than hoat tinh dugc biét
dén 1a chat hip phu sinh hoc phd bién
nhét, tuy nhién, né c¢6 nhuoc diém 1a

chi phi cao.

Cay rau diép (lettuce) c6 tén khoa hoc
la Lactuca sativa, thudéc ho cuc
(Asteraceae) va 1a mot loai cay phd
bién & nhiéu qudc gia Pong Nam A,
trong d6 bao gdm ca Viét Nam.
Thanh phan cia rau diép chtra nhiéu
hop chéat khiac nhau chang han nhu
flavonoid, phenolic, axit amin, v.v.

[10]. Cac hop chat nay cung cip da

dang cac nhom chirc ning, bao gém
hydroxyl, cacboxyl, amin va amit,
chung duoc biét 1a co kha ning lién
két v6i cac ion kim loai [11]. Tuy
nhién, cic chat hip phu thd chua bién
d6i co thé din dén tang tong luong
cacbon hitu co va nhu cau oxy sinh
hoa, lam can ki¢t oxy hoa tan trong
moi truong nude va anh huong dén
sinh vat thuy sinh [12]. Ngoai ra, hiéu
qua hap phu cua sinh khdi 14 rau diép
tho thudng thip. Do dé, viéc bién doi
hoa hoc 14 rau diép duogc coi 1a can
thiét trude khi ching duoc str dung dé
hép phu kim loai ndng. Ngoai ra, bién
d6i 1a mot phuwong phép tiét kiém chi
phi dé san xuét chat hip phu sinh hoc
hiéu qua [13]. Bang cach bién doi, bé
mit chat hap phu c6 thé duge bo sung
bang cac nhém chirc nang va cai thién
kha nang hap phu.

Xu ly bazo, dac biét la NaOH duoc
coi 1a mot phwong phap hiéu qua dé
tang cuong kha ning hap phu cia la
rau diép. Qua trinh nay lam thay doi
cAu trac bé mit, tang dién tich bé mit
va tao ra nhiéu nhém chirc ning, tir
do6 cai thién kha ndng tuong tac voi
cac ion kim loai nang. Ngoai ra, cac

nghién ctru trude day da chi ra rang



viéc bién doi bang NaOH c6 hiéu qua
hon so véi viéc bién doi bang cac hoa
chat khac [14].

Axit ethylenediaminetetraacetic
(EDTA) dugc biét dén 1a c6 kha ning
tao phtrc manh véi nhiéu ion kim loai
ning bao gdbm Pb?*, Ca**, Mg?* [15].
EDTA tao ra cac phuc chit 6n dinh
v6i cac ion kim loai theo ty 1& 1:1, bat
ké dién tich cua ion. Do d6, EDTA da
thu hut dugc sy chu y rong rai trong

linh vuc hip phu [16].

Trong nghién ctru nay, LC/NaOH-
EDTA di duoc téng hop bang
phuong phap bién tinh. Céc dic tinh
hinh thai ctia chat hap phu duoc quan
sat bang cac k¥ thuat nhu XRD, SEM,
TEM, EDS, BET va FT-IR. Kha nang
hap phu cta chéat hap phu sinh hoc
dugc nghién cru bang cach loai bo

ion Pb?* trong méi trudng nudc.

2. Thuc nghiém

2.1. Nguyén ligu, héa chit

Larau diép duoc thu thap tai tinh Bic
Ninh. Ethylenediaminetetraacetic
acid (EDTA, 99 %), sodium acetate
trihydrate (CH3COONa.3H.0O, 99
%), sodium hydroxide (NaOH, 99
%),  4-(2-pyridyl  azo)-rezoxine
indicator (PAR, 99 %), ammonium
solution (NHs, 28 %), Lead(ll) nitrate

(Pb(NO3)2, 99,5 %) va cac hoa chét
can thiét duoc mua tir Merck. Tét ca
cac thi nghiém déu duoc tién hanh

bang nudc cat hai lan.
2.2. Tong hop vit liéu

2.2.1 Chuan bi chdt hdpphu sinh hoc
thd LC

La rau diép duoc hai cing ngiy tai
mot ho gia dinh va mang dén phong
thi nghiém. Sau khi rira bang nudc cat
3 dén 5 1an dé loai bo tap chit, 14 duoc
sdy kho & 70 °C trong 20 gid. La kho
dugc nghién thu cong va riy qua ludi
250 pm. Bot 14 dugc bao quan ¢ 4 °C

deé nghién curu thém.

2.2.2 Chudn bi chat hcfpphu sinh hoc
LC/NaOH va LC/NaOH-EDTA

Qua trinh bién d6i kép sir dung NaOH
va EDTA dugc thuc hién tudn tu hai
bude. Trudce tién, 1a rau diép duoc
tron voi dung dich NaOH 0,1 M theo
ty 1& 1:20 (w/v) va khudy & 60 °C
trong 2 gi. Sau d6, hon hop duoc loc
bang phéu loc chan khong va rira 5
dén 7 1an bang nudc cat dén do pH 1a
7 va sdy kho trong 10 ¢ 60 °C trong 15
gio. L4 rau diép bién d6i NaOH duoc
dan nhan la LC/NaOH. Sau 4o,
LC/NaOH dugc su dung dé bién doi
EDTA. Trong quy trinh nay, 2 g mau



LC/NaOH dugc thém vao coc thuy
tinh chira 30 mL chit bién tinh EDTA
ndng d6 0,1 M va khudy lién tyc trong
1 gid 6 nhiét d0 phong. Sau khi loc va
rira nhiéu 1an béng nude cit, bot udt
duogc say kho ¢ 60 °C trong 15 gid dé
thu duoc chat hép phu sinh hoc
LC/NaOH-EDTA.

2.3. Diic trung ciia chit hip phu

Pha tinh thé ciia LC/NaOH-EDTA
dugc xac dinh bang phuong phap
nhiéu xa tia X (XRD, Buc). Céac phép
do dugc thuc hién bang may nhiéu xa
tia X (Bruker D8 Adv) st dung biic
xa CuKa (A =1,541 A) va pham vi do
(20) tir 5 © dén 80 °. Cac dic diém
hinh thai cua chat hdp phu duoc xéac
dinh bang kinh hién vi dién tir quét
(SEM, model JEOL serious 7600F).
Pho tAn xa ning lugng tia X (EDS)

sinh hoc dugc phan tan vao cbe thuy
tinh va khudy & toc do 250 vong/phit.
Sau lan lugt 5, 10, 20, 40 va 60 phdt,
3 mL dung dich da phan tng dugc hut
ra va loc dé loai bo vat liéu. 1 mL
dung dich da loc dugc chuyén vao
binh dinh mirc 25 mL va sau d6 duoc

tron voi 3 mL CH3COONa, 2 mL

C,
Re=(1- £+).100% (1)

dugc trang bi dé xac dinh thanh phan
ctia cic nguyén t6. Phd hong ngoai
bién d6i Fourier (FT-IR) (Madison,
WI, Hoa Ky) dugc 4p dung dé xac
dinh cac nhém chirc nang dac trung.
Kinh hién vi dién tir truyén qua
(TEM, JEM-2100 Serious, Nhat Ban)
dugc trang bi dé x4c dinh céac dac
diém céu trac chi tiét coa chat hap
phu sinh hoc. Thiét bi Gemini VII
(2390 Serious, Hoa KV) dugc s dung
dé do duong dang nhiét hip phu/tach
héap phu Na.

2.4. Quy trinh danh gia khd ndng
hip phu

Pau tién, 100 mL dung dich Pb?* 40
mg/L duoc thém vao cdc thuy tinh va
dat trén may khudy. Trudc khi thém
vat liéu, dung dich dugc do dé xac

dinh gid tri Ao. 0,1 g chét hép phu

NHz va 2 mL PAR va dé 6n dinh
trong 20 phut. Sau dé luong Pb%*
chua hip phu dugc xac dinh béng
cach sir dung may quang ph6 UV-Vis
(model Agilent 8453) & budc song
530 nm. Hiéu suat loai bo (Re) va kha
nang hap phu (qe) duoc tinh theo cac
phuong trinh sau [17]:

(Co = Ce)V @)

m

Qe =



Cuong do (a.u)

Trong d6 Co va Ce 1a nong do Pb?*
ban dau va cin bang (mg/L), m la

khdi lwong LC/NaOH-EDTA (g), V

3. Két qua va bién luin

3.1. Ddc trung ciia cdc vdt liéu
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Hinh 1. (a) Gian d6 XRD va (b) phd FT-IR ciia cac chat hip phu sinh hoc LC,
LC/NaOH va LC/NaOH-EDTA.

Hinh 1(a) cho thdy két qua XRD cua
chit hip phu sinh hoc LC va
LC/NaOH-EDTA. Mot dinh rong o
23° dugc quan sat thdy, chi ra mot
luong 16n chat hap phu thé LC v
dinh hinh do ham lugng cellulose va
lignin. Trong truong hop cua
LC/NaOH-EDTA, hai dinh dugc phét
hién & 16 ° va 29 °, twong ing véi cac
mat phang (311) va (310), co thé
thudc vé tinh thé EDTA. Céc dinh déc

trung cua cellulose va EDTA dugc so

sanh v6i chuan tham chiéu (s6 thé 00-
056-1718) [18] va (s6 thé JCPDS, 00-
033-1672) [19], twong tmg. Kich
thudc tinh thé trung binh cia EDTA
theo tinh toan lan luot 1a khoang
21,81 nm va 21,55 nm, thu duoc tir
toan bo chiéu rong nura cyc dai cho
cac dinh (311) va (310) bang cach sir
dung phuong trinh Debye—Scherrer:

_09xA (3)
- Bxcos 6

Trong do k 1a budc soéng buc xa tia X

(str dung btrc xa CuKa, véik=1,5418



A°), h 1a goc nhidu xa va b biéu thi
FWHM tinh bang radian cua dinh
XRD.

Hinh 1(b) biéu thi phd FT-IR cua cac
chit hap phu sinh hoc. Céc ving rong
tai 3291 cm™ va 3288 cm™ 1a do cac
lién két O-H va N-H (amin bac mot
va bac hai). Cac dinh tai 2850 cm™,
2851 cm?, 2919 cm™ va 2920 cm™ ¢6
thé duoc cong nhén 1a sy mé rong dbi
xing va khong dbi xtmg ciia cac
chudi -CH [20]. Su xuét hién cua dai
1732 cm* dé cap dén cac nhom chirc
nang cacboxyl tu do (-COOH) trong
cau tric caa LC. Pic biét, dinh ndi
bat tai 1631 cm™? cia LC dugc quy
cho nhém carbonyl (C=0) trong amit
I hoac carboxyl [1, 17], chung dich

chuyén trong phd FT-IR cua
LC/NaOH-EDTA, chting té phan Ging
amit hoa gitra nhom COOH trong
EDTA va amin trong LC da xay ra.
Dinh tai 1538 cm™ ¢6 thé 1a do nhém
N-H (amit II), trong khi dinh tai 1403
cm® ¢6 thé suy ra do sy udn cong va
kéo dai cua -CH tor biopolymer
(lignin, hemicellulose va cellulose)
[21]. Cac dinh tai 1373 cm™, 1312
cm?, 1365 cm™, 1316 cm™ va 1315
cm? tuong ung voi amit 111 hoic
carbonyl (C=0) trong COO". Cac dai
& 1149 cm™ va 1151 cm™? duoc quy
cho C-O-C trong glycoside. Cudi

cung, cac dai & 1015 cm™, 1030 cm™?

va 1075 cm* duoc quy cho su kéo dai
C-O (ether) [22].

Hinh 2. Hinh anh SEM ciia cic chét hdp phu sinh hoc (a-b) LC, (c-d) LC/NaOH-
EDTA va (e-f) LC/NaOH-EDTA-Pb?*,
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Hinh 3. Phé EDS va ban d6 nguyén to ciia chat hap phu sinh hoc
LC/NaOH-EDTA-Pb?*

Céu tric té bao va su sip xép khong
déu dic trung cua cac thanh phan &
cap do vi mo trong LC/NaOH-EDTA
cling gidng nhu cac vat liéu sinh khoi
khac. Hinh thai cu thé ciia cu triic
nay dugc thé hién trong Hinh 2.
Trong mau LC thé (Hinh 2(a-b)), ¢6
thé quan sat thay cdu tric bé mat it
x6p hon véi cac 16p mang va cac tim
cellulose chdong 1én nhau. Pay la dic
diém dién hinh ctia vat liéu sinh khéi
tw nhién, véi céu trac té bao thuc vat
phirc tap. Sau khi xir Iy bing NaOH
va EDTA, céu triic bé mat ciia mau
thay ddi dang ké (Hinh 2(c-d)). Do
x6p tré nén rd rang va bé mit sinh
khoi ghd ghé hon miu LC. Diéu nay
ngu ¥ rang qué trinh bién ddi co thé

da loai bo lipid, sap va chit béo, lam

10 ra va gin két nhidu nhom chirc
nang hon, dic biét 1a EDTA, du kién
s& lam tang kha ning hip phu sinh
hoc. So v6i mau LC/NaOH-EDTA
truc khi hap phu sinh hoc, mau sau
khi hap phu sinh hoc dugc phat hién
¢6 bé mit min hon va day dan hon,
nhu thé hién trong Hinh 2(e-f). C6 thé
suy ra rang cac ion Pb?* dd bam vao
cac vi tri tréng trén bé mat va lam
giam do xép cua vat liéu sinh hoc.
Nhitng két qua nay duoc hd tro chi
tiét boi cac phép do EDS va ban dd
nguyén t6. Két qua phan tich trong
Hinh 3 cho thiy Pb?* duoc nap thanh
cong vao bé mat LC/NaOH-EDTA
véi 5,36 wt.%, trong khi cacbon va
oxy lan luot 1a 51,62 wt.% va 43,02

wt.%. Piéu nay chimg minh rang chat



hép phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA la
g cir vién tiém nang dé xur 1y nudce

bi 6 nhiém kim loai ning.

Hinh 4. Hinh anh TEM ciia cic chit hap phu (a-c) LC/NaOH-EDTA, (d-f)
LC/NaOH-EDTA-Pb?*
K¥ thuat TEM dugc coi la k¥ thuat

phan tich hién dai dé quan sét cau triic
vi mb bén trong, hinh dang, su sip
xép, duong kinh, chiéu dai va kich
thudc cua cac hat. Trong hinh 4,
thong tin c6 gia tri nhat chi ra rang
chat hip phu sinh hoc LC/NaOH-
EDTA c¢6 cau trac x6p voi nhiéu 16
nho trén bé mat. Pidu nay cho thiy

qua trinh bién d6i da tao ra thanh

cong chit hdp phy sinh hoc ¢ dién
tich bé mat 16n, thudn loi cho qua
trinh hap phu. So véi mau LC/NaOH-
EDTA chua bién d6i, maiu
LC/NaOH-EDTA-Pb?* ¢6 do6 xbp
giam rd rét v6i bé mat duoc pha day
dic hon. Piéu nay cho thay qua trinh
hap phy ion Pb?* thanh cong 1én bé
mit caa chét hép phu sinh hoc.
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Hinh 5. Phan b6 kich thuéc 16 rong ciia chat hap phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA

Dién tich bé mit caa chat hap phu
sinh hoc LC/NaOH-EDTA duoc xac
dinh bang cach sir dung duong ding
nhiét hap phu/tach hap phu N2. Hinh
5 cho thdy LC/NaOH-EDTA dugc
phan loai 16 réng trung binh. Dién
tich bé mat, thé tich 16 rong va dudng
kinh 16 réng trung binh lan luot 1a
43,14 m?/g, 0,031 cm®g va 4,36 nm.
Dién tich bé mat 1a mot yéu té quan

trong di v6i hiéu qua loai bo Pb>*

trong nuéc thai. B& mit cua chat hap
phu sinh hoc trd nén xp hon sau khi
bién d6i va c6 cdu trac xp phat trién
tdt & cac kich thudc khac nhau. Do
d6, kha niang hdp phu cua chat hip
phu sinh hoc dugc ting cuong dang
ké vi cac ion kim loai c6 thé dugc gitr
lai bdi cac vi tri hoat dong. Vi vay,
LC/NaOH-EDTA thuc su 1a mét chat
hap phu sinh hoc tiém ning dé xu ly

cac ion kim loai ndng.
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Hinh 6. Két qua phén tich tiém ning zeta ctia chat hap phu sinh hoc
LC/NaOH-EDTA

MAéi quan hé gitra kich thuéc hat, muc
d6 phan tan va hiéu suat hap phu la
mot yéu té quyét dinh quan trong phai
dugc danh gia trong qua trinh phat
trién chat hap phu sinh hoc. Do 6n
dinh cua cac hat chat hap phu sinh
hoc chiu anh huéng manh mé bai thé
zeta. Viée tang cuong thé zeta lam
giam lyc hut van der Waals gitra cac
hat va do d6 ngan ngira su két tu [23].
Diéu nay lam ting d6 phan tan 6n
dinh caa chat hap phu sinh hoc trong
dung dich va tang cuong tuong tac
gitta chat bi hap phu va chit hap phu,
do d6 1am tang hiéu qua hap phy sinh
hoc. Viéc do thé zeta cuia chat hap phu
sinh hoc LC/NaOH-EDTA da duoc
nghién ctu ¢ d6 pH 1a 6, KCI 0,01 M
lam dung méi va lugng LC/NaOH-
EDTA 12 1,0 g/L. Hinh 6 cho thay cac

hat LC/NaOH-EDTA ¢ thé zeta am,
c6 nghia la chiing tich dién am va day
nhau. Lyc day tinh dién nay gop phan
dang ké vao do 6n dinh cia sy phan
tan [24]. Gia tri zeta do duoc 14 -19,2
mV nhin manh tinh én dinh cua su
phan tan. Gia tri tuyét d6i cao hon cua
thé zeta thuong chi ra do 6n dinh cao
hon. Sy phan tan 6n dinh nay c6 thé
cai thién kha nang tiép can céc vj tri
trbng trén cac hat LC/NaOH-EDTA

ddi véi cac loai ion kim loai.



3.2. Pdnh gid hi¢u qud héip phu
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Hinh 7. (a) Hiéu suat hip phu Pb?* ciia cac chéat hap phu sinh hoc LC, LC/NaOH,
LC/NaOH-EDTA va (b) Cac dwong cong dong hoc.

Hiéu suét loai bo Pb?* (Re) bang cac
chét hép phu sinh hoc LC, LC/NaOH
va LC/NaOH-EDTA dugc danh gia
duéi cac diéu kién cu thé nhu ndng do
Pb?* la 40 mg/L, nong d6 chit bién
tinh 12 0,1 M, lidu lugng cac chat hap
phu cung 1a 1,0 g/L, pH dung dich
bang 6 va nhiét d6 phong 30 °C. Céc
két qua thuc nghiém duoc trinh bay
trong Hinh 7. Cé thé quan sat dugc
rang gia tri Re duoc ting cudong dang
ké khi bién tinh véi NaOH va EDTA.
O mau LC thd ban dau, Re chi dat
33,33 % véi téc d6 loai bo k = 0,076
g.mg*.phit™. Bién d6i LC véi NaOH
da ting cuong Re 1én gan gap doi va
dat 64,12 %. Gia tri nay cao nhat khi
LC duoc bién tinh dong thoi bang ca
NaOH va EDTA,v6i khoang 85,33 %

ion Pb* bi loai bo boi LC/NaOH-
EDTA. Diéu nay duoc giai thich 1a do
bé mit ban dau ciia LC chira nhiéu tap
chét khac nhau nhu séap, chat béo voi
cac 16p cellulose xép day dic va it
nhém chac xuit hién, dan téi hiéu
suat hap phu ban dau kém. Sau khi
bién tinh, cac 16p tap chat nay bi loai
bo dan, 1am 1 ra va phoi bay cac
nhém chic ning, ching han nhu
cacboxyl va hydroxyl va amin, ching
¢6 kha ning lién két voi cac ion Pb?".
Dac biét su c6 mat cia EDTA da tdng
cuong hiéu suat loai bo cua chat hap
phu sinh hoc do EDTA c6 kha nang
chelate manh vo6i cac ion kim loai
trong dung dich.

3.2.1. Anh hwong ciia pH



Két qua nghién ctru & pH tir 2 dén 10
(Hinh 8(a-b)) chi ra ring gia tri Re
tang khi pH cta dung dich ting. Diéu
nay la do su twong tdc manh gitra cac
ion Pb?* va chat hip phu sinh hoc
trong dung dich, trong d6 Re c6 thé bj
anh huong dang ké boi ca [H'] va
[OH"]. Gié tri nay 1an luogt 14 22,43 %,
81,54 % va 85,47 % tai pH bang 2, 4
va 6. O pH thap, cac ion [H*] c6 thé
canh tranh véi ion Pb%*, dan dén ty 1¢
ion [H*] dugc LC/NaOH-EDTA hap
phu ting 1én thay vi Pb%, 1am giam
hiéu suét loai bo Pb* do thiéu vi tri
hap phu [1]. Khi pH ctia méi truong
trd nén kiém hon (pH > pHpz = 5,2),
bé mit ctia LC/NaOH-EDTA tich
dién am, lam tang tuong tac tinh dién
gitta bé mit LC/NaOH-EDTA am
hon va cation Pb?*, dan dén gia tri Re
tang. Tuy nhién, & pH > 7, Re giam
manh khi cac dang oxit hodc hydroxit
cia Pb?* bao gdm [Pbs(OH)s]**,
Pb(OH),, [Pbs(OH)4]?* va [Pb(OH)s]
tang 1én [17]. D6 pH tdi vu 1a 6 duoc

duy tri cho céc thi nghiém tiép theo.

3.2.2. Anh huéng ciia néng dj Pb*>*
Thi nghiém dugc thyc hién & nong d6
Pb?* tir 10 mg/L dén 200 mg/L trong
dung dich pH 13 6 va lidu luong
LC/NaOH-EDTA 12 1,0 g/L. Két qua
dugc trinh bay trén Hinh 8(c-d). Theo
do, 80,12 % ion Ph?* dugc loai bo boi
LC/NaOH-EDTA ¢ néng d6 10
mg/L. Chung ting dan 1én 85,33 %,
89,23 % va 91,22 % & cac nong do 40
mg/L, 60 mg/L va 80 mg/L. Tuy
nhién, & ndong d6 150 mg/L va 200
mg/L, gi4 tri Re giam dang ké xudng
con 75,11 % va 55,65 %. Diéu nay
duoc cho 1a do sy khong bao hoa cua
céc vi tri lién két & ndng do Pb?* thap,
trong khi diéu nguoc lai xay ra & nong
d6 cao [25]. Tuy nhién, ndng do Pb*
cao hon dugc sur dung co thé tao ra
gradien nong do6 16n hon giita
LC/NaOH-EDTA va dung dich, day
c6 thé 1a diéu kién tién quyét dé khac
phuc lyc can truyén khbi va ting
cuong dang ké gia tri ge. Do d6, ndng
do Pb?* 1a 80 mg/L dugc chon lam

nong do to1 uu.
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Hinh 8. (a) Anh huwéng ciia pH, (b) pH tai diém dién tich biang 0 (pHpzc), (c) anh

huéng cia ndng dd Pb?* va (d) kha ning hap phu

3.2.3. Nhi¢t dpng hip phu

Anh huong cua nhiét do duogc thé
hién qua qua trinh nhiét dong hap
phu. Cac dac diém nhiét dong luc hoc
nhu nang lugng tu do Gibbs (AG®),
entanpy (AH®) va entropy (AS°) dac
trung cho sy hdp phu sinh hoc Pb?*
trén LC/NaOH-EDTA va duoc danh
gia bang cach sir dung cac Phuong

trinh:

AG® = -RTIn Ke (4)
Ke =0QexCet (5)

_ AH° = AS°®
InKc=— -t = (6)

trong d6 R (8,314 J/mol.K): hang sb
khi; T (K): nhiét dg; Kc: h?mg s6 nhiét
dong lyc hoc; qe (mg/g): kha nang
hap phu can bang.

Bang 1. Cac thong s6 nhiét dong cho sw hip phu Pb?* trén LC/NaOH-EDTA

Nhiét do In Ke AGe AH° AS°
(K) (kJmolt) | (kJmol?t) | (kJmol?)
303 1,772 -4,464

36,623 134,551
313 2,055 -5,348




323 2,549 -6,845

333 3,005 -8,306

Cac gia tri AG°®, AH® va AS® tinh toan
duoc dugc trinh bay trong Bang 1. Co
thé nhan thiy ring cac gia tri AG® &
ca bon nhiét do khéc nhau déu am,
ngu ¥ rang su hap phu sinh hoc Pb?*
trén LC/NaOH-EDTA 1a tu phat. Mat
khéc, viéc tdng nhiét do dan dén su
giam dan céc gia tri AG®, cho thay su
hap phu sinh hoc Pb* trén
LC/NaOH-EDTA thuan lgi ¢ nhiét
d¢ cao. Cac gia tri duong ctia AH® thu
dugc chimg minh ban chit thu nhiét
clia qua trinh hap phu. Gia trj AS®
duong chi ra sy tang cuong tuong tac
xay ra gifta cac ion Pb?* va cic vi tri
hap phu trén bé mit chat hap phu sinh
hoc.

3.3. Pé xuit co ché hép phu

Trong cac hé théng hip phy, co ché
hap phu 1a rat quan trong dé dy doan
hanh vi hdp phu cua chit hip phu
téng hop dugc. Do d6, co ché hap phu
Pb?* bang chat hap phu sinh hoc
LC/NaOH-EDTA duoc dé xuit trong

Hinh 9. C6 thé quan sat thay rang chat
hap phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA
chtra nhidu nhom chire ning, bao gdbm
COOH tu do, hydroxyl (-OH) va cac
amin bac mot va bac hai (-NH-, -
NHa), c6 lién quan dén co ché loai bo
Pb2* [17]. C=O tir cic nhom cacboxyl
(-COOH) ctua EDTA da hinh thanh
lién két v6i nhém amin trong LC
thong qua phan Gng amit, trong khi
hai nhdm amin (NH2) va bon nhom
cacboxyl c¢6 thé twong tac v4i cac ion
Pb?*. Cu thé hon, COOH va C-O c6
thé loai bo Pb?* bang cach phdi hop
hodc tao phtrc, -OH c6 thé tao luc hut
tinh dién voi Pb?*, -NH-, -NH2 va
O=C-N-H c6 thé loai bo Pb?* bang
cach phdi hop va trao d6i ion co thé
Xay ra gitta cac ion hoa tan nhu NH4",
Na*, Ca?* va K* véi v6i Pb?* [25].
Kha ning loai bé Pb?* tot hon cia
LC/NaOH-EDTA a do hang s 6n
dinh (logk = 18,0) cua phuc hop
EDTA-Pb? trong dung dich [26].
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3.4. Khd nang tai sw dung

Dé ap dung cac chat hap phu sinh hoc
madi vao cac quy trinh cong nghiép
mot cach co hé théng, viéc danh gia
kha ning giai hip Pb?* 1a diéu can
thiét. Cac diéu kién duoc thiét 1ap cho
thi nghiém giai hap bao gom pH bang
6, nhiét d6 phong 30 °C va liéu luong
LC/NaOH-EDTA 14 1,0 g/L. Hinh 10

cho thdy phan trim Pb?* bj loai b6 1a
81,38 % sau chu ky dau tién, sau do
giam xudng con 78,33 % trong chu ky
tiép theo va duy tri & mirc 70,12 %
sau 3 chu ky lién tiép. Két qua nay
phat hién ra rang LC/NaOH-EDTA la
chat hap phy sinh hoc c¢6 chi phi thap
va tiém ning dé ¢ lap cac ion Pb%*

trong nudc thai cong nghiép.

1 2
Chu ky

Hinh 10. Kha ning tii sir dung chit hip phu sinh hoc LC/NaOH-EDTA



4. Két luan

Tom lai, trong nghién ciru nay di tong
hop thanh cong chat hip phu sinh hoc
LC/NaOH-EDTA bang phuong phép bién
tinh bé mat dé loai bé cac ion Pb?* tir nude
thai. Chét hap phu tong hop dugc co céu
trac Xép voi dién tich bé mat riéng 16n, tao
diéu kién thuén loi cho su tuong tac voi cac
ion Pb?*. Qua trinh bién doi LC v6i NaOH
va EDTA lam ting dang ké hiéu suat hap
phu Pb?* tir 33,33 % dbi véi LC tho 1én dén
85,33 % d6i voi LC/NaOH-EDTA. Dic
biét kha nang tai st dung cia LC/NaOH-
EDTA di dugc danh gia, két qua cho thiy
hiéu suit loai bo Pb?* cua chét hép phu sinh
hoc van dat 70,12 % sau 3 chu ky tai
sinh/giai hip. Cac két qua hién tai da chung
minh LC/NaOH-EDTA 1a mét chat hap phu
sinh hoc ndi bat va déy tiém nang dé loai bo
cac ion Pb?* tir nudie thai.
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