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Tom tat

Bai bao trinh bay két qua nghién ciru sir dung vo cdy tram bién tinh lam vat liu hép phu loai bé khang sinh
ciprofloxacin (CIP) trong mdi trudng nudce. Vat liéu da duoc khao sat dac trung chu triic bang cac phuong phap SEM,
XRD va FTIR. Viée blen tinh d cai thién dang ké hiéu suat, dat 78% so v&i 58% cua vat liéu chua bién tinh. Hi¢u suat
t6i uu dat dugc tai nong do CIP ban dau 10 ppm, pH 6, thoi gian can bang 120 phat va ham luong vat liéu 1 g/L. Qua
trinh hap phu tuén theo ca mo hinh déng nhiét Langmuir va Freundlich, dong thoi phit hop véi mé hinh dong hoc gia bac
hai. Dung lwong hap phu cuc dai theo mé hinh Langmuir dat 39,84 mg/g, cao gip ba lan vt liéu chua bién tinh (12,64
mg/g) va vuot trdi so voi cac vat liéu twong tu tir phu phdm néng nghiép. Co ché hip phu duoc dé xuat 1a sy két hop cua
tuong tac tinh dién, twong tic n—, lién két hydro, trong tac ky nude va khuéch tan 15 x5p. Pic biét, vat lidu bién tinh
con thé hién kha ning tai st dung tuyét voi sau 5 chu ky. Tir két qua nghién ctru ndy, chiing t6i huéng téi tiém ning Gmg
dung vit liéu vo cdy tram bién tinh trong xir Iy va loai bé khang sinh ton du & quy mé cong nghiép.

Tir khéa: hap phu, khang sinh, ciprofloxacin, vo tram
Abstract

This study presents the results of the use of modified melaleuca bark as an efficient adsorbent for the removal of the
antibiotic ciprofloxacin (CIP) from aqueous solutions. The material was characterized by SEM, XRD, and FTIR
techniques. The modification significantly improved the adsorption efficiency, achieving 78% compared to 58% for the
pristine material. Optimal adsorption conditions were determined as an initial CIP concentration of 10 ppm, pH 6, an
equilibrium time of 120 minutes, and an adsorbent dosage of 1 g/L. The adsorption process followed both the Langmuir
and Freundlich isotherm models, and kinetic data fit well with the pseudo-second-order model. The maximum adsorption
capacity, determined by the Langmuir model, reached 39.84 mg/g, which is threefold higher than that of the pristine
material (12.64 mg/g) and superior to many agricultural waste-based adsorbents. The proposed adsorption mechanism
involves a combination of electrostatic interaction, 7—m interactions, hydrogen bonding, hydrophobic interaction, and pore
diffusion. Furthermore, the modified material exhibited high stability and excellent reusability after 5 cycles. These
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findings highlight the potential for applying modified melaleuca bark in the treatment and removal of residual antibiotics

at an industrial scale.

Keywords: adsorption, antibiotic, ciprofloxacin, melaleuca bark

1. Mé dau

O nhiém khang sinh trong méi trudng nude 1a
mot mdi de doa nghiém trong ddi véi stre khoe con
nguoi va h¢ sinh thai. Du lugng khéng sinh tir cac
ngudn thai cong nghiép, nong nghiép va y té xam
nhap, ton tai 1au dai va tich tu sinh hoc trong chudi
thire an. HE qua 1a lam gia tang nguy co khang
khang sinh & nguoi va thic day sy phét trién cta
vi khuan khang thudc, din dén giam hiéu qua diéu
tri va gy mat can bang sinh thai [1-3].

Quy md 6 nhiém hién nay rat ddng bao dong:
wéc tinh khoang 75% song, ho trén thé gisi bi
nhiém khang sinh. Nhiéu qudc gia da ghi nhan
muc tiéu thu khang sinh vuot ngudng cho phép
[4]. Tai Viét Nam va cac qubc gia dang phat
trién, tinh trang nay cang trim trong hon do sir
dung khang sinh thiéu kiém soat va du luong
khang sinh thai ra méi trudng ngdy cang nhiéu,
lam ting dang ké nguy co lan truyén vi khuan
khang thudc qua ngudn nudc sinh hoat [5, 6].

Trong s6 cac khang sinh dugc quan tim,
ciprofloxacin (CIP) 1a mgt khang sinh thudc ho
chat Fluoroquinolone (FQ) dugc st dung phd
bién nhét trén thé gidi nho hoat tinh khang khuén
phd rong va kha ning tiéu diét vi khuan manh
mé [7]. Tuy nhién, ty 1¢ bai tiét khong chuyén
héa qua nudc tiéu (45-62%) va qua phan (15—
25%) ctia CIP 14 rat cao [8]. Piéu nay khién mot
lwong 16n CIP xdm nhap vao méi truong. Nong
do CIP da dugc phat hién trong nude bé mat dao
dong tir 0,0018 nmol/L dén muc cuc dai 19617
nmol/L tai mot s6 khu vuc trén thé gidi [9]. Pic
biét, néng do CIP trong nudc thai bénh vién co
thé 1én t6i 0,1245 mg/L [10]. Su ton tai dai dang
ctia CIP gy doc tinh sinh thai va tiém ning tich
lity sinh hoc, doi hoi nghién ciru va phat trién cac
giai phap xu ly hiéu qua.

Nhiéu giai phap nham loai bé CIP hiéu qua
da va dang duoc nghién ctru, bao gdm: xir 1y sinh

hoc [11], quy trinh oxy hoa nang cao (AOPs)
[12], hap phu [13], quang xic tac va ozon hoa
[14, 15]. Trong s6 d6, phuong phap hip phu
dugc danh gia 1a mot giai phap kha thi va bén
viing véi nhitng wu diém ndi bat nhu: chi phi
thép, van hanh don gian, hi¢u suit cao va it tao
ra chat thai thir cAp doc hai [16]. Nhiéu nghién
ctru chi ra rang céc thanh phan hip phu c¢6 nguon
gbc ty nhién, phu pham nong nghiép, khi két hop
v6i cac phuong phap xir Iy hoa 1y truyén thong
(bién tinh nhiét, hoa hoc, hép thu quang), co thé
giam dang ké nong do CIP va cac chit 6 nhiém
khac trong nude [17-20].

Nghién ctru ndy dé xuat str dung vo cdy tram
(Melaleuca cajuputi Powell) bién tinh - mot phu
pham néng 1am nghiép phd bién tai cac tinh mién
Trung Viét Nam - lam vat liéu hap phy dé loai
bo CIP. V¢ cay tram, giau cellulose, lignin va
hemicellulose cing cic nhom chic bé mit
(—~OH, ~COOH), c6 thé duoc bién tinh hoa hoc
nham ting cudng dién tich bé mat, kha ning trao
d6i ion va twong tac hoa hoc. Viéc nay khong chi
giai quyét van dé 6 nhiém ma con tan dung hiéu
qua ngudn nguyén liéu ty nhién, mang lai gia tri
kinh t& va méi truong. Muc tiéu chinh cta
nghién ctru 13 khao sat toan dién kha ning hap
phu cua vat liéu vo tram bién tinh d6i véi CIP,
xac dinh cac yéu t6 anh huong (pH, ndng d6 ban
dau, lidu luong, thoi gian tiép xuc), va danh gia
tiém nang ung dung thuc té cua vat lidu nay
trong viéc xir Iy 6 nhiém khang sinh trong nuéc.
2. Thyc nghiém
2.1. Héa chiit

Ciprofloxacin (CIP) duoc cung cip boi Cong
ty Co phan Hoa dugc Qudc té Ha Noi, do tinh
khiét 99%, cong thirc hoa hoc 1a Ci7HisFN3O3
(M = 331,34 g/mol). Céc hoa chét khac sir dung
trong nghién ctru ¢6 d6 tinh khiét phan tich va
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ngudn goc Trung Qudc, bao gdbm: NaCl (99%);
NaOH (99%); HCI (37%); axit citric (99%).
2.2. Tong hop vit liéu

Vo cay tram duogc thu thap tr Vuon DNu’(_yc
li¢u cua Khoa Duogc, Dai hoc Duy Tan, Ba Nang.

Quy trinh so ché bao gOm: rira sach dé loai bo tap
chat, say kho va cat nhé thanh kich thude 1-2 cm.

Tir nguyén liéu da so ché, bon loai vat liu
hap phu bién tinh (TBT1-TBT4) da duoc xur Iy
theo cac quy trinh sau:

Bang 1. Qui trinh xtr Iy v6 tram tao vat liéu hip phu

Vit liéu Quy trinh xir ly

Ty | VO trém duge rira sach, say kho ¢ 105°C dén khoi lugng khong doi, sau d6 nghién va
ray dé€ thu dugc bot.

TBT2 Vo tram dugc lic cing dung dich axit citric 1 M trong 24 gio, toc do 150 vong/phut.
Sau do, vat liéu dugc rua dén pH trung tinh, sy khé ¢ 105°C, nghién va ray.

TBT3 | Tuong tu quy trinh TBT2, nhung thay thé axit citric bang dung dich NaOH 1 M.
Vit liéu dugc xur ly hai giai doan lién tiép (1) lac trong NaOH 1 M (150 vong/phiit, 24

TBT4 | gio), sau d6 rira dén pH trung tinh; @ tiép tuc lac trong axit citric 1 M (150 vong/phut,
24 gio), rira dén pH trung tinh. Cubi cling 1a sdy khé & 105°C, nghién va ray.

Tét ca cac vat liéu cubi cung déu duge nghién
va ray dong nhét véi kich thude hat < 0,125 mm.

Céc vat liéu dugc xac dinh dac trung cAu trac
bang cac phép do: nhidu xa tia X (XRD) duoc
thuc hién trén may D8 Advance Eco (Bruker,
Puc); phd hong ngoai bién ddi Fourier (FTIR)
trén may FT/IR-6300 (Jasco, Nhat Ban) va
phuong phap chup anh SEM trén kinh hién vi
dién tir quét (SEM) JSM-IT200 (Jeol, Nhat Ban).
2.3. Xdc dinh diém dang dién ciia vit liéu hép
phu

Cho 0,1g vat li¢u vao 100 mL dung dich NaCl
0,1 M c6 pH tang dan tir 2 dén 12. pH dugc diéu
chinh thay d6i bang cach thém vao dung dich
NaOH hodc dung dich HCI, dé yén & nhiét do
phong trong 48 gio, xac dinh lai pH cac dung
dich. Tir d6 thi phu thudc ctia ApH vao pH cia
dung dich, xac dinh dugc gia tri diém drfmg dién
cia vat lidu 1a diém giao cua dd thi véi truc
hoanh.
2.4. Thi nghiém hip phu khéng sinh CIP

Dung dich CIP gbc dugc diéu ché bang cach
hoa tan CIP trong nudc cit tao thanh dung dich
CIP c6 ndng d6 1000 mg/L. Dung dich khao sat
thu duoc bang cach pha loang dung dich gbc dén
néng d6 mong mudn.

Sau khi hép phuy, ly tam, loc léy dung dich va
xac dinh ndng d6 CIP bang phuong phap do
quang phé UV-Vis & budc song A 276 nm trén
may do quang Phé UV-Vis V-730 (Jasco, Nhat
Ban). Pé dam bao tinh lip lai, mdi thi nghiém
duoc thue hién it nhit 3 1an trong cung diéu kién.
Két qua 1a két qua trung binh cua 3 lan thi
nghiém.

Hiéu suit qua trinh hdp phu va dung luong
hép phu duoc tinh theo cong thic:

o

Co — Ce
H= .100%
Co

_ (Co B Ce)- v

B m
trong do: Co; Ce lan luot 1a néng d6 dung dich
trude va sau khi hap phu (mg/L); H 1a hi¢u suét
hép phu (%); q 1a dung lugng hap phu (mg/g); V
1a thé tich dung dich (L); m 1a khdi lugng vt liéu
hap phu (g).

Céc yéu t6 anh huong dén qua trinh hp phu
CIP cua cac vat liéu dugc khao sat bao g@)m: do
pH; thoi gian dat can bang hip phu; ndng do CIP
ban dau, luong vat liéu hép phu va do 6n dinh
cua vat liéu.
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Do 6n dinh cua vat liéu duoc nghién cuu
thong qua qua trinh 1am sach va tai hap phu cia
vt liéu. Céc thi nghiém danh gia dugc tién hanh
véi cac diéu kién ti wu da lua chon & trén. Vat
liéu sau mdi 1an thir nghiém kha nang hap phu s&
duoc ly tam, loc léy phén ran. Sau do vat lidu
dugc giai hap bang bé siéu am dé giai hap, rira
sach bang nudc cat va sdy kho.

3. Két qua va thio ludn
3.1. Két qui khio sit dic trung vit liéu

Két qua do XRD (Hinh 1a) cho thiy hai ving
dinh dac trung ¢ 20 = 14-16° dai dién cho su
phan xa mit phang (110) va 20 = 22-24° dai dién
cho sy phan xa mit phang (200) cta cau tric tinh
thé cellulose. Pay 1a cac dinh ddc trung, phat
sinh tr sy s?ip xép co trat tu ctia cac chudi
cellulose trong mang tinh thé cua vat liéu chua
xtr li, ching dan tré nén thoai va bién mét tir mau
TBTI dén TBT4. Khi bién tinh vat li¢u, lién két
gita cac polymer (cellulose, hemicellulose,
lignin) bi pha huy, ving v6 dinh hinh dugc mo
rong, thé hién qua két qua dinh ¢ cac ving nay

tr& nén rong va thoai hon [21]. Céc thay d6i nay
lam vat liéu x6p hon, 1am ting mat do vi tri hap
phu tiém ning, gitp tang hoat tinh hap phuy.

Két qua phd FTIR (Hinh 1b) cho thiy céac
mau vt liéu c6 dic diém hip phu phd bién, song
c6 su khéc biét rd rét do tdc dong cia qua trinh
bién tinh. TAt ca cdc mau déu xuat hién dai hap
phu tai 3200-3500 cm™, ddc trung cho dao dong
kéo dai cua nhom hydroxyl (—OH), dai & 2928
cm! duge cho 1a dao dong kéo dai —C—H cua
nhom methyl (—CH3) va dai 1050-1160 cm™ lién
quan dén dao dong cuia lién két ether (C—O—C) va
lién két C—OH. Tuy nhién, cuong do cac dai nay
giam dan ¢ cac mau TBT2, TBT3 va TBT4, do
su suy giam lugng lignin trong vat liéu sau bién
tinh. Ngoai ra, cac dinh trong vung 1215-1350
cm™! (dao dong C—O va C—H) cung véi dinh
1730-1750 cm™ (dao dong kéo dai C=0) xuét
hién rd6 nét ¢ céc vat liéu duoc xu ly bé“mg axit
citric, thé hién sy gén nhom carbonyl tir axit vao
cAu tric vat liéu.

(a) (b)
(110) TBT1
- (200) -
2 2|TBT2
2 <
Y s
= SlrBT3
= TBT1 3
>
= g
oy TBT2 bl ki
= [an]
g TBT3
5
O TBT4
‘ T T T T T T T T T T T T T
100 20 30 40 50 60 70 4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Goéc nhiéu xa, 20 (%)

S6 song (cm™)

Hinh 1. Gian 6 XRD (a) va phd FTIR (b) cua cac vat lidu
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Hinh 2. Anh SEM cua céc vit liéu TBT1(a); TBT2 (b); TBT3(c) va TBT4 (d)

Hinh anh SEM (Hinh 2) cho thdy ciu trac bé
mit khac nhau cua cac vat liéu, Hinh 2a c6 cdu
triic dang tadm 16n, bé mit tron nhin va tuong ddi
phang, han ché kha ning bam dinh chét hap phu.
Hinh 2b, 2c va 2d thé hién sy pha v& céu trac
ban dau lam xuat hién cac phan tr nho hon ctia
cac vat lidu duoc xtr 1y bién tinh. Trong d6, cdu
trac dang mang lugi & Hinh 2b va 2c gém céc
16p xép chong 1én nhau. Hinh 2d, vét lidu ¢6 céu
trac toi x6p, v6i vo s6 nép gap, hdc, ranh va cac
16 mao quan nhé trén bé mat, lam tang dién tich
tiép xUc va tao thuan lgi cho kha nang bam dinh
chat hap phy, tang kha ning hap phu cta vat lidu.
Nhin chung, qué trinh bién tinh lam ting dién
tich bé mit, tao cau trac vi nham va 16 mao quan
& bé mat vat ligu.

3.2. Xdc dinh diém ding dién ciia vit liéu

Két qua xac dinh diém dang dién (pHy,c) cia
cac vat lidu cho thay gia tri pHpzc thay doi khi
bién tinh, tr mAu ty nhién TBT1 (= 8,2) dén cac
mau bién tinh, bao gdm TBT2 (= 6,1); TBT3 (=
6,2); va TBT4 (= 6,9). Sy dich chuyén pHyzc ndy
xac nhan rang qué trinh bién tinh da lam thay d6i
cdu trac vat Iy va tinh chat dién hoa bé mit cia
vat liéu. Trong méi truong pH < pHyyc, bé mat
vat liéu c6 xu hudng mang dién tich duong do
su twong tac cua proton voi cac nhém chure trén
bé mit (-COOH, —OH, —NH>) Nguoc lai, trong
moi truong pH > pHpz, qua trinh khur proton
dugc thic day lam bé mat vat liéu c6 xu hudng
mang dién tich am.
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Hinh 3. Cac biéu dd x4c dinh diém ding dién cua vat lidu

Mait khac, CIP c6 pKai = 5,9 va pKa = 8,9
[7]. Do d6, trong khoang pH < 6, chit hap phu
ton tai dudi dang cation (mang dién tich dwong),
trong khi bé mat vat liéu c6 xu hudng tich dién
duong, dan dén luc day giita bé mit va cation va
lam giam kha nang hap phu. Khi pH > 9, CIP ton
tai dudi dang anion (mang dién tich am). Trong
didu kién nay, bé mat vat lidu ciing c6 xu hudng

mang dién tich &m, xay ra hién tugng bé mat déy
anion va giam kha nang hip phu. Trong khoang
pH tr 6 dén 9, chat hép phu ton tai & dang
zwitterion (vira mang dién tich duong, vira mang
dién tich am). Bé mat vat liéu trong khodng nay
¢6 xu hudng gan trung tinh (phu thudc vao pHyc
cta tung vat liéu). Do do, kha nang tuong tac véi
zwitterion s& tot hon.

%
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Hinh 4. Cac dang ton tai ciia CIP trong mdi trudng pH tuong tmg dua trén pKa

3.3. Khio sit cic yéu té inh huong dén qui

trinh hip phu ciia cic vat liéu

3.3.1. Anh huong ciia pH

Két qua thi nghiém & Hinh 5a chi 16 hiéu suat
hép phu cia ca bon vat liéu phu thudc manh vao
pH dung dich. G méi trudng axit manh (pH
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2--4), hiéu suat hap phu rat thip. Khi ting pH,
kha niang hap phuy ting dang ké va dat cuc dai
trong khoang pH 68, sau d6 giam dan khi pH >
8. Vit liéu chua bién tinh (TBT1) c6 hiéu suit
héap phu thap nhit (H = 56% tai pH 6). Cac mau
TBT2 va TBT3 dat hiéu suét t6i da cao hon (H
~ 62% - 67% tai pH 6=+8). Dac biét, vat li€u
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TBT4 thé hién hiéu suit cao nhat va 6n dinh nhat
trong toan bo qua trinh khao sat, voi khoang pH
t6i vu nam ¢ pH 6+7 (H =~ 80%). Két qua nay
hoan toan phul hgp véi phén tich diém dang dién
(pHpzc) di dugce trinh bay. Moi trudng pH tbi
vu dugce lya chon cho khao sat tiép theo 1a pH 6.
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Hinh 5. Anh huéng cta pH (a), thoi gian phan tng (b), khdi lwong vat liéu hap phu (c), ndng do ban dau cua CIP (d)
den hi¢u suat hap phu CIP cua cac vat li¢u.

3.3.2. Anh hwéng thoi gian dat can bang hdp phu

Hinh 5b mo ta anh hudng thoi gian can bang
t6i hiéu suat hip phu CIP d6i v6i 4 mau vo tram,
tai pH 6. Két qua cho thay hi¢u suat hap phu cta
bbn loai vat liéu déu ting theo thoi gian va dat
trang thai can bang sau 120 phut. Giai doan hap
phu ban d4u (0+60 phit) dién ra cham va khong
c¢6 su khac biét 16n vé tdc do gitra cac vat liéu.
Tuy nhién, kha ning hap phuy ting nhanh chong
trong khoang 60 dén 90 phut, déac biét 10 rét ddi
v6i vat liéu TBT4 (= 78%). Sau 120 phut, toc do

hép phu cham lai va on dinh. Sy tang nhanh ban
dau duoc giai thich 1a do sy sin ¢ cua cac vi tri
hép phu con tréng trén bé mat vat liéu, tao diéu
kién cho CIP tuong tac va chiém gir dé dang.
Khi CIP tich lity trén bé mat, qué trinh hap phu
cham lai va dat ngudng can bang. Qua trinh lac
sau d6 c6 thé da 1am cén bang bi pha v& khién
cho tbc do giai hép 16n hon toc do hép phu, do
véy hiéu suat hap phu giam. Thoi gian can bang
hép phu duoc xac dinh 13 120 phut.
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3.3.3. Anh hudng ciia ham leong vt liéu hdp
phu

Két qua nghién ctru thé hién trong Hinh 5¢
cho thay hiéu suit hap phu ting dan khi khi
luong vat liéu tang do dién tich tiép Xuc gitra vat
liéu hap phu va chat hap phu CIP ting, nhung
hiéu qua giam dan khi hé théng hap phu tién dén
trang thai bao hoa. Khi tang khdi luong vat liéu
tor 0,01-0,05 g, hi¢u sut hép phu c6 xu hudng
tang nhanh va dat hiéu suat hip phu t6i da khi
khéi lugng vat lidu dat 0,05 g, TBTI = 57%,
TBT2 = 62%, TBT3 =~ 65% va TBT4 =~ 77%. Sau
d6 kha nang hap phu cua cac vat liéu gan nhu
bao hoa ¢ ngudng khdi lugng trén 0,05 g. Do d6
cac nghién clru tiép theo s€ chon ham lugng vat
liéu hip phu 12 0,05 g/50 mL (= 1 g/L).

3.3.4. Anh hwong ciia nong dé ban dau

Hinh 5d cho thay hiéu suat hap phu cta vat
liéu giam dan khi nong d¢ CIP ban dau (Co) tang,
do bé mit hap phu tién dén trang thai bdo hoa.
Trong khoang Cy tir 2 dén 6 ppm, mau TBT4 dat
hiéu suit hép phu 16n nhat, ~ 81%, nhung khi Co
tang cao hon, hiéu sudt giam dan va con khoang

57% tai Co= 20 ppm. Tuy nhién, TBT4 van duy
tri hiéu suat vuot troi, cao hon 1,4 dén 2,7 1an so
v6i vat lidu chua bién tinh (TBT1) va 1,1-1,7 lan
so v6i mau TBT2 va TBT3 trén toan dai nong
d6. TBT4 cho thiy dung luong hap phu 16n va 4i
luc manh voi CIP, phi hop dé xir Iy nudc 6
nhiém & ca néng do thép va cao. Nguoc lai,
TBT1 bi anh huéng manh boi su ting nong do,
v6i hidu suat giam tir ~ 56% xudng con 21%, cho
thdy han ché vé dung luong hip phu.

3.3.5. M6 hinh hap phu dang nhiét va déng luc
hoc

Két qua thyre nghiém cho thay ca hai mo hinh
hap phu dang nhiét Langmuir va Freundlich déu
mo ta tuong ddi chinh xac sy hap phu CIP lén
cac vat lidu hip phu. Do phi hop ciia qué trinh
hiap phu voi md hinh dang nhiét hip phu
Freundlich 16n hon Langmuir & mot s6 vat liéu
(TBT2; TBT3; va TBT4), phan &nh tinh chét hép
phu trén cac bé mit khong dong nhat va hién
tugng hap phu da 16p twong d6i chiém wu thé
hon.

Bang 2. Cac tham s dang nhiét: dung lugng hap phu cuc dai (qmax), i luc hap phu (Kr),
hﬁng s6 Freundlich (Kr) va h¢ s6 di thé (n) cua cac vat licu TBT1, TBT2, TBT3 va TBT4

Langmuir Freundlich
Ce ! C, + l InK 11 [
— = . S — ng, = nK¢+ —Iln
VLHP qe Amax ¢ Amax- KL e f n €
qmax, Mg/g KL R? K n R?
TBT1 12,642 0,126 0,9716 1,475 1,420  0,9649
TBT2 17,271 0,152 0,8081 1,423 1,369 00,9447
TBT3 23,095 0,109 0,9656 1,447 1,321 0,9966
TBT4 39,841 0,122 0,9913 4,194 1,196  0,9955

Két qua tinh toan theo mo hinh Langmuir cho
thdy, dung luong hip phu cuc dai cao nhat bang
39,841 mg/g dugc ghi nhan & TBT4. So véi cac
loai vt liéu duoc ché tao tur cac phu phém nong

nghiép trong nghién ctru khac di cong bd, kha
ning hap phy cua vo tram bién tinh ddi vai CIP
trong moi trudng nude nhin chung tt hon déng
ké, thé hién qua Bang 3.



66 P.T.Yén Nhi, T.Minh burc,... / T ap chi Khoa hoc va Cong nghé Pai hoc Duy Tan 6(73) (2025) 58-69

Béng 3. Dung luong hip phu cyc dai theo mé hinh Langmuir

Vit liéu (max, Mg/g Tai liéu
Than hoat tinh tir vo mang cut 29,76 [11]
Than sinh hoc tir vo chudi 233 [18]
Than beo 25,00 [23]
Than tre 36,02 [22]
B4 mia bién tinh 13,7 [13]
V6 tram bién tinh 39,8 Trong nghién clru nay

Dong hoc clia qua trinh hap phu CIP boi cac
vat liéu hép phu duoc danh gia thong qua hai mo
hinh dong hoc biéu kién bac nhat va bac hai dugc
thé hién Bang 4.

T cac tham s6 thu dugc trong qua trinh thyc
nghiém trén, cé thé két luan rﬁng md hinh dong

hoc biéu kién bac hai mo ta qua trinh hap phy
CIP trén cac vat liéu chinh xac hon so vo1 mo
hinh biéu kién bac mot. Cho thay co ché hp phu
CIP trén bé mat vat liéu co thé 1a su hép phu hoa
hoc lién quan dén cac lién két hoa tri thong qua
viéc chia sé, trao doi electron gitta chat hap phy
va vat liéu.

Bang 4. Cac tham s6 ctia phuong trinh dong hoc biéu kién béac 1 va béc 2:
Hing s6 téc d6 hap phu theo thoi gian; dung lugng hap phu ti da

VL Béc 1 Béc 2
K, g¢/mg. phiit  (max, mg/g R? K, g¢/mg. phiit  Qmax, mg/g R?
TBT1 0,0148 5,793 0,9178 0,0054 25,974 0,9985
TBT2 0,0243 23,807 0,9135 0,0010 34,364 0,9986
TBT3 0,0211 23,594 0,852 0,0009 37,175 0,9815
TBT4 0,0285 17,176 0,8935 0,0030 35,842 0,9712

3.4. Dw dodn co ché hip phu CIP ciia vit ligu

Co ché hap phu CIP c¢6 thé duoc giai thich
thong qua su két hop cua cac thong sd hoa 1y
quan trong (pH, pHpz, pKa cua CIP) cung véi
két qua phan tich quang phd (FTIR, XRD).

Kha nang hip phu hiéu qua CIP ctia v6 tram
bién tinh 1a két qua cta su tuong tic da co ché
(minh hoa tai Hinh 6). Trudc tién 1a tuong tac tinh
dién gitta cac phan tir tich dién trai ddu cua CIP
vé6i dién tich bé mit cua vat lidu hép phu. Lién két
hydro ciing gitip 1am bén phirc hop hip phu,
thong qua tuong tac gitta cdc nhom OH, —NHa,
—NH- cua CIP véi cac nhom chuce carbonyl va
hydroxyl cta vat li¢u. Cac tuong tac ky nudc gitra
vung khong phan cuc cua CIP va cidc nhom
methyl hodc vong thom trén vé tram cling gop
phan vao kha ning hap phy téng thé. Ngoai ra,

cac tuong tac m-n cho—nhan dién tir (EDA) cling
dong vai trd quan trong, xuat phat tir cac vong
thom ¢6 trong CIP va céu triic giau lignin ctia vo
tram; chung tré nén manh mé& hon nho sy ho tro
dong thoi cua lién két hydro va hiéu tmg ky nuéc,
nhét 12 & pH gan trung tinh, noi CIP t6n tai & dang
zwitterion va c6 lyc ddy dién tich & muc tdi thiéu.
Bén canh do, ban than vat liéu ¢6 do Xép cao, dién
tich bé mat 16n voi nhiéu mao quan ciing tao diéu
kién cho co ché hap phu vat 1y, giup cac phan tir
khuéch tan dé dang hon. Tom lai, cac co ché nay
hoat dong song song va hd trg 1an nhau. Mirc do
anh huong cua timg co ché s& thay doi tiy thude
vao diéu kién moi trudng (pH, néng d6 CIP va
cudong d6 ion). Didu nay cho thay qua trinh hap
phu rét phirc tap va bi anh huong boi diéu kién
moi truong.
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Hinh 6. So dd co ché hép phu cua cac vat liéu

3.5. Khdo sdt d¢ on dinh ciia vit liu

Hinh 7 mé ta két qua khao sat sy 6n dinh cta
vat liéu vo tram sau 5 chu ky tai sir dung. Két
qué cho thay hiéu suat hip phu cia tat ca cac vat
liéu déu giam nhe sau mdi 1an thtr nghiém. Cu
thé, cac miu vo tram bién tinh duy tri do on dinh
vuot trdi, chi gidm tr 3% dén 8% sau mdi chu
ky, trong khi miu khong bién tinh giam manh
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hon, tir 7% dén 16%. Sy suy giam hiéu suat nay
& vt liéu bién tinh cht yéu dugc quy két do that
thoat vét liéu trong qua trinh thu hdi va rira miu.
Dac biét, vat 1iéu TBT4 lién tuc duy tri hi¢u suit
hap phu cao nhit qua céc lan thyc hién. Do do,
v6 tram bién tinh (TBT4) dugc khang dinh 13 vat
liéu hap phu tdi wru vé tinh 6n dinh va kha ning
tai str dung cao, la mot yéu td then chét cho cac
g dung xir 1y nude thuc té.
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4. Két luan

Nghién ctru ndy da xac nhan tiém ning cua vo
cdy tram — mot phu pham nong nghiép — lam vat
liéu hap phu dé loai bé khang sinh CIP khéi dung
dich nuée. Viée bién tinh vo cay tram da cai thi¢n
dang ké hiéu suat hap phu CIP, ting tir 58% (vat
lidu chua bién tinh) 1én 78%. Su cai thién nay c6
thé duoc giai thich bang viéc tang dién tich bé mit
va thay di cdu trac vi nham cua vat lidu sau bién
tinh, dugc minh chimg théng qua két qua phan
tich XRD, FTIR va SEM. Céc diéu kién t6i uu
cho qua trinh hip phu CIP 1a: pH 6, thoi gian can
bang 120 phut, ndng d khang sinh ban dau 1a 10
ppm CIP va ham lugng vat licu 1 g/L.

Qua trinh hip phu CIP bai vat liéu bién tinh
phu hop vé6i ca mo6 hinh dang nhiét Langmuir va
Freundlich. Pong hoc hap phu tuan theo mé hinh
dong hoc biéu kién bac hai (R?>~ 1). Theo phuong
trinh dang nhiét Langmuir, dung luong hap phu
cuc dai ciia vat liéu bién tinh TBT4 (39,84 mg/g)
cao hon gip ba 1an so véi vat liéu chua bién tinh
(12,64 mg/g). Dung luong nay ciing cho thay sy
vuot troi so voi nhiéu vat lidu hép phu dugc ché
tao tir cac phu pham néng nghiép khac. Co ché
hap phu CIP dugc du doan bao gdom su két hop
ctia nhiéu tuong tac, cu thé 1a: tuong tac tinh dién,
tuong tac n—, lién két hydrogen, twong tac ky
nudc, va khuéch tan qua mao quan. Sau 5 chu ky
hap phu/tai sinh, vat liéu bién tinh TBT4 van duy
tri hiéu suat hap phy 6n dinh & muc 59%. Két qua
nay khang dinh tiém ning tmg dung cua vat liéu
bién tinh 1am chét hap phu hi¢u qua va bén viing
dé xir Iy du lugng khang sinh CIP trong moi
truong nudc.
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