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Tổng hợp carbon hoạt tính từ phế thải nông nghiệp và ứng dụng
hấp phụ hiệu quả kháng sinh ciprofloxacin trong dung dịch nước
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TÓM TẮT
Trong nghiên cứu này, vật liệu carbon hoạt tính được tổng hợp từ một loại phế thải nông nghiệp
phổ biến ở Việt Nam - vỏ trấu - bằng phương pháp hoạt hoá đơn giản kết hợp giữa hoá chất NaOH,
HCl và nhiệt độ. Cacbon hoạt tính thu được có khả năng hấp phụ hiệu quả kháng sinh ciprofloxacin
trong dung dịch nước với dung lượng hấp phụ ciprofloxacin cực đại là 51,199 mg/g. Các phương
pháp hoá lý hiện đại bao gồm nhiễu xạ tia X (XRD), phổ Raman, tán sắc năng lượng tia X (EDS),
hiển vi điện tử quét (SEM), hấp phụ và khử hấp phụ N2 (BET) đã được sử dụng để đặc trưng vật liệu
thu được. Điểm điện tích không của vật liệu đã được xác định. Khả năng hấp phụ hiệu quả kháng
sinh ciprofloxacin của carbon hoạt tính trong dung dịch nước đã được chứngminh. Với dung dịch
chứa ciprofloxacin có nồng độ 20 mg/L, pH và liều lượng chất hấp phụ thích hợp để loại hơn 90
% ciprofloxacin ra khỏi dung dịch đã được lựa chọn là 6¸7 và 1,6 g/L. Các mô hình đẳng nhiệt hấp
phụ Langmuir và Freundlich đã được sử dụng để nghiên cứu đẳng nhiệt hấp phụ ciprofloxacin lên
vật liệu carbon hoạt tính và kết quả đã khẳng địnhmô hình Langmuir mô tả tốt thực nghiệm. Thời
gian đạt cân bằng hấp phụ tăng từ 60 đến 80 phút khi nồng độ ciprofloxacin ban đầu tăng từ 10
đến 50 mg/L. Bản chất hoá học của quá trình hấp phụ được mô tả tốt bằng mô hình động học
biểu kiến bậc hai.
Từ khoá: carbon hoạt tính, vỏ trấu, mô hình đẳng nhiệt Langmuir, hấp phụ ciprofloxacin, mô hình
động học biểu kiến bậc hai

MỞĐẦU
Như chúng ta đã biết, sự phát triển nhanh chóng của
các ngành công nghiệp đã làm tăng lượng chất gây ô
nhiễm môi trường và ảnh hưởng xấu đến sức khỏe
con người. Vì vậy, bệnh tật gia tăng đã dẫn đến việc
sử dụng thuốc và dược phẩm ngày càng nhiều. Trong
số đó, kháng sinh được sử dụng rộng rãi trong điều trị
các bệnh do vi khuẩn gây ra 1. Đặc biệt, ciprofloxacin
(CFX) là một trong những kháng sinh quan trọng có
khả năng tiêu diệt cả vi khuẩn gram dương và gram
âm, beta-lactam hoặc aminoglycoside2. Kết quả là
sự gia tăng dư lượng CFX trong môi trường gây độc
cho sinh vật trong môi trường nước ngay cả ở nồng
độ thấp. Hậu quả thứ hai là tình trạng kháng CFX ở
người. Thực tế này đã phổ biến hơn ở các nước đang
phát triển vì trình độ học vấn thấp. Tại Việt Nam, dư
lượng CFX khoảng 0,25 mg/L trong nước thải nuôi
trồng thủy sản và hơn 50 mg/L trong nước thải y tế3.
Vì vậy, việc nghiên cứu loại bỏ dư lượng kháng sinh
trong nước đang là mối quan tâm đặc biệt của nhiều
nhà khoa học. Nhiều kỹ thuật đã được ứng dụng và
phát triển để loại bỏ dư lượng kháng sinh trong nước
như sử dụng màng thẩm thấu4–6, quang xúc tác7–9,

oxy hóa 10–12 hoặc hấp phụ13–15... Nhiều nghiên cứu
đã chỉ ra rằng hấp phụ là một trong những phương
pháp hiệu quả, rẻ tiền và phù hợp để loại bỏ kháng
sinh trong nước theo hướng hóa học xanh bằng cách
sử dụng chất hấp phụ thân thiện với môi trường15–17.
Ở Việt Nam và nhiều nước có nền nông nghiệp lúa
nước, một lượng lớn vỏ trấu được thải ra và từ lâu đã
được sử dụng rộng rãi làm chất đốt trong các ngành
công nghiệp cũng như trong các hộ gia đình nông
thôn. Kết quả là than trấu chứa hàm lượng carbon
cao được thải ra. Bằng các phương pháp đơn giản,
loại carbon này được xử lý thành than hoạt tính (AC)
và được chứng minh là vật liệu có ích cho ứng dụng
trong nhiều lĩnh vực. Một trong những đặc điểm
nổi bật của AC là diện tích bề mặt rất lớn giúp hấp
phụ nhanh chóng và rất hiệu quả các chất màu, mùi
hoặc các chất ô nhiễm môi trường18–22. Do đó, AC
được điều chế từ trấu có thể được sử dụng làm chất
hấp phụ hữu ích để loại bỏ ciprofloxacin khỏi dung
dịch nước17,23–25. Phương pháp tổng hợp phổ biến
của AC bao gồm hai bước được gọi là carbon hóa và
hoạt hoá 26. Loại tác nhân hoạt hoá đóng vai trò quan
trọng trong việc kiểm soát diện tích bềmặt củaAC thu
được27. Trong nghiên cứu này, AC được tổng hợp từ

Trích dẫn bài báo này: Quyên N D V, Tuyền T N, Khiếu D Q, Tín D X, Diễm B T H, Nhung N T A, Hải N T T, Hoa 
D T N, Dung H T T. Tổng hợp carbon hoạt tính từ phế thải nông nghiệp và ứng dụng hấp phụ hiệu 
quả kháng sinh cipro oxacin trong dung dịch nước . Sci. Tech. Dev. J. - Nat. Sci. 2024; 7(S1):104-116.
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trấu bằng phương pháp hoạt hoá nhiệt kết hợp với tác
nhân hóa học là chlohidric acid. Ảnh hưởng của nhiệt
độ hoạt hoá và tác nhân hóa học đến diện tích bề mặt
và hình thái của vật liệu được nghiên cứu. Sự hấp phụ
CFX lên AC bao gồm ảnh hưởng của pH và liều lượng
chất hấp phụ, nghiên cứu đẳng nhiệt và động học đã
được trình bày trong nghiên cứu này.

VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP
Tổng hợp vật liệu
Vỏ trấu (RH) được thu gom tại phường PhúThượng,
thành phốHuế, tỉnhThừaThiênHuế, Việt Nam. Trấu
sau khi được rửa sạch bằng nước được sấy khô và
nung ở nhiệt độ 400oC trong 3 giờ để thu được tro
trấu (RHA). Thành phần hóa học của RHA xác định
theo phương pháp tiêu chuẩn Việt Nam 7131-2002
cho thấy RHAchứa 88,16% SiO2 (w/w). Vì vậy, lượng
silicon này cần được loại bỏ bằng cách ngâm RHA
trong dung dịch NaOH trước khi tổng hợp AC. AC
được điều chế từ RH theo quy trình như trình bày
ở sơ đồ 1. RHA được ngâm trong dung dịch NaOH
với tỷ lệ mol NaOH/SiO2 và nồng độ NaOH xác định
ở 200oC trong 30 phút và sau đó ở nhiệt độ thường
trong 24 giờ. Chất rắn (A) được lọc, sấy khô và hoạt
hóa ở nhiệt độ xác định trong 3 giờ. Sau đó, A được
ngâm trong dungdịchHCl với nồng độ xác định trong
12 giờ. Chất rắn (B) được lọc, sấy khô ở 100oC trong
24 giờ và hoạt hóa lại ở nhiệt độ xác định trong 3 giờ
để thu được AC.

Đặc trưng vật liệu
Nhiễu xạ tia X (XRD) được sử dụng để xác định pha
tinh thể của AC thu được bằng thiết bị RINT2000/PC
(Rigaku, Nhật Bản) với ống anode chế tạo bằng Cu
có Ka = 1,54 Å, điện áp ống 40 kV và dòng điện
ống 40 mA ở chế độ quét từng bước (kích thước
bước 0,0297◦). Cấu trúc của vật liệu được đánh giá
bằng phổ Raman trên máy Xplora Plus (Horiba, Mỹ).
Thành phần nguyên tố của vật liệu được kiểm tra bằng
phổ tia X phân tán năng lượng (EDS) bằng thiết bị Hi-
tachi S4800 (Nhật Bản). Hình thái của vật liệu được
quan sát qua kính hiển vi điện tử quét (SEM) (Hitachi
S4800, Nhật Bản). Độ xốp của vật liệu được xác định
bằng phương pháp hấp phụ và giải hấp N2 trên thiết
bị Tristar-3030 (Micromeretics-USA). Phương pháp
xác định giá trị điểm tích điện bằng không (PZC) của
vật liệu được đề cập trong nghiên cứu trước đây của
chúng tôi28.

Xác định CFX trong dung dịch
Thiết bị Cary 60UVVis (Agilent) được sử dụng để xác
định nồng độ CFX bằng phương pháp quang phổ hấp

thụ phân tử UV-Vis ở bước sóng 271 nm. Phương
trình đường chuẩn biểu thị mối tương quan tuyến
tính tốt giữa độ hấp thụ (Abs) và nồng độ CFX được
nghiên cứu (CCFX ) (Abs = 0,1065.CCFX + 0,0165) với
hệ số xác định rất cao (0,998).

Nghiên cứu hấp phụ
Để lựa chọn pH dung dịch thích hợp cho quá trình
hấp phụ, chín bình chứa hỗn hợp dung dịch CFX và
vật liệu AC với liều lượng chất hấp phụ là 0,5 g/L được
chuẩn bị, pH của dung dịch được điều chỉnh từ 3 đến
11 bằng HNO3 (0,1 mol/L) và NaOH (0,1 mol/L). Tất
cả các mẫu được khuấy (300 vòng/phút) ở 30oC trong
120 phút để đạt trạng thái cân bằng hấp phụ. Nồng
độ CFX còn lại của từngmẫu được xác định. Để khảo
sát ảnh hưởng của liều lượng chất hấp phụ đến khả
năng hấp phụ của vật liệu, thí nghiệm được tiến hành
với pH ổn định được chọn từ nghiên cứu trên và liều
lượng chất hấp phụ thay đổi từ 0,10 đến 0,20 g/L.
Đối với nghiên cứu đường đẳng nhiệt hấp phụ, dung
lượng hấp phụ được tính toán ở các hàm lượng CFX
ban đầu khác nhau từ 10 đến 50 mg/L, các mô hình
đẳng nhiệt phi tuyến tính Langmuir và Freundlich
được sử dụng để mô tả dữ liệu thực nghiệm.
Nghiên cứu động học hấp phụ được thực hiện trong
250 mL dung dịch CFX 20 mg/L với lượng chất hấp
phụ xác định. Cứ sau 10 phút, 10 mL hỗn hợp dung
dịch CFX và chất hấp phụ được lấy ra, ly tâm dung
dịch và xác định nồng độ CFX. Dữ liệu động học hấp
phụ được nghiên cứu bằng mô hình động học biểu
kiến bậc một và bậc hai.

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
Tổng hợp và đặc trưng carbon hoạt tính

Ảnh hưởng của tỷ lệmol NaOH:SiO2

Với mục đích loại bỏ silicon, tro trấu được xử lý bằng
dung dịch NaOH 2M trong 30 phút ở 200oC và sau
đó ngâm ở nhiệt độ thường trong 24 giờ và được hoạt
hóa ở 700oC. Năm mẫu được chuẩn bị với các tỷ lệ
mol NaOH:SiO2 khác nhau dao động từ 1,0 đến 3,0.
Phổ EDS của các mẫu RHA và AC sau khi xử lý trong
NaOH như trình bày ở Hình 1 và phần trăm khối
lượng các nguyên tố chính có trong mẫu như trình
bày ở Bảng 1 cho thấy thành phần nguyên tố chính
của mẫu RHA là C, Si, O và Si được loại bỏ dần khi
tăng dần tỷ lệ mol NaOH:SiO2, trong đó hầu như sil-
icon được loại bỏ hết khỏi RHA khi sử dụng tỷ lệ mol
NaOH:SiO2 từ 2,5.

Ảnh hưởng của nồng độ HCl
Việc sử dụng HCl để hoạt hóa không chỉ làm thay
đổi diện tích bề mặt của than hoạt tính thu được mà
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Scheme 1: Quy trình tổng hợp carbon hoạt tính từ vỏ trấu.

Hình 1: Phân tích EDS của RHA trước và sau xử lý bằng NaOH với các tỷ lệ mol NaOH:SiO2 khác nhau.
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Bảng 1: Phần trăm khối lượng các nguyên tố chính trongmẫu RHA và AC sau khi xử lý bằng NaOH với tỷ lệ mol
NaOH:SiO2 khác nhau

Nguyên tố RHA AC-Na1,0 AC-Na1,5 AC-Na2,0 AC-Na2,5 AC-Na3,0

C 36,26 59,48 64,17 59,12 57,50 47,72

O 20,15 27,92 24,51 31,01 31,13 39,84

Si 41,14 7,99 5,26 0,68 0,09 0,08

Na 0,92 2,14 2,89 7,21 9,07 10,31

K 0,42 0,68 0,64 0,41 0,34 0,57

Ca 0,31 0,58 0,62 0,58 0,76 0,67

Al 0,11 0,30 1,05 0,23 0,32 0,16

Mg 0,22 0,35 0,42 0,25 0,23 0,21

Fe 0,48 0,57 0,45 0,51 0,57 0,43

còn loại bỏ kim loại nặng khỏi RHA. Sau khi xử lý
trong dung dịch NaOH 2M với tỷ lệ mol NaOH:SiO2

là 2,5, RHA được nung ở 700oC, mẫu được hoạt hóa
bằng dung dịch HCl và nung ở 700oC để tạo thành
AC. Nồng độ HCl được nghiên cứu trong khoảng từ
0,02 đến 1,00 M. Diện tích bề mặt BET của các mẫu
AC được kiểm tra bằng phương pháp hấp phụ và giải
hấp N2 như trình bày trong Bảng 2 cho thấymẫu AC-
Na2,5-HCl0,05-700 có diện tích bềmặt BET cao nhất.
Phân tích EDS của AC-HCl0,00 (AC-Na2,5-700) và
AC-Na2,5-HCl0,05-700 (Hình 2) cho thấy hầu hết
kim loại nặng đều bị loại bỏ. Một lượng nhỏ Mg, Ca,
Cl và S là không đáng kể. Điều này chứng tỏ vai trò
tích cực của HCl trong việc loại bỏ tạp chất và tăng
diện tích bề mặt.

Ảnh hưởng của nhiệt độ hoạt hoá
Zhang và cộng sự29 cho rằng nhiệt độ kích hoạt đóng
một vai trò quan trọng trong việc hình thành cấu trúc
than hoạt tính. Bảy mẫu AC được hoạt hóa bằng
tác nhân hóa học HCl 0,05 M được nung trong điều
kiện chân không ở các nhiệt độ khác nhau từ 500 đến
800oC. Hình thái của AC được quan sát ở từng nhiệt
độ như trong Hình 3.
Ảnh SEM trênHình 3a cho thấy cấu trúc củaRHnung
trong chân không ở 400oC có dạng hình que rời rạc,
kích thước từ 1 đến 10mm, một số que tập hợp thành
cụm và không xuất hiện lỗ xốp. Loại bỏ silica bằng
NaOH và hoạt hóa ở 700oC (Hình 3b) đã loại bỏ các
thanh và hình thành cấu trúcmảng. Với tác nhân hoạt
hóa HCl 0,05 M và thay đổi nhiệt độ hoạt hóa từ 500
đến 800oC, các lỗ rỗng bắt đầu hình thành (Hình 3c,
d, e, f, g, h, i) và tăng dần về số lượng, kích thước lỗ.
Số lượng lỗ rỗng càng lớn thì diện tích bề mặt BET
của AC càng cao (Bảng 3). Trên bề mặt AC được kích

hoạt ở nhiệt độ 500 và 550oC (Hình 3c, d) xuất hiện
nhiều hạt nhỏ, chúng biến mất dần khi tăng nhiệt độ
kích hoạt lên 800oC.
Từ kết quả này có thể lựa chọn nhiệt độ hoạt hóa thích
hợp là 700oC.
Tóm lại, điều kiện thích hợp để tổng hợp AC từ trấu
sử dụng đồng thời tác nhân hoạt hóa NaOH và HCl
và nhiệt độ cao là tỷ lệ mol NaOH:SiO2 2,5, nồng độ
HCl 0,05 M, nhiệt độ hoạt hóa 700oC.
Mẫu XRD được biểu thị trong Hình 4 cho thấy thành
phần pha chính của AC thu được. Đỉnh rộng ở 2q từ
20o đến 30o và đỉnh nhọn ở 44,3o tương ứng với các
mạng (002) và (100) đặc trưng cho pha vô định hình
của than hoạt tính30,31.
Kết quả này tương tự với kết quả phân tích thành phần
nguyên tố của vật liệu như trênHình 2, với phần trăm
trọng lượng của nguyên tố C là 87,26 %.
Cấu trúc của than hoạt tính thu được cũng được quan
sát thông qua phổRaman của vật liệu nhưHình 5. Kết
quả cho thấy pic D tại 1337 cm−1 đặc trưng cho sự có
mặt của cacbon vô định hình và khuyết tật cấu trúc.
Cấu trúc của than chì được phát hiện ở đỉnh G (G =
graphite) tại 1589 cm−1. Mức độ khuyết tật trong cấu
trúc của vật liệu được đánh giá bằng tỷ lệ cường độ
đỉnh D và G (ID/IG), tỷ lệ này càng lớn thì mức độ
khuyết tật càng cao32.
Phương pháp hấp phụ và giải hấp N2 được sử dụng
để đánh giá độ xốp của vật liệu AC. Theo phân loại
IUPAC, đường cong hấp phụ và giải hấp của vật liệu
thể hiện trong Hình 6 thuộc loại IV 33.
Điểm điện tích không là một trong những đặc tính
quan trọng của chất hấp phụ. Hình 7 hiển thị dữ liệu
để xác định điểm tích điện không của vật liệu AC. Các
đường cong biểu diễn sự phụ thuộc của pH f - pHi vào
pHi trong dung dịch NaCl 0,1 M và 0,01 M cắt trục
hoành lần lượt ở pH = 6,1 và 6,25. Hai giao điểm thu
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Bảng 2: Diện tích bềmặt BET của các mẫu AC được hoạt hóa với các nồng độ HCl khác nhau

Mẫu AC-HCl0,00* AC-Na2,5-HCl0,02-
700

AC-Na2,5-HCl0,04-
700

AC-Na2,5-HCl0,05-
700

Diện tích bề mặt BET
(m2/g)

684 734 755 859

Mẫu AC-Na2,5-
HCl0,06-700

AC-Na2,5-HCl0,08-
700

AC-Na2,5-HCl0,10-
700

Diện tích bề mặt BET
(m2/g)

731 657 644

(*) RHA được xử lý trong NaOH và hoạt hóa ở 700oC (AC-Na2,5-700).

Hình 2: Phổ EDS của các mẫu AC-HCl0,00 và AC-Na2,5-HCl0,05-700.

Bảng 3: Diện tích bềmặt BET của các mẫu AC được kích hoạt ở các nhiệt độ khác nhau

Mẫu AC-Na2,5-700 AC-Na2,5-HCl0,05-
500

AC-Na2,5-HCl0,05-
550

AC-Na2,5-HCl0,05-
600

Diện tích bề mặt BET
(m2/g)

684 698 705 760

Mẫu AC-Na2,5-
HCl0,05-650

AC-Na2,5-HCl0,05-
700

AC-Na2,5-HCl0,05-
750

AC-Na2,5-HCl0,05-
800

Diện tích bề mặt BET
(m2/g)

831 859 811 796
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Hình 3: Hình thái của mẫu RH nung trong chân không ở 400oC (a), AC thu được sau khi xử lý trong dung dịch
NaOH và hoạt hóa ở 700oC (b), các mẫu AC được hoạt hóa bằng HCl và ở 500oC (c), 550oC (d), 600oC (e ), 650oC (f ),
700oC (g), 750oC (h), 800oC (i).

Hình 4: Phổ XRD của mẫu AC-Na2,5-HCl0,05-700.
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Hình 5: Phổ Raman của mẫu AC-Na2,5-HCl0,05-700.

Hình 6: Đồ thị tuyến tính hấp phụ và giải hấp N2 của mẫu AC-Na2,5-HCl0,05-700.
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Hình 7: Đồ thị xác định PZC của mẫu AC-Na2,5-HCl0,05-700 sử dụng NaCl 0,1 M (a) và NaCl 0,01 M (b).

được khá gần nhau nên có thể coi sự khác biệt giữa
chúng là do sai số thực nghiệm. Giá trị điểm tích điện
không của vật liệu AC được xác định vào khoảng 6,1
- 6,2.

Nghiên cứu hấp phụ ciprofloxacin lên vật
liệu AC
Kết quả cho thấy, việc tăng pH của dung dịch từ 3 lên
6 giúp nâng cao hiệu quả hấp phụ CFX nhanh chóng
từ 39 % lên khoảng 76 % ở pH 6-7 và sau đó giảm dần
xuống 19,3 % ở pH 11. Điều này cho thấy pH là 6-
7 thuận lợi cho quá trình hấp phụ CFX với nồng độ
CFX ban đầu là 20 mg/L và liều lượng chất hấp phụ là
0,5 g/L.
pKa của CFX (Hình 8) gồm 5,9 (pKa1) và 8,9 (pKa2).
Ở pH thấp hơn pKa1, chất bị hấp phụ tồn tại ở dạng
cation HOOC-C16H16FN2O-NH2

+, pH càng thấp
thì cation càng bền. Ở pH cao hơn pKa2 sẽ xuất hiện
dạng anion -OOC-C16H16FN2O-NH và anion này sẽ
bền hơn ở pH cao hơn. Dạng zwitterionic (-OOC-
C16H16FN2O-NH2

+) xuất hiện trong khoảng pH từ
pKa1 đến pKa2

34.

Hình 8: Ciprofloxacin.

Sự thay đổi hiệu suất hấp phụ CFX theo pH có thể
được giải thích dựa trên giá trị PZC của AC (~ 6,1).
Khi pH của dung dịch thấp hơn 6,1, bề mặt AC

tích điện dương và điện tích dương sẽ giảm nếu pH
tăng dần từ 3 lên 6, các cation HOOC-C16H16FN2O-
NH2

+ dễ dàng bị hút về bề mặt AC làm tăng hiệu
quả hấp phụ. Ngược lại, khi pH của dung dịch cao
hơn 6,1 thì bề mặt của AC sẽ âm và điện tích âm càng
lớn hơn khi pH tăng từ 7 lên 11, các anion (−OOC-
C16H16FN2O-NH) và dạng zwitterionic (−OOC -
C16H16FN2O-NH2

+) khó tiếp xúc với bềmặt vật liệu
nên hiệu suất hấp phụ thấp. Hiệu suất hấp phụ tối đa
(khoảng 77%) đạt được ở pH khoảng 6-7.
Liều lượng chất hấp phụ được khảo sát từ 0,1 đến 2,0
g/L trong dung dịch CFX 20 mg/L, ở pH 7. Hiệu suất
hấp phụ đạt trên 90% ở liều lượng 1,0 g/L. Sau đó, gần
nhưCFX bị loại bỏ khỏi dung dịch khi tăng liều lượng
chất hấp phụ lên 1,6 g/L.

Nghiên cứu đẳng nhiệt hấp phụ

Nghiên cứu đường đẳng nhiệt hấp phụ CFX lên vật
liệu AC tổng hợp từ RH được thực hiện dựa trên ảnh
hưởng của nồng độ CFX ban đầu đến dung lượng hấp
phụ CFX của vật liệu AC. Năm cốc 100 mL chứa 50
mL dung dịch CFX (nồng độ CFX ban đầu lần lượt
là 10; 20; 30; 40 và 50 mg/L) và AC với liều lượng 0,5
g/L được khuấymạnh trong 180 phút cho đến khi quá
trình hấp phụ đạt trạng thái cân bằng. Dun lượng hấp
phụ ở trạng thái cân bằng được xác định theo phương
trình (1) như sau:
qe = (co - ce).V/m (1)
trong đó qe là dung lượng hấp phụ CFX (mg/g), Co và
Ce lần lượt là nồng độ CFX trước và sau khi hấp phụ,
m là khối lượng AC và V là thể tích dung dịch CFX.
Các mô hình đường đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir và
Freundlich đã được sử dụng để phân tích dữ liệu thực
nghiệm như được trình bày ở phương trình (2) và (3).
Kết quả được trình bày ở Hình 9.
qe = (qmKLce)/(1+KLce) (2)
qe = KFC1/n

e (3)
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Hình 9: Đường đẳng nhiệt phi tuyến tính Langmuir (A) và Freundlich (B) về sự hấp phụ CFX của vật liệu AC.

Bảng 4: Các thông số đẳng nhiệt theomô hình Langmuir và Freundlich của quá trình hấp phụ CFX trên vật liệu
AC

Mô hình Langmuir Mô hình Freundlich

qm (mg/g) KL R2 1/n KF R2

51,199 0,347 0,969 0,085 32,895 0,903

trong đó, KL là hằng số Langmuir liên quan đến khả
năng hấp phụ; và KF và n là các hằng số Freundlich.
Có thể thấy rằng hệ số xác định của mô hình Lang-
muir cao hơn so vớimô hình Freundlich (Bảng 4), tuy
nhiên, sự chênh lệch không lớn. Điều này chứng tỏ sự
hấp phụ chủ yếu ở dạng đơn lớp với bề mặt đa năng
lượng. Giá trị 1/n tính toán từ phương trình phi tuyến
tính Freundlich nằm trong khoảng từ 0 đến 0,5, cho
thấy khả năng hấp phụ là thuận lợi 35. Dung lượng
hấp phụ đơn lớp (qm) suy ra từ mô hình Langmuir
đều khá cao (51,199 mg/g).

Nghiên cứu động học hấp phụ
Kết quả ở Hình 10 cho thấy dung lượng hấp phụ CFX
của vật liệu AC tăng nhanh trong 10 phút hấp phụ đầu
tiên, sau đó tăng dần cho đến khi đạt cân bằng hấp
phụ. Đối với nồng độ CFX ban đầu là 10 và 20 mg/L,
trạng thái cân bằng hấp phụ đạt được sau khoảng 60
phút. Thời gian này là 70 phút đối với nồng độ CFX
ban đầu là 30 và 40 mg/L; 80 phút cho nồng độ CFX
ban đầu là 50 mg/L. Sau khi đạt đến trạng thái cân
bằng hấp phụ, dung lượng thay đổi không đáng kể
theo thời gian.
Với mục đích đánh giá bản chất động học của quá
trình hấp phụ CFX lên vật liệu AC, mô hình động học
bậc nhất (LFO) (phương trình (4)) của Lagergren và
mô hình động học bậc hai (PSO) của Ho33 (phương
trình (5)) đã được áp dụng. Các mô hình này lần lượt
được đưa ra như sau:
ln(qe - qt ) = lnqe - k1t (4)

t/qt = 1/(k2q2
e) + t/qe (5)

Trong đó k1 và k2 lần lượt là hằng số tốc độ bậc nhất
và bậc hai
Nghiên cứu được thực hiện ở các hàm lượng CFX ban
đầu khác nhau từ 10 đến 50 mg/L như trình bày ở
Hình 11. Kết quả cho thấy các hệ số xác định của
phương trình động học bậc hai ở mọi nồng độ đều
cao hơn hệ số xác định của phương trình động học
bậc nhất ở tất cả các nồng độ. Bảng 5 cho thấy giá
trị dung lượng hấp phụ cân bằng thực nghiệm (qe(tn))
gần với giá trị này (qe(Ho)) được tính từ phương trình
động học bậc hai ở tất cả các nồng độ CFX hơn so với
giá trị này được tính từ phương trình động học bậc
nhất (qe(La)). Điều này chứng tỏ mô hình động học
bậc hai mô tả tốt dữ liệu thực nghiệm. Nói cách khác,
sự hấp phụ CFX lên vật liệu AC ở khoảng nồng độ từ
10 đến 50 mg/L được dự đoán là một quá trình hấp
phụ hóa học.
Các giá trị hằng số tốc độ được tính toán từ phương
trình động học bậc hai của Ho và tốc độ hấp phụ ban
đầu giảmdầnkhi tăngnồngđộCFX từ 10 lên 50mg/L.
Điều này là do nồng độ CFX cao hơn sẽ làm tăng
tương tác giữa các phân tử chất hấp phụ dẫn đến sự
cạnh tranh bề mặt tăng theo cấp số nhân (h = k.qe

2).

KẾT LUẬN
Carbon hoạt tính tổng hợp từ vỏ trấu là chất hấp phụ
hiệu quả trong việc loại bỏ kháng sinh ciprofloxacin
khỏi dung dịch nước. Tỷ lệmol củaNaOH:SiO2 là 2,5;
nồng độ HCl là 0,05 M và nhiệt độ hoạt hoá 700oC là
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Hình 10: Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ đến khả năng hấp phụ CFX của vật liệu AC.

Hình 11: Nghiên cứu động học bậc nhất (A) và bậc hai (B) về sự hấp phụ CFX trên vật liệu AC.
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Bảng 5: Dung lượng hấp phụ cân bằng thực nghiệm (qe(tn)), hằng số tốc độ biểu kiến (k) và tốc độ hấp phụ ban
đầu (h) thu được từ các phương trình động học

Nồng độ
CFX ban đầu
(mg/L)

Mô hình động học bậc nhất
Lagergren

Mô hình động học bậc hai Ho qe(tn)
(mg/g)

qe(La)

(mg/g)
k1

(L/s)
qe(Ho)

(mg/g)
k2

(g/mg.s)
h
(mg/L.s)

10 16,8 0,1106 21,6 0,0145 6,09 20,5

20 12,3 0,0382 31,3 0,0064 5,64 29,7

30 19,6 0,0334 41,8 0,0033 5,07 39,2

40 22,9 0,0369 46,5 0,0026 4,72 42,6

50 21,9 0,0339 49,5 0,0021 4,56 46,6

điều kiện thích hợp để hoạt hóa AC. Ở pH bằng 7,
hầu hết CFX được loại bỏ khỏi dung dịch nước với
liều lượng hấp phụ là 1,6 g/L. Cả hai mô hình đẳng
nhiệt Langmuir và Freundlich đều mô tả tốt dữ liệu
thực nghiệm. Sự gia tăng nồng độ CFX ban đầu làm
tăng thời gian cân bằng hấp phụ. Bản chất hấp phụ
hoá học của quá trình hấp phụ CFX lên vật liệu AC
đã được chứng minh thông qua mô hình động học
bậc hai của Ho.
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Activated carbon preparation from agricultural waste and
application for effective adsorption of ciprofloxacin from aqueous
solution

Nguyen Duc Vu Quyen1,*, Tran Ngoc Tuyen1, Dinh Quang Khieu1, Dang Xuan Tin1, Bui Thi Hoang Diem1,
Nguyen Thi Ai Nhung1, Nguyen Thi Thanh Hai1, Dang Thi Ngoc Hoa2, Ho Thi Thuy Dung3

ABSTRACT
In the present study, activated carbon is synthesized from a common type of agricultural waste
in Vietnam - rice husks - by a simple activation method that combines chemical including NaOH
and HCl with temperature. The resulting activated carbon exhibits the effective adsorption of
ciprofloxacin antibiotic from aqueous solution with a maximum adsorption capacity of 51.199
mg/g. Modern physicochemical methods including X-ray diffraction (XRD), Raman spectroscopy,
energy dispersive X-ray spectroscopy (EDS), scanning electron microscopy (SEM), and N2 adsorp-
tion and desorption (BET) have been used to characterize the resulting material. The zero charge
point of the material has been determined. The effective adsorption of activated carbon for
ciprofloxacin from aqueous solution has been demonstrated. With a solution containing 20 mg/L
ciprofloxacin, more than 90% of ciprofloxacin is removed from the solution at the appropriate pH
of 6¸7 and adsorbent dosage of 1.6 g/L. The Langmuir and Freundlich adsorption isothermmodels
were used to study the adsorption isotherm of ciprofloxacin onto activated carbon and the results
confirmed that the Langmuir model well described the experiment. The adsorption equilibrium
time increased from 60 to 80 minutes when the initial ciprofloxacin concentration increased from
10 to 50 mg/L. The chemical nature of the adsorption is well described by the apparent second-
order kinetic model.
Key words: activated carbon, rice husk, Langmuir isotherm model, ciprofloxacin adsorption,
pseudo-second-order kinetic model
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