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NGHIEN CUU CHE TAO VAT LIEU SILICA BIEN TiNH
DE HAP PHU ION KIM LOAI NANG TRONG NUGC

Bén Toa soun 17-4-2008

VU QUANG L3I, BUI DUY CAM, KHUC QUANG DAT
Truong Pai hoe Khoa hoo Tw nhién - DHQGHN

SUMMARY

This work describes the synthesis and characterization of Aluminium modified silica gel. The
conditions of synthesis are studied by DTA/TG, XRD methods.Their Xray photoelectron
spectriums showed that Aluminosilicate is amorphous material. Modified silica containing 5%
and 30% Aluminum can remove effectly heavy metal ions from aqueons solution. The adsorption
capacities of synthesized material (5i05-5%Al) are 13.0 myly for Cd and 10.5 mgle for Ph. The
adsorption capacity of $iQ,-30%Al is 20.2 mglp for Cd.

I- MO DAU

Trong nhitng nam gan day, vat lidu silica
ngay cang duge ung dung rong rai trong linh
vuc xue tdc va hdp phu. Viée nghién clu v tng
dung cdc vat liéu silica bién tinh vao muc dich
hdp phu cdc hop chit vd co, hitu co va dic biét
Ia hdp phu céc ion kim loai trong dung dich
nude di kha phdt trién. Ilton Luiz Alcantara vi
cdc cong su di ché tao silica duge bién tinh
bing 2-aminothiazole dé 1am gidu Cu(IT), Ni(Il)
va Pb(II) [1]. Mot s6 tdc gia da bién tinh silica
bing phuong phip gin cic nhém chic hitu co
¢6 kha nang tao phitc 1én bé mat cla silica |2,
3]. Tuy nhién vi gia thinh cao nén nhitng vit
lieu bién tinh nay chi duge img dung nhiéu
trong phéan tich vi lugng. Gép phdn xir ly o
nhiém moi trudng, mot s6 cong trinh da nghién
ciru tang kha nang hdp phu cua aluminosilicate
bing cdch thay déi ti 1& Si/Al [4].

Dé nghién cidu kha nang sit dung silica trong
viée xur 1§ cdce ion kim loai ndng ¢é trong nude
sinh hoat cla cu dan, ching t6i di tién hanh
diéu ché vat liéu hap phu véi phuong phip bién
tinh silica bang Al (mot vat liéu khong doc, ré
tién va c6 sdn trén thi trudmg).
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11 - TONG HOP VAT LIEU

Phuong phdp bién tinh 1a mét trong cic
phuong phip quan trong va pho bién dé ning
cao kha nang hip phu cua cdc vat liéu hép phu.
Nhim md rong Khoang pH lam viéc va hiéu qua
hidp phu cta silicagel, ching t6i di bién tinh né
bang viéc thay thé mot phin Si bing Al trong
mang ludi. Trong cong trinh nay, ching toi da
ché tac vit liéu xop Si0O,, trong d6é mot phin Si
duoc thay thé bing nguyén tir Al

Héa char chinh: AL(SO,);.18H,0, NaOH,
NH,Cl, Na,Si0,, Cd(NO,),, Pb(NO,), tinh khiét
phan tich.

Thiét bi may méc: My do phé nhiéu xa tia
X Bruker D5005, mdy phan tich nhi¢t FTIR-
NICOLET 7600, mdy do phé F-AAS.

Tong hop vt liéu Si0, xép: Lay 100 g thiy
tinh long c¢6 d = 1,6 g/ml. Pha lodng 5 l4n bing
nudc cit va khudy déu. Thém dung dich NH,CI
5M theo ding hé s@ ti luong, khudy déu . Loc vi
rira két tua dén pH = 7. Dem say két thia & 100°C
trong 24 gitr dé thu san phim M.

Téng hop vdat liéu Si0, bién tinh: Thuc hién
téng hop theo 2 qui trinh sau day:



- Quy trinh 1: Hoéa tan 92 g
AL(S50,),.18H,0 trong 80 ml! H,O thu duge
dung dich 1. Hoa tan 4,6 g NaOH trong 100 m]
H,O dé thu dugc dung dich 2. Nho tir tir dung
dich 1 vao dung dich 2 va Khudy nhe cho tan hét
dé thu duge dung dich 3. Hoa tan 80 ml thuy
tinh 1ong trong 200 ml H,O. Cho dung dich 3
vio thity tinh 16ng s& thu duge dung dich déng
thé. Nho tir tr dung dich NH,Cl vao dung dich
trén dé déng két tha Si va Al véi muc dich 1a
dua Al viio mang cua Si. Lugng NH,Cl cén ding
1 16 ml. Loc, rira gel trong thu duge cho dén
khi pH = 7. Trong qué trinh loc rira cin cho
thém dung dich CH;COOH dé trung hoa. Sdy
két tha & 100°C trong 24 gior dé thu duge san
pham M2.

- Quy trinh 2: Pha lodng 80 ml thiy tinh
1dng bing nude cat téi V = 200 ml va khudly deu
dé thu dugc dung dich 1. Hoa tan 9,2 g
AL(S0,);.18H,0 trong 80 ml nudc dé thu duge
dung dich 2. Chuyén dung dich 2 vao phéu nho
giot. Gilt dung dich 1 & nhiét d6 70°C va khudy
déu. Nho tir tit dung dich 2 vao dung dich 1. Giit
nhiét d6 6n dinh cho t&i khi nho xong dung dich
2. Tiép tuc khuay thém 30 phit dé én dinh dang

gel thu dugc. Chia sin pham gel 1am 2 phén:

Phin 1: Pem U trong autoclave dé hinh
thanh tinh thé trong 24 gi¢. Chét ran thu duge
cling duge ria bing nudc cat tgi pH = 7. Sdy
mau thu duge & 100°C trong 24 gid d€ thu dugc
séan pham M3.

Phin 2: Giit nguyén ¢ nhiét d6 phong, loc
rita bing nude cét cho t6i khi pH = 7. Sdy miu
thu duge & 100°C trong 24 gity dé thu duge sin
phim M4.

11 - KET QUA VA BAN LUAN

1. Nghién citu nhiét do s4y mau

Phuong phédp xir 1y nhiét ¢é anh hudng dac
biét quan trong dén dic trung hidp phu cua vt
liéu.Ching toi da st dung phuong phap phén
tich nhiét dé tim diéu kién t6i wu cho qud trinh
sfymau. Cic miu M1, M2 va M3 duge phén
tich trén mdy FTIR-NICOLET 7600 ¢ khoang
tir nhiét do phong dén 800°C trong dong khoéng
khi, téc do gia nhiét 5°C/phiit. Gian d6 phan tich
nhiét duoc trinh bay trén hinh 1 vd 2.

Figure. Experiment: 3i02 1:2
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Hinh I: Gian d6 phan tich nhiét cda vat liéu SiO, xép (M1)
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Tir hinh 1 c6 thé thiy sy mét nuéce dién ra &
giai doan tit 75°C - 150°C, dng véi qud trinh mét
nude trong 16 x6p va nudc hip phy trén bé mat
cha vit lieu. Ching ta thiytrén dudng cong DTA
chi ¢6 mot pic duy nhat & 135°C (pic tha nhiét)
dic trung cho qud trinh nay. Néu tiép tuc ting
nhiét do thi qui trinh dehydrat héa cic nhém
hydroxyl s& xay ra:

|Si—(:)H Si
t>150°c |
CI) . O\O + H,0
- e
S5i—O0OH Si

Qua trinh nay dién ra khé khan hon va kéo
dii mai lén t6i nhiét do rdt cao. Viéc x{r 1y nhiét
Si0O, & nhiét d6 cao sé lam cho SiO, chuyén
sang dang tinh thé, ¢6 d6 bén co hoc cao
hon..nhung lai lam gidm néng do cac nhém

-OH trén bé mit (( day duoc chiing toi coi 13
tam hdp phu quan trong nhit) va dan dén lam
gidm kha ning hip phu cua vat liéu. Diéu nay
duge khang dinh thém trong cdc két qua nghién
cttu ¢ phan sau. T gian do phéan tich nhiét
chiing t6i tim duoc nhiét do 16i vu dé sdy méiu
dam bdo mat hoan toan nudc hap phu la 150°C.

Khi xem xét gian d6 phan tich nhiét cua
miu M2, ching t6i nhin thay trén duong cong
DTA chi ¢6 mét pic thu nhiét duy nhat ¢ 125°C
va tim duge nhiét doé (67 vu dé sdy méu 1a 150°C.
Pai voi vt lieu M3 (hinh 2), trén dudmg cong
DTA chi ¢6 mot pic duy nhat ¢ nhiét do 78°C.
Tai nhiét d6 niy, qud trinh mat nude hap phu
trén bé miit va trong 16 x6p bat ddu xdy ra.
Dudng cong TG cho thiy qud trinh mit nudc
nay kéo dai dén nhiét do khoang 250°C. Phan
tram nudc hip phu vio khoang 11%. Tir két qua
trén, tim duge nhiét do say t6i uu doi véi vat liéu
nay 1a khoang 250°C.
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Hinh 2: Gian d6 phén tich nhiét cua vat liéu Si0,-5%A1 (M3)

2. Nghién cifu ciu tric cia vat liéu 8i0, bién
tinh
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Ching t6i sir dung phuong phap nhiéu xa tia
X (XRDj thuc hién trén mdy Bruker D3005.



Diéu kién ghi mau: Ong phét tia CuKo v6i A =
1,54056°, dién the 40 kV, miu dang bat, téc d6
0,005°/giay, géc 26 tir 2° dén 50°.

Hén hop gel cia miu M3 duge thay nhiét
trong vong 4 ngay, sau dé dugc nira, loc, siy va
nung & 250°C trong 24 gio dé thu dugc miu
MS5. Két qua phén tich nhiéu xa tia X va phuong
phdp hién vi dién tr SEM méu M35 cho thay vat
liéu ¢6 cdu tric vo dinh hinh.

3. Khio sat kha nang hap phu kim loai nang

cua vat liéu silica bién tinh
a) Khdo sdat khd nang hdp phu cua vat liéu Si0,

X6p

Ching t6i dd khao sit so bd kha nang hap

phu cia Si0, x6p déi vdi cde ion: Cu, Pb, Cd, Ni
bing phuong phip tinh. Néng do cic ton khao
sdt gdp khoang 10 14n néng dd gay 6 nhiém theo
titu chudn nuéc ngdm TCVN 5944-1995. Khéi
lugng vat liéu sir dung 14 0,2 g va thé tich dung
dich chita kim loai nang 1a 30 ml. X4c dinh ham
luong kim leai trude hdp phu va sau hdp phu
bang phuong phip F-AAS. Két qua duge chi ra
trén bang 1.

Nhu viy, véi nong dé khao sit gdp khoang
10 14n néng do gay 6 nhiém, ching to1 thiy ring

vat lieu Si0, x8p cb kha nang hdp phu céc ion &
mic d¢ khdc nhau tay thudc vao bin chat cia
ion kim loai ning. Ham luong cic ion trong
dung dich sau khi xir Iy déu thdp hon gidi han
dinh lugng cla phép do F-AAS. Két qua nay cho
thily vat lieu x6p Si0,cé kha nang hip phu t6t
kim loai ning & nong do thip.

Chuing toi d3 ti€n hanh khao sit anh huong
cta nhiét d¢ sdy dén kha nang hap phu cua Si0,
x0p & 150°C va 500°C. Dung luong hap phu &
150°C 1a 0,9 mg/g déi véi Cd va 0,8 mg/g déi
v61 Pb, & 500°C 14 0,7 mg/g d6i v6i Cd va 0,4
mg/g doi véi Pb.

b) Khdo sdt khd ndng hdp phu.ciia vdt liéu Si0,-
S%Al

Khéo sat nhiet do xir Iy vat lieu: Két qua
phan tich nhiét mau M2 va M3 cho thdy ring
khi nung vat liéu t6i 250°C thi lugng nude bé
mat hét hoan todn (miu M3). Diéu nay duoc
giai thich ring khi ¢é su thay th€ Al vio mang
Si, Al ¢6 tinh giit nude rat manh, do dé can cung
cép nang lugng nhiéu hon so v6i mang Si khong
cé Al. Ching t6i tién hanh hap phu ion kim loai
vél cdc vt liéu duge nung & 150°C, 250°C,
S00°C.

Bdang I: Kha ning hdp phu mét $6 ion kim loai nang ctia vit liéu SiOQ, xop

SIT | ot | hem | custoom | STT | oai | dtuppm | cush pom
1 Cd 1 ppm 0,08 ppm 8 Pb 1 ppm 0,00 ppm
2 Cd 2 ppm 0,08 ppm 9 Pb 3 ppm 0,00 ppm
3 Cd 4 ppm 0,16ppm 10 Pb 6 ppm 0,02 ppm
4 Cd 8 ppm 0,43 ppm 11 Pb 9 ppm 0,07 ppm
5 Cu 3 ppm 0,10 ppm 12 Ni 2 ppm 0,18 ppm
6 Cu 4 ppm 0,12 ppm 13 Ni 3 ppm 0,77 ppm
7 Cu 6 ppm 0,16 ppm 14 Ni 4 ppm 0,61 ppm

Nhu vay, vat liéu duge xtr Iy & 250°C ¢6
dung lugng hip phu tdt nhat.

Khao sdt diéu kién thiy nhiét: Khi ti€n hanh
téng hop vat liéu, thuy nhiét 14 qud trinh lién tuc
can bing tao tinh thé. Khao sit qud trinh thuy
nhiét d6 1 khao sit dang tinh thé hay dang vo

dinh hinh s& cho két qua hap phu t6t. Két qua
nhiéu xa tia X cua vit liéu c6 thuy nhiét cho
thdy sy xudt hién tinh thé 1a rét it. Nhu vay, qui
trinh thuy nhiét khéng anh hudng nhiéu dén qud
trinh hinh thanh tinh thé cta cdc vit liéu nay.
Tiép theo chiing toi khdo sit kha nang hap phu
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cla 2 miu c6 thuy nhiét va khéng cé thuy nhiét:

Bdng 2: Anh huong ctia nhiét do xir Iy dén kha nang hidp phu cua vat licu Si0,-5%Al

. ) Cdl+ Pb2+
Vit Nhiét do say vit
lléu lié:u’ QC CQ! Ce’ Qe’ CO’ Ce7 Qe’
mmol/l mmol/] mg/g mimnol/l mimnol/] mg/g
150 2,1 1,1 11.2 1,2 0.4 9,0
M3 250 2,1 0,9 13,4 | 0,2 11,2
500 2,1 1,1 11,2 1.2 04 9.0
Bdng 3: Anh hudng clia qué trinh thiy nhiét dén kha nang hap phu -
M,.=03g Cd* Pb™
Vien =30 ml C,,mmol/l | C,, mmol/l | Q,, mg/g | C.,mmol/l | C,, mmol/l | Q.. mg/g
Miu ¢6 thay
nhiét & 250°C 2,1 0.9 134 1,2 0,2 11,2
M4Au khong thuy
nhiét & 250°C 2,1 1,0 12,3 1,2 0,2 11,2

Bang 3 cho thiy dung lugng hdp phu céc ion
kim loai ctia 2 méu vat liéu 13 tuong doi gin
nhau. C6 thé néi qué trinh thuy nhiét khong
nhitng mét rat nhiéu thoi gian ma kha nang hap
phu ion kim loai nang cta vat liéu cing khong
t6t hon. Do vay cdc khao sét vé sau ching t6i sé
khong tién hanh thuy nhiét.
¢) Xde dinh dung luong hap phu ctia vér ligu M3

dot voi mor 56 kim loai ndng

Can a (g) vat liéu cho vao binh nén 100 ml,

thém 30 ml dung dich ton kim loat néng do C,
ppm (hai kim loai khao sit 1a Cd va Pb), pH = 7.
Lic véi téc do 400 vong/phit trong vong 2 gio.
Loc 1ay dich loc va dem xéc dinh néng d6 con
lai bang phuong phép chuin dé complexon.

Nhu vay, theo két qua phan tich trén, ching
t0i nhan thiy rang d6i véi vat lieu M3 dung
lugng hip phu déi véi Cd 1a 13,0 mg/g, dai véi
Pb I3 10,5 mg/e.

Bdng 4: Dung lugng hip phu cia vat liéu Si0,-3%Al

] . Cca Pb*
Vit liéu Khéi lugng
M3 méu (a g) Co, C. Q. G, C., Q.,
mmol/l mmol/l mg/g mmol/] mmol/l mg/,
Hap phy i Hap phu
L3 2.1 hét 1,2 hét )
1,0 2.1 Hap phy i 12 | Happhu
S10,- hét hét
5%Al 0,5 2,1 0,1 13,6 1,2 0,3 11,2
0,3 2.1 0,9 13,4 12 0,7 10,4
0,2 2.1 1.4 11,8 1,2 0,7 104
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4. Khao siat kha ning hap phu kim loai ning
cua vat liéu bién tinh (SiO, chita 30% Al)

Chung 16i nhan thay rang viéc bién tinh SiO,
bing Al cho két qua diy hia hen. Khi thay déi
Si bing Al khoang 5% nguyén ti, kha ning hip
phu Cd va Pb ting 1én rit manh. Vit liéu ¢é kha
nang hip phu hodn toidn ion kim loai khi ma
néng do khao sit & day 16n hon gdp nhiéu tram

ldn so véi nong do 6 nhiém cua ngudn nude. RS
rang viéc thay th€ Si bing Al da ¢6 hiéu qua.
Tiép theo, chiing t61 di téng hop vit lidu SiO,-
30%Al (thay déi Si bing Al khoing 30%
nguyén ti) theo quy trinh téng hop vat liéu
Si0,-5%Al.

Két qua khao sdt kha niang hdp phu coa vat
lieu duge chi trén bang 5.

Bdng 5: Kha nang hip phu cta vat liéu Si0,-30%Al déi véi Cd va Pb

] Cd2+ Pb2+
Vit liéu
C.,mmol/l | C, mmol/l | Q, mg/g | C,mmol/l | C,, mmol/l Q.. mg/g
2,1 0,3 202 1,2 Hphu hét -
Si0,-309%Al 2,1 0,3 202 1,2 Hphu hét -

R& rang kha nang hap phu cta vat ligu SiO,-
30%Al ting lén rdt nhiéu so vdi cdc vat lieu
khic di nghién cdu. Vit lieu Si0,-30%Al hoan
toan ¢é thé duoc st dung dé xir 1y cédc ion kim
loai trong nguon nude sinh hoat vi dung lugng
hép phu khé cao.

IV - KET LUAN

bi xay dung duge quy trinh téng hop vat
lieu Si0O, bién tinh dung d€ hdp phu ion kim loai
nang trong dung dich nudc.

Khi thay thé mot phdn Si bing Al trong
mang cua Si0, s& lam tang kha nang hdp phu
ion kim loai cha Si0,. Vit liéu 510,-309%Al cé
dung lugng hiap phu d6i véi Cd 1a 20,2 mg/g.
Dung lugng hép phu cua vit liéu Si0,-5%Al dai
voi Cd 1a 13,0 mg/g va d6i vai Pb 1a 10,5 mg/g.

Qua trinh xu li nhiét c¢é anh huong 16n dén

déc trung hdp phu cua vit liéu. Viéc sdy & nhiét
do tr 150°C - 250°C cho ta sin phim hap phu
kim loai ning t6t hon i & nhiét d¢ cao.
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