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A STUDY ON ARSENIC(III) 
REMOVAL FROM WATER BY 
ZIRCONIUM (IV) MATERIAL 

IMMOBILIZED ON ACTIVATED 
CARBON IN NH3 MEDIUM

                                 
Summary

A new material with high adsorbent 
capacity based on Zr(IV) immobilized 
on activated carbon in NH3 medium for 
the removal of arsen in water has been 
studied and synthesized. The results have 
shown that Zr(IV) on activated carbon in 
NH3 medium at room temperature, pH 5-6 
for 6 hours can highly adsorb arsenic. 
The arsenic adsorption characteristics of 
the materials have been examined with 
respect to the adsorption eqilibrium, pH, 
concentration of Zr(IV), effect of co-existing 
ions, desorption. The synthesized Zr(IV) 
can be applied to treat contaminated water 
sources. 

Keywords: activated carbon, arsenic, 
zirconium.

Môû ñaàu
Trong vuøng nöôùc töï nhieân, thaïch tín voâ cô toàn taïi chuû yeáu ôû 

daïng asenat  - As(V) vaø arsenic - As(III). Trong ñoù, As(III) ñoäc 
hôn nhieàu, hoøa tan vaø toàn taïi linh ñoäng hôn so vôùi As(V). Moät 
soá nghieân cöùu loaïi boû asen trong nöôùc baèng phöông phaùp trao 
ñoåi ion, haáp phuï... ñaõ ñöôïc thöïc hieän [1, 2]. Ñaëc bieät, phöông 
phaùp haáp phuï höùa heïn nhieàu trieån voïng vì khaû naêng xöû lyù hieäu 
quaû vaø hoaït ñoäng ñôn giaûn. Nhieàu nghieân cöùu ñaõ chæ ra raèng, 
caùc hôïp chaát cuûa Zr coù aùi löïc ñaëc bieät vôùi caùc oxi-anion nhö 
asen vaø selen... Tuy nhieân, vieäc söû duïng tröïc tieáp caùc hôïp 
chaát Zr(IV) laø khoâng thuaän tieän vaø ñaét tieàn, do ñoù ngöôøi ta 
nghieân cöùu coá ñònh chuùng treân caùc chaát mang nhö: nhöïa voøng 
caøng, than hoaït tính, nhöïa polyme xoáp... Than hoaït tính coù 
khaû naêng haáp phuï raát toát caùc kim loaïi khi gaén theâm Zr(IV) [3]. 
Trong baøi baùo naøy, chuùng toâi trình baøy caùc keát quaû nghieân cöùu 
toång hôïp vaät lieäu haáp phuï asen baèng caùch coá ñònh Zr(IV) treân 
than hoaït tính ñeå ñaùnh giaù khaû naêng haáp phuï asen vaø kieåm tra 
aûnh höôûng cuûa pH, aûnh höôûng cuûa caùc ion caûn tôùi khaû naêng 
xöû lyù asen.

Phöông phaùp nghieân cöùu
Hoùa chaát vaø phöông phaùp nghieân cöùu
Caùc hoùa chaát söû duïng trong thöïc nghieäm: ZrOCl2.8H2O, 

As2O3, asen azo (III), HNO3, NH4OH... tinh khieát phaân tích 
(Merk), than hoaït tính.

NGHIEÂN CÖÙU HAÁP PHUÏ ASEN TRONG NÖÔÙC BAÈNG VAÄT LIEÄU Zr(IV) 
COÁ ÑÒNH TREÂN THAN HOAÏT TÍNH TRONG MOÂI TRÖÔØNG NH3

Ñaøo Thò Phöông Thaûo 
Khoa Hoùa lyù kyõ thuaät, Hoïc vieän Kyõ thuaät Quaân söï

Ñoã Quang Trung, Nguyeãn Vaên Noäi, Phaïm Thò Vaân
Khoa Hoùa hoïc, Tröôøng Ñaïi hoïc Khoa hoïc Töï nhieân, Ñaïi hoïc Quoác gia Haø Noäi

Vaät lieäu haáp phuï ñaõ ñöôïc nghieân cöùu vaø ñieàu cheá baèng caùch coá ñònh Zr(IV) treân than 
hoaït tính trong moâi tröôøng NH3 coù taûi troïng haáp phuï asen trong nöôùc cao. Keát quaû thöïc 
nghieäm chæ ra raèng vaät lieäu ñieàu cheá ñöôïc ôû nhieät ñoä phoøng, pH= 5-6 trong 6h coù taûi 
troïng haáp phuï asen cao. Ñaëc tính haáp phuï asen cuûa vaät lieäu ñöôïc khaûo saùt caân baèng 
haáp phuï, pH, noàng ñoä Zr(IV), ion caûn, giaûi haáp. Vaät lieäu ñieàu cheá ñöôïc coù theå öùng duïng 
ñeå xöû lyù caùc nguoàn nöôùc oâ nhieãm.
Töø khoùa: than hoaït tính, asen, zirconi.
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Haøm löôïng Zr vaø caáu truùc beà maët vaät lieäu ñöôïc 
xaùc ñònh baèng phaân tích taùn saéc naêng löôïng tia X 
(EDS). Daïng toàn taïi cuûa Zr ñöôïc xaùc ñònh baèng phaân 
tích phoå nhieãu xaï tia X (XRD). Dieän tích beà maët haáp 
phuï ñöôïc xaùc ñònh baèng phöông phaùp ñaúng nhieät 
haáp phuï - giaûi haáp phuï nitô (BET). Taûi troïng haáp 
phuï cöïc ñaïi ñöôïc xaùc ñònh theo moâ hình haáp phuï 
ñaúng nhieät Langmuir.

Quy trình coá ñònh zirconi treân than hoaït tính 
Than hoaït tính tröôùc khi söû duïng ñöôïc hoaït hoùa 

(kyù hieäu vaät lieäu AC). Caân than ñaõ hoaït hoùa vaøo 
bình noùn chöùa löôïng Zr(IV) coù noàng ñoä laàn löôït laø 
0,1M, 0,2M, 0,3M, 0,4M, 0,5M kyù hieäu maãu laàn löôït 
laø AC-Zr1, AC-Zr2, AC-Zr3, AC-Zr4, AC-Zr5. Caùc maãu 
ñöôïc laéc trong 4h, sau ñoù theâm vaøo moãi maãu NH3 
6M, laéc tieáp trong 2h vaø gaïn boû dung dòch, sau ñoù 
röûa saïch. Loïc, saáy khoâ caùc maãu ôû 80oC.

Keát quaû vaø thaûo luaän
Khaûo saùt ñieàu kieän coá ñònh Zr(IV)
AÛnh höôûng cuûa noàng ñoä Zr(IV) tôùi khaû naêng haáp 

phuï asen: ñem caùc maãu vaät lieäu AC-Zr1, AC-Zr2, 
AC-Zr3, AC-Zr4, AC-Zr5 haáp phuï asen 10 ppm trong 
6h. Taûi troïng haáp phuï cuûa caùc vaät lieäu ñöôïc bieåu 
dieãn ôû hình 1.

Keát quaû ôû hình 1 cho thaáy, caùc vaät lieäu AC-Zr1, 
AC-Zr2, AC-Zr3, AC-Zr4, AC-Zr5 coù khaû naêng haáp 
phuï asen cao hôn vaät lieäu AC. Vaät lieäu AC-Zr4 coù taûi 
troïng haáp phuï cao hôn caùc vaät lieäu khaùc. Do vaäy, 
chuùng toâi choïn AC-Zr4 ñeå khaûo saùt caùc yeáu toá aûnh 
höôûng tôùi khaû naêng haáp phuï asen.

AÛnh höôûng cuûa thôøi gian ñeán khaû naêng haáp phuï 
cuûa vaät lieäu: ñem vaät lieäu AC-Zr4 haáp phuï dung dòch 

asen 10 ppm trong caùc khoaûng thôøi gian khaùc nhau. 
Hieäu suaát haáp phuï cuûa vaät lieäu ñöôïc bieåu dieãn ôû 
hình 2.

Keát quaû ôû hình 2 cho thaáy, sau 6h hieäu suaát haáp 
phuï As cuûa vaät lieäu AC-Zr4 ñaït 44,07% vaø khoâng ñoåi 
theo thôøi gian. Vaäy thôøi gian caân baèng haáp phuï cuûa 
vaät lieäu AC-Zr4 laø 6h.

AÛnh höôûng cuûa pH ñeán khaû naêng haáp phuï cuûa 
vaät lieäu: cho vaät lieäu AC-Zr4 vaøo caùc bình chöùa dung 
dòch As 10 ppm ñieàu chænh pH 1-10. Sau 6h xaùc 
ñònh taûi troïng haáp phuï cuûa vaät lieäu, keát quaû ñöôïc theå 
hieän ôû hình 3.

Keát quaû hình 3 cho thaáy: pH = 5-6 thì vaät lieäu haáp 
phuï asen laø toát nhaát.

AÛnh höôûng cuûa noàng ñoä asen ban ñaàu tôùi taûi 
troïng haáp phuï cuûa vaät lieäu

Ñem vaät lieäu AC-Zr4 haáp phuï caùc dung dòch As 
coù noàng ñoä ban ñaàu töø 10 ñeán 600 ppm trong 6h. 
Keát quaû xaùc ñònh taûi troïng haáp phuï cöïc cuûa vaät lieäu 
(Qmax(mg/g)) ñöôïc bieåu dieãn ôû hình 4 vaø hình 5.

Hình 1: taûi troïng haáp phuï cuûa vaät lieäu ôû caùc haøm löôïng Zr(IV) 
khaùc nhau
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Hình 2: aûnh höôûng cuûa thôøi gian ñeán khaû naêng haáp phuï 
cuûa vaät lieäu AC-Zr4
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Hình 3: taûi troïng haáp phuï cuûa vaät lieäu ôû caùc pH khaùc nhau
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Keát quaû hình 4 vaø hình 5 cho thaáy phuø hôïp vôùi 
moâ hình haáp phuï ñaúng nhieät Langmuir vôùi taûi troïng 
haáp phuï cöïc ñaïi cuûa vaät lieäu Qmax=16,86 (mg/g).

AÛnh höôûng cuûa caùc ion laï tôùi khaû naêng xöû lyù asen 
 Khaûo saùt aûnh höôûng cuûa caùc ion laï: Cl-, CO3

2-, 
NO3

-, PO4
3-, Mn2+, SO4

2- tôùi khaû naêng haáp phuï asen 
cuûa vaät lieäu. Vaät lieäu AC-Zr4 ñem haáp phuï dung dòch 
As 10 ppm coù noàng ñoä caùc ion thay ñoåi, ôû pH=5-6 
trong 6h. Hieäu suaát haáp phuï As cuûa vaät lieäu khi coù 
maët caùc ion laï ñöôïc bieåu dieãn ôû baûng 1.

So saùnh hieäu suaát haáp phuï khi coù maët caùc ion 
caûn theo phöông trình:

Töø baûng 1 cho thaáy, caùc ion NO3
- aûnh höôûng 

maïnh tôùi khaû naêng haáp phuï asen cuûa vaät lieäu, caùc 
ion Cl-, CO3

2-, SO4
2-, Mn2+ ít aûnh höôûng tôùi khaû naêng 

haáp phuï cuûa vaät lieäu.

Khaûo saùt khaû naêng giaûi haáp cuûa vaät lieäu
Khaûo saùt khaû naêng taùi sinh cuûa vaät lieäu, tieán haønh 

giaûi haáp Asen ra khoûi vaät lieäu baèng NaOH 0,5M, HCl 
0,5M, NaCl 0,5M. Keát quaû giaûi haáp ñöôïc bieåu dieãn 
ôû hình 6.

Töø hình 6 cho thaáy, khaû naêng giaûi haáp vaät lieäu 
cuûa NaOH laø toát hôn caû, khaû naêng giaûi haáp cuûa 
NaCl keùm. 

Ñaëc tính cuûa vaät lieäu AC-Zr4

Keát quaû chuïp nhieãu xaï tia X (XRD): töø hình 7 cho 
thaáy keát quaû chuïp XRD cuûa vaät lieäu ñieàu cheá ñöôïc 
thì khoâng thaáy xuaát hieän caùc pic ñaëc tröng cuûa ZrO2 
do vaäy chuùng toâi keát luaän Zr(IV) gaén treân than hoaït 
tính toàn taïi ôû daïng voâ ñònh hình.

Keát quaû phoå taùn xaï naêng löôïng tia X (EDS): keát 
quaû chuïp beà maët vaät lieäu (hình 8) cho thaáy treân beà 
maët vaät lieäu coù caùc hôïp chaát cuûa Zr(IV). Vaät lieäu coù 

Hình 4: ñöôøng ñaúng nhieät 
haáp phuï cuûa vaät lieäu AC-Zr4

Hình 5: ñöôøng thaúng xaùc ñònh 
heä soá cuûa phöông trình Langmuir
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Baûng 1: aûnh höôûng cuûa caùc ion caûn tôùi quaù trình haáp phuï 
cuûa vaät lieäu AC-Zr4

Hình 6: ñoà thò so saùnh khaû naêng giaûi haáp cuûa vaät lieäu AC-Zr4

Hình 7: Xray cuûa vaät lieäu AC-Zr4
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nhieàu khe raõnh vaø loã xoáp. Vì vaäy, khaû naêng haáp phuï 
Asen laø töông ñoái toát.

Hình 9 cho thaáy, vaät lieäu AC-Zr4 coù chöùa thaønh 
phaàn phaàn traêm khoái löôïng cuûa caùc nguyeân toá: C 
72,85%, O 22,77%, Si 0,73%, Zr 2,79%, vaø 0,86% 
laø caùc nguyeân toá khaùc.

Keát quaû phaân tích 
nhieät (TGA): hình 10 
cho thaáy, khi toác ñoä 
taêng nhieät 100C/phuùt, 
trong moâi tröôøng 
khoâng khí thì coù söï 
giaûm khoái löôïng. ÔÛ 
nhieät ñoä nhoû hôn 
1000C coù pic thu 
nhieät. ÔÛ 50-1500C 
laø 15,901% do ôû 
giai ñoaïn naøy xaûy ra 
söï taùch nöôùc trong 
than. ÔÛ 150-3000C 
laø 4,602% do söï maát 
nöôùc taïo lieân keát vôùi 
Zr. ÔÛ 300-5000C laø 
12,594% do söï chaùy 

cuûa than. ÔÛ 500-6500C coù söï giaûm khoái löôïng lôùn coù 
theå do söï chuyeån ñoåi caáu truùc tinh theå cuûa caùc hôïp 
chaát Zirconi. Do vaäy chuùng toâi döï ñoaùn Zr(IV) toàn taïi 
treân vaät lieäu ôû daïng voâ ñònh hình Zr(OH)xOy.

Keát quaû phaân tích ñaúng nhieät haáp phuï - giaûi haáp 
phuï nitô (BET): caáu truùc mao quaûn trung bình cuûa 
vaät lieäu ñöôïc khaúng ñònh döïa treân ñöôøng ñaúng nhieät 
haáp phuï - giaûi haáp phuï N2. Töø hình 11 cho thaáy, ñaây 
laø moät daïng ñaëc tröng cho caáu truùc mao quaûn trung 
bình. Treân ñöôøng ñaúng nhieät haáp phuï - giaûi haáp phuï 
N2 xuaát hieän voøng treã, ñöôøng cao haáp phuï ôû daïng IV 
theo phaân loaïi cuûa IUPAC. Caùc keát quaû tính toaùn töø 
ñöôøng haáp phuï - giaûi haáp phuï N2 cho thaáy dieän tích 
beà maët haáp phuï cuûa vaät lieäu AC-Zr4 laø 778,634 m2/g. 

Dieän tích beà maët haáp phuï cuûa vaät lieäu AC laø 809,069 
m2/g, theå tích loã xoáp laø 0,305 cm3/g, dieän tích beà maët 
cuûa ZrO2 laø 172 m2/g [4]. Nhö vaäy, vaät lieäu toång hôïp 
ñöôïc coù dieän tích beà maët lôùn, theå tích loã xoáp nhoû 
heïp, nhieàu khe raõnh laøm cho vaät lieäu AC-Zr4 coù taûi 
troïng haáp phuï cao hôn so vôùi AC, Zr(IV). Giöõa AC 
vaø Zr taïo ra caùc moái lieân keát laøm taêng khaû naêng trao 
ñoåi ion vôùi dung dòch As(III) vaø taêng khaû naêng taïo 
phöùc chaát giöõa Zr(IV) vaø As(III), do ñoù laøm taêng khaû 
naêng haáp phuï cuûa vaät lieäu.

Keát luaän
Than hoaït tính sau khi gaén Zirconi coù khaû naêng 

haáp phuï toát asen trong nöôùc ôû pH=5-6, thôøi gian caân 
baèng haáp phuï laø 6h vaø taûi trong haáp phuï cöïc ñaïi laø 
17,2 mg/g. Caùc ion caûn haàu nhö khoâng aûnh höôûng tôùi 
khaû naêng xöû lyù cuûa vaät lieäu. Khaûo saùt khaû naêng röûa 
giaûi asen treân vaät lieäu cho thaáy, dung dòch NaOH coù 
khaû naêng röûa giaûi toát nhaát, trong khi dung dòch NaCl 
haàu nhö khoâng coù khaû naêng röûa giaûi vaät lieäu ?
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