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NGHIÊN CỨU

NGHIÊN CỨU KHẢ NĂNG HẤP PHỤ XANH METHYLEN 
CỦA TRO BAY BIẾN TÍNH BẰNG PHƯƠNG PHÁP 
NUNG CHẢY THỦY NHIỆT VỚI NAOH RẮN

1. Mở đầu

Ô nhiễm môi trường nước do các chất hữu cơ và 
các chất nhuộm màu công nghiệp đã trở thành vấn 
đề nghiêm trọng và cấp bách hiện nay. Trong số các 
chất nhuộm màu thì MB là một trong những chất phổ 
biến nhất, thường được sử dụng trong các ngành công 
nghiệp dệt may, giấy và da. Không chỉ gây ô nhiễm môi 
trường, MB còn có thể gây hại cho sức khỏe con người 
khi tiếp xúc ở mức độ cao. Một trong những phương 

pháp hiệu quả để loại bỏ các chất nhuộm màu từ nước 
thải là sử dụng VLHP, trong đó, tro bay - sản phẩm 
phụ của quá trình đốt than tại các nhà máy nhiệt điện 
đã thu hút được sự chú ý, quan tâm nghiên cứu của các 
nhà khoa học và xem như là một VLHP tiềm năng.

Theo số liệu tổng hợp từ Tập đoàn Điện lực Việt 
Nam, Tập đoàn Dầu khí Việt Nam, Tập đoàn Công 
nghiệp Than - Khoáng sản Việt Nam và các nhà máy 
nhiệt điện khác, hiện cả nước có 29 nhà máy nhiệt điện 
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Tóm tắt: 
Do có diện tích bề mặt lớn, cấu trúc xốp, kích thước 

hạt nhỏ và thành phần hóa học đa dạng, tro bay ngày 
càng được các nhà khoa học quan tâm nghiên cứu với 
vai trò là vật liệu hấp phụ (VLHP) tiềm năng, có khả 
năng hấp phụ tốt các chất ô nhiễm từ môi trường và 
hiệu quả trong xử lý nước thải. Tuy nhiên, nghiên cứu 
sử dụng tro bay để xử lý xanh methylen (MB) trong 
nước thải còn rất hạn chế. Vì vậy, nghiên cứu được 
thực hiện nhằm đánh giá khả năng hấp phụ MB của 
tro bay biến tính (TBBT) bằng NaOH rắn 96% ở 600oC 
trong 1 giờ. Phương pháp hấp phụ tĩnh được sử dụng 
để đánh giá khả năng hấp phụ MB trong môi trường 
nước của TBBT với các yếu tố ảnh hưởng như thời 
gian hấp phụ, giá trị pH của dung dịch và nồng độ 
MB ban đầu. Kết quả nghiên cứu cho thấy, khả năng 
hấp phụ của TBBT hơn nhiều so với mẫu tro bay thô 
ban đầu (TB); thời gian đạt cân bằng hấp phụ khoảng 
90 phút; giá trị pH tối ưu là 7 với hiệu suất hấp phụ 
đạt 98,53%; nồng độ MB là 100 mg/l thì dung lượng 
hấp phụ đạt cao nhất là 16,87 mg/g. Như vậy, sử dụng 
TBBT  để hấp phụ MB không chỉ giúp giải quyết các 
vấn đề môi trường, tận dụng nguồn chất thải mà còn 
mang lại lợi ích về kỹ thuật và kinh tế, góp phần vào 
sự phát triển bền vững của các ngành công nghiệp 
liên quan.  

Từ khóa: Hấp phụ, TBBT, xanh methylen.
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RESEARCH ON THE ADSORPTION OF 
METHYLENE BLUE BY MODIFIED FLY ASH 
USING CALCINATION-HYDROTHERMAL 
METHOD WITH SOLID NAOH 

Abstract:
Due to high surface area, porous structure, small 

particle size and rich mineral composition, fly ash 
has been widely studied as a potential adsorbent 
material (VLHP), which exhibits a significant capacity 
to adsorb pollutants from the environment and can 
be effectively use in wastewater treatment. However, 
current research on using fly ash for methylene blue 
(MB) removal from wastewater is limited. Therefore, 
this study aimed to  evaluate the MB adsorption 
capacity of modified fly ash (TBBT) with 96% solid 
NaOH at 600oC for 1 hour. The static adsorption study 
has been conducted on the adsorption of MB solution 
of different concentrations on TBBT at varying pH, 
contact time and initial concentration of dye solution. 
Research results show that the adsorption capacity of 
TBBT is much greater than the original raw fly ash 
sample (TB); the equilibrium time of TBBT is about 
90 minutes; the optimal pH value is 7 with adsorption 
efficiency of 98.53% and MB concentration is 100 
mg/l. The highest adsorption capacity is 16.87 mg/g. 
Therefore, using TBBT for MB adsorption can not 
only solve environmental problems, utilizing waste 
resources but also bring many technical and economic 
benefits, contributing to the sustainable development of 
related industries.  

Keywords: Adsorption, modified fly ash, 
methylene blue.
JEL Classifications: Q56, Q57, Y10, O13, R11.
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đốt than đang hoạt động. Năm 2021, tổng lượng tro, 
xỉ phát thải từ các nhà máy nhiệt điện trên cả nước 
khoảng hơn 16 triệu tấn, trong đó, lượng phát thải tập 
trung chủ yếu ở khu vực miền Bắc (chiếm 64%); khu 
vực miền Trung và miền Nam chiếm tương ứng là 25% 
và 11% (Tập đoàn Điện lực Việt Nam, 2022). Tính đến 
cuối năm 2021, tổng lượng tro, xỉ nhiệt điện đã tiêu thụ 
cộng dồn qua các năm trên cả nước khoảng 48,4 triệu 
tấn, chiếm khoảng 48% tổng lượng phát thải từ trước 
đến nay. Ở Việt Nam, tro được sử dụng chủ yếu trong 
lĩnh vực xây dựng như san lấp, làm phụ gia khoáng cho 
xi măng, phụ gia bê tông…; trong lĩnh vực công nghiệp 
gia công chất dẻo hay nông nghiệp (Tập đoàn Điện lực 
Việt Nam, 2022).

Hầu hết các loại tro bay là các hợp chất silicat, chủ 
yếu bao gồm silicon dioxide (SiO2), aluminium oxide 
(Al2O3), iron(III) oxide (Fe2O3) và một số oxit kim loại 
khác như CaO, MgO, TiO2. Hàm lượng than chưa cháy 
chỉ chiếm một phần nhỏ so với tổng hàm lượng tro, 
ngoài ra còn có một số kim loại nặng như Cd, Ba, Pb, 
Cu, Zn... Thành phần hóa học của tro bay phụ thuộc 
vào nguồn nguyên liệu than đá sử dụng để đốt và điều 
kiện đốt cháy trong các nhà máy nhiệt điện (Lương 
Như Hải, 2020).

Do có diện tích bề mặt lớn, cấu trúc xốp, kích thước 
hạt nhỏ, thành phần hóa học đa dạng, tro bay ngày càng 
được các nhà khoa học quan tâm nghiên cứu với vai trò 
là VLHP có khả năng hấp phụ tốt các chất ô nhiễm 
từ môi trường và hiệu quả trong xử lý nước thải. Có 
nhiều báo cáo nghiên cứu sử dụng tro bay làm VLHP 
để loại bỏ các ion kim loại độc hại (Marisa Nascimento 
et al., 2012), (Dasmahapatra et al., 1996), chất gây ô 
nhiễm trong không khí (Anand Srinivasan et al., 1999), 
các hợp chất hữu cơ và vô cơ (Jakkapong Sasithorn et 
al., 2010), (Haribhau E. et al., 1993) và hấp phụ thuốc 
nhuộm trong nước thải (Nityanand Singh Maurya 
et al., 2008), (Debabrata Chatterjee et al., 2010). Tuy 
nhiên, trong tro bay, SiO2 và Al2O3 thường tồn tại dưới 
các dạng tinh thể khác nhau, trong đó thạch anh (SiO2) 
và mullite (3Al2O3 . 2SiO2) là hai dạng phổ biến và có 
hoạt tính hấp phụ không cao (Bakkali H. et al., 2016). 
Để tăng cường khả năng hấp phụ của tro bay, các 
phương pháp biến tính (xử lý hóa học, nhiệt hoặc cơ 
học) đã được áp dụng (Z. Sarbak et al., 2002), (Ubolluk 
Rattanasaka et al., 2009), (Xiaojing Chen et al., 2018). 
Nhóm tác giả Z. Sarbak và cộng sự (Z. Sarbak et al., 
2002) đã xử lý bề mặt của tro bay bằng các dung dịch 
NaOH, NaOH/NH4HCO3, EDTA, HCl, nhằm thay đổi 
diện tích bề mặt, cấu trúc xốp và thành phần hóa học 
của tro bay. Trong tất cả mọi trường hợp, diện tích bề 
mặt của tro bay đã được xử lý đều lớn hơn so với mẫu 
tro bay ban đầu. Xiaojing Chen và cộng sự đã biến tính 
tro bay bằng phương pháp nung chảy - thủy nhiệt với 
NaOH. Kết quả nghiên cứu cho thấy, mẫu TBBT tăng 

diện tích bề mặt đáng kể từ  0,15 m2/g lên 270 m2/g, 
dung lượng hấp phụ cực đại với ion NH4

+ lên đến 139 
mg/g (Xiaojing Chen et al., 2018). 

So với phương pháp biến tính bằng axit, biến tính 
tro bay bằng kiềm cho phép cải thiện đáng kể cấu trúc, 
tính chất bề mặt và tăng hiệu quả hấp phụ của vật liệu 
do liên quan đến một số phản ứng hóa học.

Thứ nhất, các hợp chất thạch anh (SiO2) và mullite 
(3Al2O3 . 2SiO2) trong tro bay có thể phản ứng với kiềm 
để tạo ra các hợp chất hòa tan:

SiO2 + 2NaOH → Na2SiO3 + H2O
3Al2O3 . 2SiO2 + 10NaOH  → 2Na2SiO3  + 6NaAlO2 

+ 5H2O
Các phản ứng này làm giảm lượng SiO2 và Al2O3, 

dẫn đến sự phá hủy cấu trúc, làm tăng tính xốp và diện 
tích bề mặt của tro bay. Các lỗ xốp mới được hình thành 
giúp gia tăng khả năng hấp phụ của tro bay (Bakkali H. 
et al., 2016), (Tifa Paramitha, 2020).

So với phương pháp biến tính nhiệt thủy phân, 
phương pháp nung chảy - thủy nhiệt với NaOH rắn 
được thực hiện ở nhiệt độ cao hơn (550 - 600 oC), vì 
vậy có khả năng phá hủy cấu trúc tinh thể của thạch 
anh và mullite trong tro bay, giải phóng SiO2 và Al2O3 
hoạt động. Các chất này phản ứng với NaOH và tạo ra 
aluminosilicat vô định hình, những tiền chất này sau đó 
tái tổ hợp để hình thành các cấu trúc aluminosilicat ba 
chiều (được gọi là geopolymer) lên bề mặt hạt tro bay 
trong giai đoạn thủy nhiệt. Hơn nữa, quá trình nung 
chảy ở nhiệt độ cao có thể loại bỏ tạp chất hữu cơ trong 
tro bay và các-bon vô định hình, do đó cải thiện độ tinh 
khiết của nguyên liệu thô. Quá trình nung chảy còn 
cung cấp một lượng NaOH cho quá trình thủy nhiệt 
tiếp theo lớn hơn nhiều so với phương pháp thủy phân 
trong dung dịch NaOH. Các yếu tố này làm tăng hiệu 
suất, chất lượng của geopolymer tạo thành, vì vậy tăng 
dung lượng hấp phụ của tro bay so với phương pháp 
nhiệt thủy phân trong dung dịch NaOH (Minghua 
Wang et al., 2019), (Vegere K. et al., 2020). 

Thứ hai, kiềm có thể tạo ra các nhóm hydroxyl 
(-OH) trên bề mặt của tro bay và các nhóm -OH này 
có khả năng tương tác với các chất cần hấp phụ. Quá 
trình này giúp tăng khả năng hấp phụ của tro bay đối 
với những phân tử có tính acid hoặc ion dương:

R-OH (trên bề mặt) → R-OH2
+ (trong môi trường 

kiềm)
Phân tích phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR) 

đã chỉ ra sự tạo thành các liên kết O-H của silanol (Si-
OH) trên bề mặt hạt tro bay thông qua các đỉnh hấp 
thụ ở cùng 3.400 - 3.500 cm-1 (Khoa Dang Nguyen et 
al., 2022).

Ở Việt Nam, các nghiên cứu ứng dụng TBBT còn 
hạn chế, chỉ bao gồm một số nghiên cứu như: Đánh 
giá khả năng hấp phụ Cu2+ trong nước thải xi mạ bằng 
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TBBT (Lư Thị Yến và cộng sự, 2020); biến tính tro bay 
Phả Lại với Polyme chức năng để tăng dung lượng hấp 
phụ crom trong xử lý nước thải (Trần Minh Huyền, 
2012); nghiên cứu tro, xỉ than và geopolymer gốc xỉ 
làm chất hấp phụ xử lý xanh methylen trong nước 
thải (Khoa Dang Nguyen et al., 2022). Hiện tại chưa 
có nghiên cứu nào về khả năng hấp phụ MB bằng tro 
TBBT theo phương pháp nung chảy - thủy nhiệt với 
NaOH rắn. Chính vì thế nghiên cứu này là cần thiết vì 
kết quả nghiên cứu là cơ sở ứng dụng TBBT trong xử lý 
nước thải màu có chứa MB. 

2.  Phương pháp thực nghiệm

2.1. Thiết bị, dụng cụ và hóa chất

2.1.1. Thiết bị, dụng cụ
Các nghiên cứu thực nghiệm được thực hiện tại 

Phòng Thí nghiệm môi trường - Trường Đại học Công 
nghệ Giao thông vận tải. Các thiết bị, máy móc thí 
nghiệm được trình bày trong Bảng 1.

Bảng 1: Các thiết bị thí nghiệm
STT Tên thiết bị Mã sản 

phẩm/Xuất 
xứ

Chức năng chính

1 Máy trắc 
quang

Tintometer/ 
Pháp

Phân tích các thành 
phần hóa học trong 
nước sử dụng phương 
pháp quang phổ

2 Tủ sấy Memmert/
Đức

Sấy mẫu ở nhiệt độ 20 
- 300oC

3 Lò nung 
phá hủy 
mẫu

LH 15/14
Nabertherm/
Đức

Gia nhiệt đến 1.400oC

4 Máy đo PH HI 2211
Hanna/
Rumania

Đo pH của dung dịch

5 Cân phân 
tích

Sartorius/
Đức

Cân chính xác mẫu (± 
0,1 mg)

6 Tủ hút khí 
độc

Esco/
Singapore-
Indonesia

Hút khí, hơi hóa 
chất trong phòng thí 
nghiệm

7 Máy khuấy 
từ gia nhiệt

IKA/Đức - 
Trung Quốc 
- Malaysia

Gia nhiệt và khuấy từ

Nguồn: Phòng Thí nghiệm môi trường - Trường Đại học 
Công nghệ Giao thông vận tải

2.1.2. Hóa chất
Các hóa chất sử dụng trong nghiên cứu bao gồm:
	 - Xanh methylen C16H18ClN3S
	 - Natri hidroxit NaOH rắn 96%
	 - Dung dịch HCl (36 - 38%) 

Tro bay sử dụng trong nghiên cứu là tro bay của 
Nhà máy nhiệt điện Phả Lại, tỉnh Hải Dương, đã qua 
sơ tuyển bằng công nghệ thổi gió phân ly. Mẫu tro bay 
có diện tích bề mặt 8.169 cm2/cm3, phần lớn các hạt 
có kích thước 30 μm (chiếm 95%). Kết quả phân tích 
thành phần hóa học của mẫu tro bay tại Viện Hàn lâm 
khoa học và Công nghệ Việt Nam được thể hiện trong 
Bảng 2. Theo thành phần hóa học, tro bay của Nhà 
máy nhiệt điện Phả Lại thuộc nhóm F theo tiêu chuẩn 
ASTM C618-03 (Lư Thị Yến và cộng sự, 2020).

Bảng 2: Thành phần hóa học của tro bay 
sử dụng trong nghiên cứu

 (% theo khối lượng)
SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO K2O Na2O TiO2 SO3 MKN*

51,74 24,53 5,59 0,81 1,95 4,42 0,11 0,76 0,31 8,98

(*) Lượng mất khi nung
Nguồn: Lư Thị Yến và cộng sự, 2020

2.2. Phương pháp biến tính tro bay
Phương pháp biến tính tro bay được thực hiện theo 

nghiên cứu (Lư Thị Yến và cộng sự, 2020). Quy trình 
biến tính tro bay được tiến hành như sau:

Sử dụng tro bay của Nhà máy nhiệt điện Phả Lại loại 
nhỏ mịn, trộn đều hỗn hợp tro bay và NaOH rắn theo 
tỷ lệ 1:1,2 cho vào chén sứ nung ở 600oC trong vòng 1 
giờ và để nguội đến nhiệt độ phòng.

Sau khi để nguội hỗn hợp chất rắn được nghiền, 
thêm nước cất với tỷ lệ 1:5 rồi mang đi khuấy trên máy 
khuấy từ gia nhiệt và khuấy liên tục ở nhiệt độ 70oC 
trong vòng 2 giờ để tạo thành gel aluminosilicate. Sau 
đó, hỗn hợp được gia nhiệt đến 100oC trong vòng 4 giờ 
để thực hiện quá trình kết tinh gel aluminosilicate trên 
bề mặt hạt tro bay.

Để nguội hỗn hợp đến nhiệt độ phòng, lọc, rửa sạch 
sản phẩm bằng nước cất tới môi trường trung tính, 
sấy khô ở nhiệt độ 105oC và thu được mẫu TBBT. Quá 
trình thực nghiệm biến tính tro bay được thể hiện từ 
Hình 1 đến Hình 6. Mẫu tro bay thu được sau quá trình 
biến tính được thể hiện trên Hình 7.

▲Hình 1. Gia nhiệt 600oC 
cho hỗn hợp tro bay và NaOH

▲Hình 2. Nghiễn hỗn hợp 
tro bay và NaOH
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2.3. Thí nghiệm xác định nồng độ MB 
trong dung dịch bằng phương pháp quang phổ

Pha dãy dung dịch MB với các nồng độ: 0,5 mg/l; 
0,75 mg/l; 1 mg/l; 1,5 mg/l; 2 mg/l; 3 mg/l. Đo độ hấp 
thụ quang của dãy dung dịch chuẩn MB ở bước sóng 
664 nm bằng máy trắc quang. Mỗi dung dịch đo 3 lần 
và lấy giá trị trung bình. 

Từ số liệu độ hấp thụ quang A đo được với các dung 
dịch trên, xây dựng đồ thị chuẩn A - C (MB) bằng 
chương trình excel. 

Đồ thị đường chuẩn để xác định nồng độ MB trong 
dung dịch được thể hiện trên Hình 8.

Từ kết quả dựng đường chuẩn xác định nồng độ 
MB trong dung dịch bằng phần mềm excel, thu được 
phương trình đường chuẩn: y = 0,9827x + 0,0452 với hệ 
số R2 = 0,9949. Hệ số R2 thu được trong khoảng nồng độ 
MB từ 0,5 ÷ 3 mg/l có giá trị gần bằng 1, chứng tỏ mức 
độ phù hợp cao của phương trình hồi quy tuyến tính 
thu được. Điều này đảm bảo các kết quả thu được trong 

quá trình xác định nồng độ MB trong nghiên cứu thực 
nghiệm có độ chính xác cao. Vì phương trình đường 
chuẩn MB có độ tuyến tính cao trong khoảng nồng độ 
thấp từ 0,5 ÷ 3,0 mg/l nên việc xác định các nồng độ 
MB ở khoảng giá trị cao hơn được thực hiện bằng cách 
pha loãng dung dịch cần đo.

2.4. Thí nghiệm hấp phụ MB bằng tro bay biến tính

2.4.1. Thí nghiệm nghiên cứu ảnh hưởng 
của thời gian tới khả năng hấp phụ MB

a. Hấp phụ MB bằng mẫu tro bay ban đầu
Lấy 7 cốc mỏ dung tích 500 ml, chứa 250 ml MB có 

nồng độ 40 mg/l. Cân 1 g tro bay ban đầu (chưa qua 
xử lý) vào mỗi cốc, lắc trong các khoảng thời gian khác 
nhau là 5 phút, 10 phút, 15 phút, 30 phút, 60 phút, 90 
phút, 120 phút. Sau đó lọc bỏ tro bay bằng giấy lọc và 
giữ lại dung dịch sau khi lọc. Đem dung dịch đi đo độ 
hấp thụ quang bằng máy trắc quang ở bước sóng 664 
nm và xác định nồng độ MB còn lại dựa vào phương 
trình tuyến tính của đồ thị chuẩn A - C (MB).

b. Hấp phụ MB bằng mẫu tro bay biến tính
Tiến hành tương tự như trên đối với thí nghiệm 

hấp phụ MB bằng mẫu tro bay ban đầu, chỉ khác ở chỗ 
VLHP cho vào là 1 g TBBT.

2.4.2. Thí nghiệm nghiên cứu ảnh hưởng của pH 
tới khả năng hấp phụ MB

Từ thí nghiệm nghiên cứu ảnh hưởng của thời gian 
tới khả năng hấp phụ MB, xác định được thời gian hấp 
phụ tối ưu.

Lấy 5 cốc mỏ dung tích 500 ml, chứa 250 ml MB 
có nồng độ 40 mg/l. Dùng dung dịch NaOH và dung 
dịch HCl để tạo môi trường có nồng độ pH lần lượt 
là: 3, 5, 7, 9, 11. Cho vào mỗi cốc 1 g TBBT, lắc trong 
khoảng thời gian đạt cân bằng hấp phụ đã xác định ở 
thí nghiệm trên. Sau đó lọc bỏ tro bay bằng giấy lọc và 
giữ lại dung dịch sau khi lọc. Đem dung dịch đi đo độ 
hấp thụ quang bằng máy trắc quang ở bước sóng 664 
nm (có thể pha loãng trước khi đo nếu cần). Xác định 
nồng độ MB còn lại dựa vào phương trình tuyến tính 
của đồ thị chuẩn A - C (MB). 

▲Hình 3. Thêm nước cất vào 
hỗn hợp theo tỷ lệ 1:5 và khuấy 
từ gia nhiệt tới 70oC

▲Hình 5. Quá trình lọc rửa 
tro bay

▲Hình 4. Khuấy từ gia nhiệt 
hỗn hợp tới 100oC

▲Hình 6. Sấy tro bay 105oC 
trong tủ sấy

▲Hình 7. Mẫu TBBT sau khi sấy khô

▲Hình 8. Đồ thị đường chuẩn để xác định nồng độ 
xanh methylen trong dung dịch 
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2.4.3. Thí nghiệm nghiên cứu ảnh hưởng  
của nồng độ MB ban đầu tới khả năng hấp phụ 

Lấy 7 cốc mỏ dung tích 500 ml, chứa 250 ml MB 
có nồng độ lần lượt là 40 mg/l, 50 mg/l, 75 mg/l, 100 
mg/l, 150 mg/l, 200 mg/l, 250 mg/l. Cho vào mỗi cốc 
1 g TBBT lắc trong khoảng thời gian đạt cân bằng hấp 
phụ đã xác định ở thí nghiệm trên. Sau đó lọc bỏ tro 
bay bằng giấy lọc và giữ lại dung dịch sau khi lọc. Đem 
dung dịch đi đo độ hấp thụ quang bằng máy trắc quang 
ở bước sóng 664 nm (có thể pha loãng trước khi đo nếu 
cần). Xác định nồng độ MB còn lại dựa vào phương 
trình tuyến tính của đồ thị chuẩn A - C (MB). 

2.5. Phương pháp tính toán kết quả
➢ Tính toán dung lượng hấp phụ tĩnh
Nếu gọi Co và Ct là nồng độ chất bị hấp phụ tại thời 

điểm ban đầu và thời điểm t; V là thể tích dung dịch; 
m là khối lượng VLHP, khi đó dung lượng hấp phụ (q, 
mg/g) được xác định theo công thức:

➢ Tính toán hiệu suất hấp phụ 
Hiệu suất hấp phụ được xác định theo công thức:

Trong đó: H là hiệu suất hấp phụ (%); Co là nồng độ 
dung dịch ban đầu (mg/l); Ct là nồng độ dung dịch ở 
thời điểm t (mg/l).

3. Kết quả nghiên cứu và thảo luận

3.1. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc 
đến khả năng hấp phụ xanh methylen

Tiến hành khảo sát quá trình hấp phụ theo thời gian 
của tro bay thô ban đầu (TB) và TBBT. VLHP cho vào 
với tỷ lệ 1g cho 250 ml dung dịch MB, nồng độ ban đầu 
là 40 mg/l. Kết quả xác định nồng độ MB còn lại và hiệu 
suất hấp phụ H (%) sau các khoảng thời gian nhất định 
được trình bày trong Bảng 3 và Hình 9, Hình 10.

Bảng 3. Kết quả khảo sát ảnh hưởng của thời gian đến khả năng hấp phụ xanh methylen bằng tro bay 
Thời gian 

(phút)
Nồng độ MB 

ban đầu
(mg/l)

Hấp phụ bằng TB Hấp phụ bằng TBBT
Nồng độ 

MB còn lại 
(mg/l)

Hiệu suất 
hấp phụ

(%)

Dung lượng 
hấp phụ,
q (mg/g)

Nồng độ 
MB còn lại 

(mg/l)

Hiệu suất 
hấp phụ

(%)

Dung lượng 
hấp phụ,
q (mg/g)

5 40 28,18 29,55 2,96 1,84 95,40 9,54
10 40 26,75 33,13 3,31 1,49 96,28 9,63
15 40 26,09 34,78 3,48 0,95 97,63 9,76
30 40 25,48 36,30 3,63 0,91 97,73 9,77
60 40 23,97 40,08 4,01 0,76 98,10 9,81
90 40 16,97 57,58 5,76 0,71 98,23 9,82

120 40 16,82 57,95 5,80 0,70 98,25 9,83
Nguồn: Kết quả của nhóm nghiên cứu

Kết quả cho thấy, mẫu TB thô ban đầu có khả năng 
hấp phụ MB trong dung dịch, tuy nhiên hiệu suất hấp 
phụ không cao, khoảng 30% - 58%. Hiệu suất hấp phụ 
tăng dần theo thời gian hấp phụ từ 5 - 120 phút. Từ 
phút 90, hiệu suất hấp phụ gần như ổn định cho tới 120 
phút và đạt gần 58%. Dung lượng hấp phụ MB cũng 
tăng dần theo theo thời gian, từ 2,96 mg/g tới 5,76 mg/g 
(ở 90 phút) và từ phút 90 trở đi thì dung lượng gần như 
ổn định.

Khác với mẫu TB, quá trình hấp phụ MB trên mẫu 
TBBT diễn ra khá nhanh và hiệu quả cao, chỉ sau 5 
phút, hiệu suất hấp phụ đã đạt 95,4%. Hiệu suất hấp 
phụ tăng khi thời gian tiếp xúc giữa TBBT và MB tăng 
lên, tuy nhiên tăng không đáng kể. Kể từ phút 60 - phút 
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▲Hình 9. Kết quả khảo sát ảnh hưởng của thời gian 
đến hiệu suất hấp phụ MB bằng tro bay 

▲Hình 10. Kết quả khảo sát ảnh hưởng của thời gian 
đến dung lượng hấp phụ MB bằng tro bay 
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120, hiệu suất hấp phụ gần như không thay đổi và hiệu 
suất rất cao, lên tới 98,25%. Dung lượng hấp phụ MB 
bằng TBBT cũng tăng đáng kể so với mẫu TB thô ban 
đầu. Dung lượng hấp phụ đạt 9,84mg/g ở 120 phút.

 Điều này được giải thích là do quá trình biến tính 
bằng NaOH đã có tác dụng thay đổi hình thái và làm 
tăng diện tích bề mặt hạt tro bay, do đó, làm tăng khả 
năng tiếp xúc và khả năng tương tác của MB với các 
tâm hấp phụ trên bề mặt hạt tro bay, dẫn đến việc 
tăng hiệu suất hấp phụ so với mẫu TB thô ban đầu 
(Sarbak Z. et al., 2002), (Xiaojing Chen et al., 2018), 
(Lư Thị Yến và cộng sự, 2020). Vì vậy, các thí nghiệm 
tiếp theo chỉ tiến hành khảo sát quá trình hấp phụ MB 
trên TBBT.

Dựa vào kết quả khảo sát ảnh hưởng của thời gian 
tiếp xúc đến hiệu suất xử lý, có thể xác định thời gian 
quá trình hấp phụ đạt trạng thái cân bằng là khoảng 
90 phút. Kết quả này tương tự với nghiên cứu hấp phụ 
Cu2+ trên mẫu TBBT bằng phương pháp nung chảy - 
thủy nhiệt (Lư Thị Yến và cộng sự, 2020) và bằng ½ 
thời gian hấp phụ MB trên mẫu tro, xỉ than biến tính 
bằng dung dịch NaOH/Na2SiO3 ở 60oC trong 24h 
(Khoa Dang Nguyen và cộng sự, 2022). Điều này có ý 
nghĩa trong thực tế vì rút ngắn thời gian xử lý nước thải 
ở công đoạn hấp phụ. 

Các thí nghiệm tiếp theo được tiến hành với thời 
gian hấp phụ 90 phút. 

3.2. Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ MB
Khảo sát ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ 

MB trong dung dịch của mẫu TBBT được thực hiện 
với các tham số: Khối lượng TBBT là 1 g; thể tích dung 
dịch MB là 250 ml; nồng độ MB là 40 mg/l; thời gian 
hấp phụ 90 phút. Khoảng pH khảo sát từ 3 ÷ 11, bao 
gồm các giá trị 3, 5, 7, 9, 11. Giá trị pH của dung dịch 
được điều chỉnh bằng cách sử dụng dung dịch HCl và 
NaOH. Dung dịch MB sau khi hấp phụ bằng TBBT ở 
các giá trị pH khác nhau, thể hiện trong Hình 11.

Kết quả khảo sát hiệu suất hấp phụ MB trên mẫu 
TBBT theo các giá trị pH khác nhau của dung dịch 
được biểu diễn trong Bảng 4 và Hình 12, Hình 13.

Bảng 4. Kết quả khảo sát ảnh hưởng của pH đến khả năng 
hấp phụ MB của TBBT

pH Nồng độ 
MB ban 
đầu, Co 
(mg/l)

Nồng độ 
MB còn 

lại, Ct 
(mg/l)

Hiệu suất 
hấp phụ, 

H (%)

Dung 
lượng hấp 

phụ, q 
(mg/g)

3 40 1,24 96,90 9,69
5 40 1,16 97,10 9,71
7 40 0,59 98,53 9,85
9 40 0,82 97,95 9,80

11 40 2,71 93,23 9,32
Nguồn: Kết quả của nhóm nghiên cứu

▲Hình 12. Ảnh hưởng của pH tới hiệu suất hấp phụ MB 
của TBBT
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▲Hình 13. Ảnh hưởng của pH tới dung lượng hấp phụ MB 
của TBBT

Từ kết quả Bảng 4 cho thấy, hiệu suất và dung lượng 
hấp phụ MB có sự thay đổi theo pH của dung dịch. 
TBBT hấp phụ MB tốt nhất ở môi trường pH = 7 với 
hiệu suất hấp phụ 98,53% và dung lượng hấp phụ là 
9,85 mg/g. Khả năng hấp phụ MB tăng dần khi môi 
trường từ axit tới trung tính và hơi kiềm, tuy nhiên, khi 
pH tăng quá cao thì hiệu suất lại giảm chỉ còn 93,23% 
(pH = 11). Kết quả này có sự khác biệt với nghiên cứu 
(Lư Thị Yến và cộng sự, 2020) khi hiệu suất hấp phụ 
Cu2+ bằng TBBT lại đạt hiệu suất cao nhất ở pH = 6 (H 
= 95%). Điều này là do pH thấp, các nhóm chức trên bề 
mặt tro bay (như nhóm hydroxyl-OH) có thể bị proton 
hóa, dẫn đến bề mặt mang điện tích dương, gây lực đẩy 
tĩnh điện đối với cation MB+, làm giảm khả năng hấp ▲Hình 11. Dung dịch xanh methylen sau khi hấp phụ 

bằng TBBT ở các khoảng giá trị pH khác nhau



Chuyên đề II, năm 2024 59

NGHIÊN CỨU

phụ. Ở pH trung tính, tro bay có thể có bề mặt gần như 
trung tính về điện tích hoặc có một số vị trí mang điện 
tích âm. Sự hấp phụ của MB có thể đạt mức tối ưu do 
cân bằng giữa các lực tĩnh điện và tương tác Vander 
Waals. Ở pH hơi kiềm, các nhóm chức trên bề mặt tro 
bay có thể bị deproton hóa, dẫn đến bề mặt mang điện 
tích âm, tạo điều kiện thuận lợi cho sự hấp phụ cation 
MB+ do lực hút tĩnh điện mạnh hơn. Tuy nhiên, nếu 
pH tiếp tục tăng cao (pH =11)  thì có sự cạnh tranh  của 
các ion  OH- có trong dung dịch nên hiệu suất hấp phụ 
lại giảm dần.

 Mặc dù pH có ảnh hưởng đến hiệu suất hấp phụ, 
nhưng không đáng kể và hiệu suất hấp phụ vẫn rất cao 
trong khoảng pH từ 3 - 11, điều này rất có ý nghĩa trong 
thực tế vì có thể xử lý hiệu quả nguồn nước ô nhiễm 
màu MB với các khoảng pH khác nhau.

3.3. Ảnh hưởng của nồng độ MB ban đầu 
tới khả năng hấp phụ

Tiến hành khảo sát khả năng hấp phụ MB với các 
nồng độ MB ban đầu 40 mg/l, 50 mg/l, 75 mg/l, 100 
mg/l, 150 mg/l, 200 mg/l, 250 mg/l; lượng TBBT được 
giữ nguyên là 1 g, thể tích dung dịch MB là 250 ml; pH 
= 7 và thời gian hấp phụ là 90 phút. Kết quả khảo sát 
được xác định và trình bày trong Bảng 5 và Hình 14, 
Hình 15.

Từ Bảng 5 cho thấy, khi nồng độ MB tăng thì hiệu 
suất hấp phụ giảm. Với trường hợp nồng độ thấp, Co= 
40 mg/l, hiệu suất hấp phụ đạt tới 98,53%, nhưng khi 
tăng nồng độ dung dịch MB lên 250 mg/l thì hiệu suất 
giảm chỉ còn 26,42%, trong khi đó, giá trị dung lượng 
hấp phụ q tăng dần theo chiều tăng của nồng độ MB. 
Tuy nhiên, dung lượng hấp phụ tăng từ 9,85 mg/g lên 
16,87 mg/g khi nồng độ tăng từ 40 mg/l lên 100 mg/l và 
khi tăng tiếp nồng độ MB lên các giá trị 150 mg/l, 200 
mg/l, 250 mg/l, dung lượng hấp phụ gần như không 
đổi. Điều này có thể được giải thích, khi nồng độ MB 

Bảng 5. Kết quả khảo sát ảnh hưởng nồng độ MB đến khả 
năng hấp phụ của TBBT

Khối 
lượng 

tro bay 
biến 
tính,
m (g)

Thể 
tích 

dung 
dịch 
MB, 

V(ml)

Nồng 
độ MB 

ban 
đầu,
Co 

(mg/l)

Nồng 
độ MB 
còn lại,

Ct 
(mg/l)

Hiệu 
suất 
hấp 
phụ,

H (%)

Dung 
lượng 

hấp 
phụ,

q 
(mg/g)

1 250 40 0,59 98,53 9,85
1 250 50 0,96 98,08 12,26
1 250 75 11,01 85,32 16,00
1 250 100 32,53 67,47 16,87
1 250 150 83,64 44,24 16,59
1 250 200 133,84 33,08 16,54
1 250 250 183,96 26,42 16,51

Nguồn: Kết quả của nhóm nghiên cứu

▲Hình 14. Ảnh hưởng nồng độ MB đến hiệu suất hấp phụ 
của TBBT

▲Hình 15. Ảnh hưởng nồng độ MB đến dung lượng hấp phụ 
của TBBT

tăng, số lượng phân tử MB có sẵn để tương tác với các 
vị trí hấp phụ trên bề mặt tro bay cũng tăng, dẫn đến sự 
gia tăng ban đầu trong khả năng hấp phụ. Tuy nhiên, 
khi tất cả các vị trí hấp phụ trên bề mặt tro bay đã bị lấp 
đầy, quá trình hấp phụ sẽ đạt đến trạng thái cân bằng, 
sau điểm này, việc tăng nồng độ MB sẽ không làm tăng 
đáng kể lượng MB hấp phụ.

3.4. Mô hình đẳng nhiệt hấp phụ MB bằng TBBT
Các mô hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich 

được sử dụng nhiều nhất để giải thích quá trình hấp 
phụ (Yuan N. et al., 2029).

Phương trình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir:
L

max
L L max max

K C 1 1 1 1q = q  hay  =  + 
1+K C q K q C q

 (1)

Trong đó: C là nồng độ cân bằng của MB trong 
dung dịch, mg/l; KL là hằng số hấp phụ Langmuir (l/
mg); qmax là dung lượng hấp phụ cực đại (mg/g); q là 
dung lượng hấp phụ tại thời điểm cân bằng (mg/g).

Phương trình hấp phụ đẳng nhiệt Freundlich:
1
n

F F
1q = K C  hay lnq = lnK  + lnC
n

 (2)

Trong đó: q là dung lượng hấp phụ tại thời điểm 
cân bằng (mg/g); C là nồng độ của MB ở thời điểm 
cân bằng, mg/l; KF  và 1/n  là các hằng số hấp phụ 
Freundlich.
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▲Hình 16. Sự phụ thuộc 1/q  vào 1/C theo mô hình đẳng 
nhiệt Langmuir

▲Hình 17. Sự phụ thuộc lnq  vào lnC theo mô hình đẳng 
nhiệt Freundlich

phân tử MB bị hấp phụ trên bề mặt hạt TBBT không 
tương tác với nhau. Dung lượng hấp phụ tối đa được 
tính toán từ phương trình đẳng nhiệt Langmuir là 
16,8 mg/g (Bảng 6). Kết quả này cũng khá tương đồng 
với dung lượng hấp phụ tối đa Cu2+ của TBBT là 16,4 
mg/g trong một nghiên cứu trước đó (Lư Thị Yến và 
cộng sự, 2020).

4. Kết luận

Dựa vào kết quả nghiên cứu thực nghiệm, có thể 
rút ra kết luận về khả năng hấp phụ MB bằng TBBT 
như sau:

1. Tro bay của nhà máy nhiệt điện Phả Lại, tỉnh 
Hải Dương sau khi xử lý biến tính bằng NaOH rắn 
96% ở 600oC trong 1 giờ có khả năng hấp phụ MB tốt 
hơn so với TB chưa biến tính rất nhiều.

2. Nghiên cứu được một số yếu tố ảnh hưởng đến 
khả năng hấp phụ MB bằng TBBT theo phương pháp 
hấp phụ tĩnh cho kết quả:

- Thời gian để quá trình hấp phụ đạt trạng thái cân 
bằng là khoảng 90 phút.

- Tại khoảng pH từ 3 - 11 đều đạt hiệu suất hấp 
phụ cao (trên 93%) và TBBT hấp phụ MB tốt nhất ở 
môi trường pH = 7 (hiệu suất hấp phụ 98,53%).

- Hiệu suất hấp phụ cao (hơn 98%) ở nồng độ MB 
ban đầu là 40 mg/l và 50 mg/l. Khi tăng nồng độ MB, 
hiệu suất hấp phụ giảm dần và chỉ còn 26,42% nếu 
nồng độ MB là 250 mg/l. Giá trị dung lượng hấp phụ 
tăng dần theo chiều tăng dần nồng độ MB, tuy nhiên, 
dung lượng hấp phụ chỉ tăng đến 16,87 mg/g (khi 
nồng độ MB là 100 mg/l) rồi dần ổn định. 

3. Sự hấp phụ MB lên TBBT phù hợp với mô hình 
đẳng nhiệt Langmuir. Dung lượng hấp phụ tối đa 
được tính toán từ đường đẳng nhiệt Langmuir là 16,8 
mg/g.

Như vậy, kết quả nghiên cứu cho thấy, TBBT là 
một loại VLHP có khả năng hấp phụ MB rất tốt, có 
thể ứng dụng vào xử lý nước thải. Tuy nhiên, nghiên 
cứu này mới chỉ dừng lại ở quá trình hấp phụ tĩnh với 
mẫu dung dịch MB pha chế trong phòng thí nghiệm 
và chưa có thí nghiệm hoàn nguyên VLHP. Vì vậy, 
cần tiếp tục nghiên cứu về quá trình hấp phụ động 
trên cột, hoàn nguyên VLHP và nghiên cứu trên các 
mẫu nước thải màu công nghiệp để đánh giá được 
hiệu quả sử dụng TBBT trong thực tế■

Bảng 6. Giá trị các hằng số và hệ số tương quan 
của phương trình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich 
đối với sự hấp phụ MB bằng TBBT

Mô hình đẳng nhiệt 
Langmuir

Mô hình đẳng nhiệt 
Freundlich

qmax KL R2 n KL R2

16,8 2,5 0,9915 12,4 11,7 0,8126
Nguồn: Kết quả của nhóm nghiên cứu

Vì KL, qmax, KF và n là các hằng số nên phương trình 
(1) và (2) có dạng đường thẳng y = ax+b. Biểu diễn số 
liệu thực nghiệm sự phụ thuộc của 1/q vào 1/C theo 
phương trình Langmuir (phương trình 1) và lnq vào 
lnC theo phương trình Freundlich (phương trình 2), 
tạo được các đồ thị trên Hình 16 và Hình 17.

Từ phương trình tuyến tính trên đồ thị Hình 16 
và Hình 17, tính được giá trị các hằng số trong các 
phương trình đẳng nhiệt (1) và (2) (Bảng 6).

Từ số liệu Bảng 6 cho thấy, giá trị hệ số tương quan 
R2 của phương trình Langmuir khá cao (bằng 0,9915) 
và lớn hơn giá trị R2 của phương trình Freundlich. 
Điều đó chứng tỏ sự hấp phụ MB trên TBBT phù hợp 
với mô hình đẳng nhiệt Langmuir: Sự hấp phụ MB 
lên TBBT là sự hấp phụ đơn lớp, năng lượng của các 
tâm hấp phụ trên bề mặt TBBT là đồng nhất và các 
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