GIOI THIEU LUAN AN

1. Tinh cip thiét ciia luin 4n

O nhiém moi trudng dang la van dé thoi su dugc ca thé gisi quan tam
va lo ngai. Voi tinh hinh phat trién nhanh va manh nhu vii bio hién nay ¢ tat
c4 céc linh vuc ctia doi song, con ngudi ngay cang c6 nhiéu chat thai nguy hai
duoc dua vao méi trudong tu nhién. Trong d6, c6 nhiéu chit 6 nhiém gy ung
thu, gay tac hai nghiém trong dén moi truong va stre khoe con nguoi nhu cac
nguyén té kim loai sat, chi, thity ngan, déng, cac hop chét hitu co cua phenol
va cac dan xuat clor ctia benzen. Piac biét dién hinh 1a cic hop chét hitu co
kho phan huy (POP), trong d6 c6 cac hoa chat bao vé thuc vat (BVTV) con
ton luu trong moi trudong khong khi, nudc, khu dat tai cac kho thude trir sdu
da dé 1au ngay khong stir dung. Hién nay, mic du cac phuong phap cong cu
hién dai da va dang phat trién, xong viéc xu ly va loai bo truc tiép cic chat
doc trong cac khu dat 6 nhiém con rat khé khan. Viéc xir 1y cac hop chat nay,
tir khau thu gom dén khau phan huy triét dé khong con chat gy 6 nhiém tha
cap, con gap nhiéu trd ngai va thach thirc trong viée xir 1y cac khu dat bi 6
nhiém hoa chat BVTV con ton luu lau ngay. Hon nita, kinh phi dé thuc hién
con kha cao so voi nén kinh té dang phat trién cta Viét Nam. Vi vay, Viéc xu
ly dat nong nghiép bi 6 nhiém cac hoa chat BVTV, dic biét 1a DDT, DDD,
DDE hién nay bang phwong phap de ap dung, chi phi thap va phu hop voi
diéu kién cua Vlet Nam hién nay 1a rat can thiét.

Vit liéu goc polyanilin (PANI) 12 mot trong s6 vat lidu dugc cac nha
khoa hoc nghién ctru tir 1au, nd c6 gia tri cao do viéc ché tao kha dé dang, 6n
dinh, bén v&i moi truong, do dan dién cao, dé dang duoc xu 1y pha tap, bién
tinh va khir pha tap nham nang cao, bo sung nhiing dic tinh can thiét, theo
dinh hudng tmg dung cua vat li¢u. Bac biét, PANi da dugc sur dung hép phu
c6 hiéu qua mdt so chat 6 nhiém hitu co, kim loai ning nhu Pb, Fe, Cr,... Day
chinh 13 vu diém noi bat cia PANI, v4i dic diém c6 thé pha tap, bién tinh,
qua d6 1am tang kha ning hap phu cac chit 6 nhiém mdi truong, nhét 13 cac
chét hiru co doc hai gy 6 nhiém moi trudng, nhu dan xuét clorphenol, thudc
bao vé thuc vat dang co clor dién hinh 1a diclor diphenyl triclorethan (DDT),
diclor diphenyl diclorethan (DDD), diclor diphenyl diclorethylen (DDE),...

Hién nay, cac vat liéu 1a phé thai ctia nong nghiép nhu xo dira va mun
cua, day la nguén vat liéu tai tao phong phi, gid thanh ré, dé kiém & Viét
Nam va chiing déu c6 kha ning hap phu loai bo cac kim loai ning va mot sd
cac hop chat hiru co khac gay 6 nhiém méi truong.

T cac nghién ctru vé kha niang hap phu tmg dung dé xtr 1y 6 nhiém moi
truong da dugc nghién ctru cua vat liéu géc PANI1, mun cua va xo dura, cho
thdy viéc tong hop vat liéu gbc PANI trén cac chit mang 1a mun cua va xo
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dira d¢ tmg dung hap phu xur Iy cac hop chat DDT, DDD, DDE la mdt hudng
mai hién nay va co thé ap dung duoc ¢ Viét Nam. Vi vay, nghién ctru sinh da
Iira chon dé tai luan an c6 noi dung 1a: “Nghién ciru tong hop vit li¢u trén co
sé goc polyanilin dinh hwéng ikng dung hdp phu DDT chiét tich tiv dit é
nhiém”.

2. Muc tiéu nghién ciru

Tach céc hop chat DDT, DDD va DDE tir dat néng nghiép bi 6 nhiém.

Tong hop va khao sat cac dic tinh cta vat liéu polyme din dién gbc
PANIi trén cac chit mang 1a mun cua va xo dira bang phuong phap tring hop
hoa hoc.

Khao sat kha nang hap phu hop chat DDT, DDD, DDE trong dich chiét
tach tir dat bi 6 nhiém béng cac vat liéu géc PAN1/ mun cua va PANi/ xo dura
trong cac diéu kién khac nhau. T d6, dua ra dugc mo hinh hap phu dang
nhiét ctia qua trinh hap phu DDT bang vat liéu polyme dan dién géc PANi
trén cac chat mang mun cua va xo dira.

3. N¢i dung nghién ciru

Nghién ctru tach cac hop chat DDT tir dat bi 6 nhiém bang cach chiét
rira véi cac hé dung méi hiru co gom céac ancol mach thang dé thu duoc dung
dich co6 chira DDT.

Nghién ctru tong hop cac vat liéu gbc PANI trén cac chat mang mun cua
va xo dira & céc ti 18 khoi lugng cua anilin va mun cua, xo dira khac nhau.

Phan tich cac dic trung co ban vé ciu tric cta cac vat liéu PANi thong
qua cac phuong phap phd hong ngoai (IR) va phuong phap kinh hién vi dién
tor quét truong phat xa (FE- SEM)

Nghién ctru kha nang hap phu céc hop chat DDT (bao gém DDT, DDE,
DDD) trong dung dich chiét rira tir dat 6 nhiém véi cac diéu kién khac nhau
nhu ban chat ctia vat liéu hap phu, thoi gian hap phu khoi luong vat liéu hap
phu va ndng do ban dau ctia chét bi hip phu.

Nghién ctru khao sat qua trinh cin bang hap phu cho cac hop chat DDT,
DDD, DDE b?mg vat liu dan dién géc PAN1/ xo dtra theo cac mo hinh hép
phu ddng nhiét Langmuir va Freundlich.

4. Y nghia khoa hoc va thyec tién

Y nghia khoa hoc

Két qua nghién ctru cta luan an gép phan nghién ctru c6 thé sir dung
cac dung moi hitu co dé tach chiét (chiét rira) cac hop chat DDT ra khoi dat bi
6 nhiém bang cac hé dung mdi chira cac goc ancol, 13 co s¢ khoa hoc cho viée
trién khai ap dung vao thuc té xir Iy dat bi 6 nhiém héa chat BVTV.

Dac biét, luan an cling gop phan lam rd qua trinh hap phu cac hop chat
DDT, DDD, DDE cua cac vit liéu gdc polyanilin dugc tong hop trén cac chat
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mang mun cua va xo dua. Tu két qua thuc nghiém hép phu xéc dinh duoc kha
ning hap phu DDT bang vt liéu goc PANi theo cac mo hinh dang nhiét
Langmuir va Freundlich.

Y nghia thuec tién

Két qua nghién ctru cia luan 4n 13 co so khoa hoc dé tmg dung cac dung
moi hitu co gdc ancol xtr 1y loai bd cac hop chat DDT, DDD, DDE, day 1a
hoa chat BVTV phd bién va ton du dién hinh nhét trong dit 6 nhidm hoa chat
BVTV ¢ Viét Nam hién nay.

Két qua cua luan an con la co so dé c6 thé su dung cac vat li¢u géc
PANIi bién tinh lai ghép véi cac vat liéu chat mang 1a mun cua va xo dira vao
viée xtr Iy moi trudng trong nudc chira cac hop chat hiru co khé phan hity nhu
héa chat BVTV, thuc nhudém hiru co, cac kim loai nang gay 0 nhiém moi
truong,...

5. Poi twong va pham vi nghién ciru

Déi twong nghién ciru

Dit 6 nhiém DDT duoc léy tai Hon Tro - Nghé An.

Vit liéu gdc polyanilini, mun cua va xo dira.

Pham vi nghién ciru

Chiét rira sach mau dét 6 nhiém DDT thu tai Hon Tro - Ngh¢ An.

Ché tao cac vt liéu gdc PANY/ mun cua va PANY/ xo dira ¢6 kha ning hap
phu hoa chat bao vé thyuc vét hitu co khé phan huy (gém DDT, DDD, DDE) tir
dich chiét dat 6 nhiém.

Hap phu cac hop chat DDT trong dung dich chiét rira dét, lam sach dung
dich chiét dé tai str dung va 1a tién dé cho viéc xir 1y triét dé DDT sau khi thu gom
duoc.

6. Tai li¢u sir dung

Trong luan 4n c6 sir dung céc tai liéu bao gom tai licu tiéng Viét, tiéng
Anh va internet. Céc tai liéu duoc thu thap va chon loc c6 tinh hé théng, phu
hop vdi ndi1 dung nghién ctru ctia luan an, c6 dugc cac thong tin cap nhat maéi
nhat.

7. B6 cuc ciia ludn an

Noi dung chinh cua luan 4n gdm 143 trang dugc chia thanh céc phan:
M¢ dau: 4 trang; Chuong 1. Tong quan: 35 trang; Chuong 2. Thuc nghiém va
phuong phap nghién ctru: 20 trang; Chuong 3. Két qua va thao luin: 67 trang;
Két luan: 2 trang; Nhitng diém m&i cua luén an: 1 trang; Cac cong trinh da
cong bd lién quan dén luan an: 2 trang; Tai li¢u tham khao: 12 trang; Luéan an
bao gdm co6 24 bang, 91 hinh anh va 119 tai liéu tham khao.



NOI DUNG CUA LUAN AN

CHUONG 1. TONG QUAN
Phan tong quan dugc nghién ctru trong 116 tai liéu tham khao gdm cac muc.
1.1. Hién trang 6 nhiém héa chat BVTV hitu co kho phan hay
1.2. Polyme dan dién polyanilin va tmg dung
1.3. Tong quan vé xo dira va mun cua
1.4. Phuong phap hap phu
1.5. Binh hudéng nghién ctru chinh cta luan an.

CHUONG 2. THUC NGHIEM VA PHUONG PHAP NGHIEN CUU

2.1. Thiét bi va héa chat

Céc hoa chit, dung cu va thiét bj duoc st dung trong toan bd luan an 1a cac
nguén ¢ xuit xr tir Ptre, Nhat , Anh, Trung Quéc, Y, Ba Lan va & Viét Nam.
2.2. Thyc nghiém
2.1.1. Nguyén tic ldy mdu dit 6 nhiém

- Chon mau dit Hon Tro (Dién Yén, Dién Chau, Ngh¢ An), vi day la
mot trong nhitng khu vuc bi 6 nhiém hoa chiat BVTV dic biét nghi€ém trong
theo Quyét dinh sb 1946/QD-TTg ngay 21/10/2010 ctia Thi tuéng Chinh phu
can dugc xir 1y.

- Viéc lay mﬁu dat nghién ctru, bao quan va an toan van chuyén mau
theo cac quy dinh vé phuong phap ldy mau dat nghién ctru dé xac dinh du
lugng hoa chat bao vé thuc vat duoc ldy ¢ cac tang dat mat theo cac tiéu
chuan Viét Nam 1a TCVN 5297:1995 - Chét luong dat - Ldy mau - Yéu cau
chung; TCVN 7538-2:2005 - Chat luong dat - LAy mau - Phan 2: Hudng dan
ky thuat ldy miu va theo Théng tu s 33/2011/TT-BTNMT cua Bo Tai
nguyén va Moi truong ngay 15/09/2011.

2.2.2. Tich chiét thuéc BVTV ra khéi dit 6 nhiém

2.2.2.1. Pha hé dung méi tach chiét

Muc dich: Dé dat dugc muc tiéu ctia luan an 1a danh gia kha nang xtr 1y cac
hop chat DDT cac vat liéu polyme gbc PANI, van dé dat ra 1 can c6 cac dung
dich chira cac hop chét hiru co kho phan hity 1a hoa chit BVTV bao gdm cac
hop chiat DDT, DDD, DDE. Bé dam bao tinh khoa hoc va diéu kién thuc té,
viéc nghién ctru tach chiét hoa chit BVTV (DDT, DDD, DDE) tir dat 6 nhiém
béng cac h¢ dung moi hitu co khac nhau duoc tién hanh dé dam bao tién d6
ctia luan 4n. Cac hé dung méi tach chiét duoc NCS cung nhom nghién ctru do
Vién Khoa hoc Nang lugng va Vién K¥ thuat Nhiét doi - Vién Han 1am Khoa
hoc & Cong nghé¢ Viét Nam két hop v61 can bd khoa Hod hoc - Truong DPai
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hoc Su pham Ha Noi 2 cung nghién ctru va tinh toan dé pha ché cac hé dung
moi QH de tach chiét.

Cac hé dung méi tach chiét c6 thanh phan chinh 1a dung méi ancol mach
thang nhu ethanol (C,HsOH), butanol (C,HyOH), butan-1,3-diol (HO-C4Hs-
OH),... dugc pha ché véi nudc cat theo céc ti 1& thanh phan khac nhau, tao
thanh 3 hé dung moéi ki hiéu 1an luot 1a QH1, QH2 va QH3. Khi tién hanh
tach cac hop chat DDT ra khoi dat, cic hé dung moi nay dugc pha loang voi
nudc cat, nhu gidi thiéu trong bang 2.1. Ngoai ra, cac h¢ dung moi con duge
bo sung mot lugng nho cac chat phu gia than thién va khong gay 6 nhiém moi
truong, muc dich dé chéng déng cin, bam ban do trong dat co cac hat sét va
phu tro cho cac dung mdi 1a chat phu gia dé tao hé nhii twong 1am cho cac hop
chat DDT c6 thé d& tan hon va phan tan tot trong cac hé dung méi duoc sir
dung. Vi thé, cac hé dung méi QH nay co kha nang hoa tan cac hop chat DDT
v6i cac mirc d6 khac nhau nén c6 thé tach ching ra khoi dat bi 6 nhiém ¢ cac
mirc d6 tach chiét khac nhau.

Cac hé dung méi QHI1, QH2, QH3 sau khi dugc nghién ctru trong quy
mo phong thi nghiém dat dugc cac két qua cao trong viéc tach chiét DDT tir
dat 6 nhiém (két qua duoc trinh bay trong cac bai bao céng b trén Tap chi
Hoéa hoc) va di dugc Ban quan Iy du an “Xdy dung ndng lic nham logi bé
hod chat bdo vé thuc vit POP ton luu tai Viét Nam” thude Bo tai nguyén va
Moi truong dong y sir dung dé thir nghiém xtr ly dat bi 6 nhiém tai khu vuc
Hon Tro - Nghé An, dudi su gidm sat chat ché cua cac chuyén gia thuoc Bo
Tai nguyén va Moi truong cung cac chuyén gia nudc ngoai.

Céac hé dung moi tach chiét nay dugc pha ché theo céc ti 1& thanh phan
khac nhau theo ti 16 % vé thé tich cua cac dung moéi QH1, QH2, QH3 va
nuée, duoc thé hién trong bang 2.1.

Bang 2.1. Pha lodng cdc hé dung méi QH véi nwée tao dung méi chiét

%V-QH1| Kihiéu | %V-QH2 | Ki hiéu | %V-QH3 | Ki hiéu
0,0 QHI-0 0,0 QH2-0 0,0 QH3-0
5,0 QHI-5 5,0 QH2-5 2,5 QH3-2.5
10,0 | QHI-10 | 10,0 | QH2-10 5,0 QH3-5
150 | QHI-15| 150 | QH2-15 7,5 QH3-7.5
20,0 | QHI-20 | 20,0 | QH2-20 | 10,0 | QH3-10
250 | QHI-25 | 250 | QH2-25| 150 | QH3-15
30,0 | QHI-30 | 30,0 | QH2-30
350 | QHI-35 | 40,0 | QH2-40

Cac hé dung moi sau khi pha ché duoc khuay déu va dé luu toi thiéu
khoang 30 phuat dé cac chat dugc phan tan déu trong nudc & trang thai can
bang.



M&i hé dung moéi QHI, QH2, QH3 dugc pha véi thé tich V =300 ml va
sau d6 chia 1am 3 phan bang nhau dé tién hanh véi 3 lan tach chiét lién tiép
nhau trong mdi mot mau dat co khoi luong 100 gam.
2.2.2.2. Chudn bi mdu ddt va hé chiét

Cac mau dat duoc phan tich ham luong do am trudce khi nghién ctru, gia
tr1 trung binh trong khoang 14 + 16%.

MaAu dat duoc tron déu sau do nghién co hoc, hat dat trung binh [a 1 + 3
mm. Néu hat qua nho s& lam giam tdc d6 chay va néu qua to s& lam giam téc
do chiét rira. Khi nhdi dat vao cot chi can dé dan déu ty nhién, khong nén.

Lap thang dung cot chiét dd duoc rira sach bang nudc cat 1én gia sat.
Sau d6 dua vao cot chiét vai tht tu cac vat liéu nhu sau:

Lép 16t min 1 (béng) — Lop 16t xop (dd) — Lop 16t min 2 (béng) —

— Mau dat xir Iy — Lép phit min (béng) — Lép phi dinh vi (da)

2.3.3. Tong hop vit ligu goc PANi, PANi/ xo dira va PANi/ min cwa

Vat liéu PANi, PANi/ mun cua va PANi/ xo dira véi céc ti 1& vé khoi
luong ban dau cua ANi va xo dira hodc mun cua = 1/0; 2/1; 1/1; 1/2 duoc
tong hop bang phuong phap hoa hoc trong méi trudng axit H,SO,4 va st dung
tac nhan oxi hoa amoni persunfat, phan ung duoc tién hanh trong 15 gio, ¢
nhiét d6 tir 0 =+ 5 °C trén may khuay tir. Sau khi két thic thi nghiém, PANi
duogc rira nhiéu l1an bang nude cat dén pH trung tinh va tiép tuc rira bang dung
dich axeton dé loai bo hét ANi du. Cudi cung, sdy kho PANi ¢ nhiét d6 70 °C
trong tu séy. Can khbi lugng PANI, tinh hi¢u suat téng hop, dugc bdo quan
PANi trong lo nhua kin va binh hiit 4m. Sau khi tong hop xong ta thu dugc
cac vat lieu sau PANi, PA/XD21, PA/XDI11, PA/XDI12, PA/MC21,
PA/MC11, PA/MCI12.

Ngoai cac vat lidu da tong hop duoc & trén, trong qua trinh nghién ciu
kha ning hap phu 601 v6i cac hoa chat thuéc BVTV hitu co khé phéan hity con
st dung thém mét sb cac vat lidu bang cach phdi tron co hoc cua vt liéu gdc
PANi v61 mun cua (MC), xo dura (XD) va than hoat tinh (THT) sau khi da
tong hop duoc PANI, dugc ki hiéu 1a PANi+MC, PANi+XD va PANi+THT
(PA+MC, PA+XD, PA+THT).

2.3.4. Nghién civu khd ning hd’p phu ciia cdc vit ligu goc PANi

Str dung cac vat li¢u da tong hop duoc dé nghién ctu qua trinh hap phu
cic hoa chat BVTV hitu co kho phén huy dang co clor bang cac vat lidu
polyme dan dién gdc PANi da tong hop duoc & cac diéu kién khac nhau nhu
anh huong dic tinh thanh phan ctia cac vat liéu hip phu gbc PANI véi xo dua,
mun cua; anh hudng cia céc ti 1& khac nhau vé khéi lugng monome ANi voi
xo dura va mun cua; anh huong cua thoi gian héap phuy; anh huéng cua khéi
lugng vat licu hap phu géc PANi; anh huong cia nong do chat bi hap phu
chtra hoa chat thuéc BVTV hitu co khé phan huy.
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2.3. Phuong phap nghién ciru

Cac phuong phap nghién ctru ciu trac va hinh thai cua vat liéu polyme
dan dién gbc PANI di tong hop dugc (phwong phap pho hong ngoai, anh hién

vi dién tir quét).

~ Phuong phap chiét rira dé tach hoa chat BVTV ra khoi dat 6 nhiém va
sac ky khi ghep khoi ph6 - GCMS d€ phan tich xac dinh ham lugng cua hoa
chat BVTV trong dat 6 nhiém, dung dich chiét rira, dung dich hap phu.

CHUONG 3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Tach chiét thuéc BVTV ra khéi dat 6 nhiém
3.1.1. Ham lwong cdc héa chit thuéc BVTV tich chiét dwoc tiv dit
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3.1.2. So sdnh khd ning tich chiét ciia cdc dung méi
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3.1.3. So sdnh ti I¢ khéi lwong cdc chit POP tich chiét dwoc
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Hinh 3.21. Ti I¢ tong cdic chat DDT ~ Hinh 3.25. Ti Ié tong cdc chdt DDT

chiét dwoc bang OH2 chiét dwoc bang OH3

Tir tit cd cdc phén tich, ddnh gid trong muc 3.1 ta cé mot sé cdc két lugn:

Kha nang tach chiét cia cac hé dung méi doi véi timg chat: Hé dung moi
OH] ¢6 kha néng tach chiét DDD > DDT > DDE, véi QH2 kha néng tdch
chiét DDT =~ DDD > DDE va QH3 tich chiét DDT > DDD > DDE.

Kha ndng bi tach chiét cia cdc hop chat DDE tach chiét trong OH3 >
OHI > QH?2, véi hop chat DDD hé dung méi OHI > hé dung méi QH2 >
hé dung méi QH3 va doi véi hop chat DDT QH3 > hé dung méi OH2 >
hé dung méi QHI. Cudi ciing kha ndng tach chiét ciia hé dung méi OH3 >
hé dung moi QH2 > hé dung moi QHI.

Cdc hé dung méi QHI, QH2, OH3 déu cé kha ndng tach chiét cdc hop
chat DDT véi hiéu sudt cao. Trong dé, hop chdt DDD cé kha néng bi téch
chiét véi ham heong 16m nhat.

Ti 1é khoi lwong ciia cdc chat thanh phan sau khi tach chiét bi thay déi so
Véi ti 16 khoi lwong ciia chiing ban ddu trong dat. Piéu nay cho thdy cdc
dung moi QH da lam bién doi ti 1é ciia chiing tir hop chat DDT thanh hop
chat DDD lam tang ti l¢ khoi lwong cua DDD va giam ti I¢ khoi lwong ciia
DDT. Tir cdc sé liéu tach chiét cdc hop chat DDT, DDD, DDE, ta c6 thé
tinh dwoc mire do chuyén héa hop chat DDT thanh hop chdt DDD bang
cac hé dung méi OH dat tir 2% dén 58,89%.
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- Tir cdc két qua o trén, hé dung moi duwoc chon dé tién hanh cdc thi nghiém
tiép theo la hé dung méi QH3 nong dé 15% dé tach DDT ra khoi dat 6
nhiém. Vi hai Iy do sau: M@t la, hé dung méi QHI, QH?2 phdi sit dung &
nong do cao tir 35% (véi QHI) va tir 25-40% (véi QH2) ¢é hiéu sudt tich
dat trén 90%, nén sé ton dung méi va kinh phi cho viéc xir ly. Hai la, ¢
né‘ng do nho 15% QH3 hiéu sudt tach chiét da dat hon 95%, do vay sé
giam dung maoi phai sw dung va giam kinh phi xu [y.

3.2. Tong hop vit liéu gbc polyanilin (PANi)
3.2.1. Hiéu sudt tong hop cdc vit ligu goc polyanilin
Hiéu suat tong hop cac vat lidu goc PANi, PANi/ m; - m,
mun cua va PANi/ xo dura dugc tinh theo cong % H= —my 100%
thirc:
Trong d6: my 1a khoi luong cua vat liéu gbc PANI tong hop duoc (gam).
m, 13 khéi luong cta chit mang (xo dira hodc mun cua) (gam).
m; 13 khéi luong cia monome ANi (gam).

Tir cac dit kién cta qua trinh tong hop cac vat liéu goc PANi duoc xir 1y
bién tinh lai ghép v6i xo dira va mun cua ta thu dugc hiéu suat tong hop cac
vat liéu trong bang 3.1.

Két qua cua hiéu suét tong hop cac vat liéu hip phu gbc PANi/ xo dira,
PANi/ mun cua dat kha cao, quy luat hi¢u suét tong hop tang dan khi ting ti
1é khéi lugng cua monome ANi so voi khoi luong cua xo dura hodc mun cua.
Bang 3.1. Hiéu sudt chuyén héa anilin thanh cdc vt liéu hap phu goc PANi

Vatliéu | ANi:mun cwa m; m, m; Hiéu suat
ANi:xo' dira | (gam) | (gam) | (gam) (%)
PANi 1:0 5,00 0 4,60 92,00
: 2:1 13,99 5,00 10,00 89,90
fﬁcll\ll‘;; 1:1 9,30 5,00 5,00 86,00
1:2 14,16 10,00 5,00 83,20
, 2:1 27,85 10,00 20,00 89,25
;ﬁiza 1:1 9,32 5,00 5,00 86,40
1:2 28,55 20,00 10,00 85,50

3.2.2. Két qua phdn tich vt liéu bang phé hong ngoai (IR)
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Hinh 3.26. Phé hong ngoézi ciia PANi tong hop bang phiwong phdp héa hoc
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Hinh 3.28. Pho héng ngoai Hinh 3.2?. Phé héng ngoai cua vat
cua xo dura liéu hdp phu goc PANi/ xo dura

Hinh 3.31. Phé hong ngoai Hinh 3.32. Phé i}éﬁg ngoai cua vdt
cua mun cua liéu hdp phu goc PANi/ mun cua

Bang 3.2. Quy két cic vin dic trung cho phd hong ngoai cdc vit liéu

Talil:;‘; (Cm_I)M‘ PANi/ Quy két
PANi | Xo dira N un At nhém chire
xo dua cua mun cua
- 3419 3429 3336 3213 OH
2924; 2953 2933 2902
B 1057 C-OH
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-- 1653 1643 1649 1647 c=C
1105 1107 1051; 1020
N 1029 O-CH;
3431, 3358 3213 A
3302 -- -- N-H amin bac 2
3057; 3078 3047 .
2933 -- -- C-H vong benzen
1566 -- 1560 -- 1570 vong benzoit
1489 . 1481 B 1483 quinoit dang
diamin
1296 -- 1294 -- 1292 —N=quinoit=N-
1242 . 1238 N 1238 C—N benzen cua
diamin
1138 -- 1107 -- 1151 C-N"

Phén tich pho hong ngoai cua cac vat liéu thu dugc cho thay cac dac
trung cta vat liéu, cu thé: Pdi véi cac vat liéu min cua va xo dira xuat hién
cac tin hiéu dac trung cho cac hop chat xenlulozo, lignin. Con trong pho cua
vat lidu gbc PANi, PANi/ xo dira, PANi/ mun cua ciing xuit hién cac tin hiéu
dic trung ciia PANi va cac hop chét co trong xo dira va mun cua, diéu nay
chtng t6 PANi di duoc téng hop va phu trén cac vat liéu xo dira va mun cua.
Tat ca cac sb liéu vé pho hong ngoai ciia vat liéu PANi, duoc thé hién trong
bang 3.2 & trén.
3.2.3. Két qua phan tich vat liéu bang anh hién vi dién tir quét (SEM)

IMS-NKL x100k SE(M)

tuong dong véi cac két qua da nghién ciru.

Hinh 3.27. Anh SEM ciia vit liéu hdp phu géc PANi

Anh chyp bang kinh hién vi dién tir quét (SEM) trong hinh 3.27 cho thay,
vat liéu hap phu gdc PANI téng hop dugc ¢ dang soi, xép chong 1én nhau va
x6p c6 duong kinh soi kich thudc nanomet khoang 35 + 50 nm, phu hop va
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IMS-NKL 5.0kV 3.7mm x30.0k SR IMS-NKL 5.0kV 3.7mm x50.0k

Hznh 3.30. Anh SEM ciia xo dira (b) va PANi/ xo diva (c)

Anh chup béng kinh hién vi dién tir quét - SEM (hinh 3.30) cua cac vat liéu
hap phu gdc PANi/ xo dira cho thay, vat liéu hap phu gbc PANi tong hop
riéng 1& duoc & dang soi, chong xép 1én nhau va xp co dudng kinh soi kich
thude nanomet khoang 35 + 50 nm. Pdi voi xo dira sau khi duogc nghién nho
c6 dang tho dai, x6p va kich thude vat licu nam trong khoang 100 + 500 nm.
Vi thé, ta thdy vat liéu hap phu goc PAN:i duoc tong hop trén xo dwra (PAN1/
xo dira) cling c6 dang soi, chdng xép 1én nhau va xdp voi dudng kinh soi kich
thuéc nanomet trong khoang 500 + 600 nm. Diéu ndy ching to vat liéu gbc
PANi da duoc tong hop trén chat mang 1a xo dira.

Hinh 3.33. Anh SEM ciia min cua (b) va PANi/ mun cua (c)

Anh chup bang kinh hién vi dién tir quét (SEM) (hinh 3.33) cua cac vat
liéu hip phu gbc PANi/ mun cua cho thay, vat liéu hap phu gbc PANi téng
hop riéng r& dugc ¢ dang soi, x6p va xép chdong 1én nhau c6 dudng kinh
khoang 35 + 50 nm. Péi véi mun cua sau khi duge nghién nhé c6 dang soi,
xép va co kich thudc nanomet nam trong khoang 100 = 300 nm. Vi thé, ta
thay vat liéu goc PANI dugc tong hop trén mun cua (PANY/ mun cua) cling co
dang c6 dang soi, xOp va chdong xép 1én nhau v6i duong kinh nanomet trong
khoang 150 + 300 nm. Chung to, vat liéu géc PANi da duoc téng hop trén
chat mang 13 mun cua.
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3.3. Khao sat kha ning hip phu DDT cua cac vat liéu géc PANi

De danh gia kha nang hap phu cia cac vat liéu da tong hop duoc co
nguodn goc tir PANI trén cac chit mang 13 xo dira va mun cua. Trong pham vi
ctia luan 4n, mot s6 hoa chat BVTV la nhiing hop chat hitu co kho phan hity
gay 0 nhiém moi truong hién nay (cac hgp chat DDT, DDD, DDE) da dugc
lira chon dé tién hanh cac thi nghiém nghién ctru kha ning hap phu bang cac
vat liéu goc PANi & cac diéu kién khac nhau nhu: thay d6i ban chat vat liéu
hap phu gbc PANi khac nhau, cac vat liéu c6 ti 18 cua monome ANi voi chat
mang (xo dura, mun cua) thay d6i trong qua trinh tong hop PANi, thay do6i
thoi gian hap phu, thay d6i khéi lugng cua vat liéu hap phuy, thay doi nong do
ctia chat bi hap phu (hoa chiat BVTV).
3.3.1. Anh hwéng ciia bén chit vit liéu géc PANi
3.3.1.2. Kha néng hdap phu vit liéu géc PANi/ xo dira

Dung lugng va hiéu suit hap phu hoa chat BVTV 1a cac hop chét hitu
co khé phan hay bang cac vat liéu gbc PANi va xo dira duoc thé hién trong
hinh 3.37 cho thiy, kha ning hap phu cac hop chat DDT tong cua céac vat liéu
dat dung luong hap phu cao. Trong d6, cac vat liéu hap phu don thuan khong
phdi tron lai ghép (xo dira, PANi, than hoat tinh) c6 kha ning hip phu kém
hon cac vat liéu h?ip phu géc PANI1 duoc phéi tron (PANi/ xo dira, PANi + xo
dira, PANi + than hoat tinh). Cu thé, xo dira c6 kha nang hip phu thip nhét
v6i dung lwong 37,29 mg/g dat hiéu suat H% = 60,29% va vat liéu gbc PANi/
xo dira va PANi + xo dira ¢6 kha niang hap phu tot nhét, trong d6 vat liéu gbc
PANi/ xo dira ¢6 dung luong hap phu q = 47,65 mg/g dat hiéu suat khé cao
%H = 77%.

80 - - - — 380
X
T
70- {70
60- {60
—C—H%-POP
50{—2=a-POP {s0 _
o
()]
401 {40 £
(=2

XD  PA PAXD PA+XD THT PA+THT
Hinh 3.37. Kha nang hdp phu chat DDT tong ciia vt liéu PANi va xo dira

Tir cdc két qua phdn tich 6’ trén ta cé thé dwa ra két ludn sau:

- Cac vat liéu hap phu gbc PANi va xo dira déu c6 kha ning hap phu
cac hop chat DDE, DDD va DDT. Trong d6, cic vat lidu hip phu géc PANi
c6 su phdi tron véi xo dira nhu PANi/ xo dira (PA/XD), PANi + xo dira
(PA+XD) c6 kha nang hap phu cac hop chat DDT t6t hon cac vat liéu riéng 1¢
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don thuan nhu xo dira, PANi va than hoat tinh. Tt d6, c6 thé st dung cac mau
vat liéu hap phu gbc PANi lai ghép bién tinh v&i xo dira dé 1am vat liéu hap
phu cac hop chat DDT, DDD, DDE va cac hop chét hitu co kho phan huy
khac trong viéc xur Iy moi truong.
- Trong ba hop chét hitu co khé phan huy dugc hip phu bang cac vat liéu goc
PANi va xo dira d3 tong hop duogc thi kha ning hap phy hop chit DDE bing
cac vat lidu 1a kém nhat va tot nhat 1a hop chat DDT dat %H =~ 80% trong
cung mot diéu kién.
3.3.1.2. Kha néng hdp phu vt liéu géc PANi/ mim cwa

Hinh 3.41 cho biét hiéu suat va dung luong hap phu tong cac hop chat
DDE, DDD, DDT kha cao va chung c6 quy luat gidng nhu voi cac vat liéu
hap phu gbc PANi/ xo dira d3 nghién ctru ¢ trén. Trong d6, cac vat liéu hap
phu nhu mun cua, than hoat tinh, PANi déu ¢6 kha ning hap phu kém hon so
v&1 cac vat liéu géc PANI1 duoc phéi tron, bién tinh v&i mun cua nhu PANi/
mun cua, PANi + mun cua. Cu thé, mun cua c6 kha nang hap phu cac hop
chét hitu ¢ kho phan hiy kém nhat véi dung lugng q = 40,8 mg/g dat hiéu
suat H% = 66%, vat liéu goc PANi va mun cua c6 kha nang hap phu tot nhat
vo1 dung luong tur 45,8 ~ 47,9 mg/g va hi¢u suét dat tGi 77,5%.

80- - - - - 180

” D/E/:‘\D\E/j 170

607 = Hos-PoP 160

—O—g-POP

H%

50+ 150

" W L.

MC ~ PA PAMCPA*MC THT PA+THT
Hinh 3.41. Kha nang hap phu DDT tong cia vit liéu PANi va mimn cua
Tir cdc két qud phan tich 6 trén ta cé thé dwa ra két ludn sau:

- Céc vat liéu hap phu gbc PANi va mun cua déu c6 kha ning hip phu
cac hop chét hitu co khé phan huy nhu DDE, DDD va DDT. Trong d0, cic
vat liéu hép phu géc PANI1 co su phéi tron vo1 mun cua nhu PAN1/ mun cua,
PANi + mun cua c6 kha ning hip phu tot hon cac vat liéu riéng 1é don thuan
nhu mun cua, PANi va than hoat tinh. Tt do, cling co thé su dung cac mau
vat liéu hdp phu gbc PANi dugc tong hop trén chit mang mun cua dé 1am vat
liéu hap phu cac hop chat hiru co khé phan hity khac trong viéc xtr 1y moi
truong giong nhu xo dira & trén.

- Trong cac hop chat hitu co kho phan hity dugce hap phy bang cac vat liéu
gbc PANI va mun cua di tong hop duoc thi kha nang hap phu hop chat DDE

q (mg/g)
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bang cac vat liéu 1a kém nhat va tot nhat 1a hop chat DDT dat hiéu suat H% =
79,5% cua vat liéu PAN1/ mun cua.

3.3.2. Anh hwéng ciia ti Ié monome ANi va xo diva, min cwa ban diu
3.3.2.1. Anh huéng ti 1é ban dau ciia monome anilin va xo dira

Hiéu suit va dung lugng hip phu hoa chit BVTV hitu ¢6 kho phan huy bang
cac vat liéu géc PANi va xo dira voi cac ti 18 ban dau monome anilin va xo
dira khac nhau dugc thé hién trong hinh 3.45. Ta théy, cac vat liéu da téng
hop dugce déu co kha ning hap phu tot cac héa chat BVTV hitu ¢ kho phan
huy 1a DDD, DDE va DDT. Déi voi vat liéu ti 16 ANi/ xo dira = 0/1
(PA/XDO01), tic 1a khong c6 mat PANI trong vat li¢u thi vat li¢u nay c6 kha
ning hap phu kém nhat vdi dung luong q = 37,3 mg/g dat hiéu suat hap phu
60,28%. Tiép theo véi vat liéu ti 16 ANi/ xo dira = 1/0 (PA/XD10), tirc 14 chi
c6 miat géc PANI trong vat liéu hap phu thi kha ning hap phu cic hop chat
POP c¢6 tang Ién so v&1 PA/XDO1, vaoi dung luong q = 42,93 mg/g dat hiéu
suit 69,4%. Khi thay doi ti 1¢ cia ANi ban dau so véi xo dira, nghia 1a vat liéu
gbc PANi duogc tong hop trén chat mang xo dira (cac vat liéu PA/XD12,
PA/XD11 va PA/XD21) thi kha ning hap phu cac hop chét hitu co ting 1én
hon so v&i khi khong bién tinh PANi va xo dura, cu thé dung luong hap phu
trong khoang q 46,4 ~ 47,65 mg/ g dat hiéu sut toi 77%.

80 180
°\°
T 70/ 170
Hinh 3.45. Kha nang hdp phu chat
60 |==—H%-POP 160 DDTZ‘A? ’ , 5t lié
—q-POP ’ ong cua cdc vat liéu
goc PANI/ xo dira voi cdc ti ¢ ban
50+ 150 —~ A LN \
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(@]
" Wﬂs\ lug é
o

PA/XD10 PA/XD21 PA/XD11 PA/XD12 PA/XDO1

Tir cdc phdn tich danh gid & trén ta cé thé dwa ra két ludn nhw sau:

- Cac vat liéu hép phu géc PANI1 va xo dira vo1 cac ti 1€ cua monome anilin
v6i xo dira ban dau khac nhau déu c6 kha ning hdp phu cac hoa chat
BVTV hitu co khé phan hiy giy 6 nhiém moi truong la DDT, DDD,
DDE. Tur @6, c6 thé str dung cac vat liéu hdp phu gbc PANi/ xo dira dé
xtr Iy 6 nhiém moi truong cac hoa chat BVTV hiru co kho phan huy bang
viéc tan dung céc phe thai cua nong nghiép re tién, d& kiém 1a xo dura két
hop voi polyme dan gdc PAN:.

Trong ba hop chét hitu co d nghién ctru xtr Iy 1a DDE, DDD va DDT ta théy,
kha nang hap phu hop chat DDE la kém nhat (q = 10,21 + 14,15 mg/g va H%
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= 53,6 + 72,2%), trong khi d6 hop chat DDD cé dung luong hap phu nhé hon
nhung hiéu suat hap phu lai 16n hon (q = 7,73 = 9,58 mg/g va H% = 61,4 +
76%), con doi voi hop chat DDT thi ¢6 dung luong hap phu 16n nhéat q = 23,9
mg/g va dat hiéu suat H% = 79%.
3.3.2.2. Anh hwéng ti 1é ban ddu ciia monome anilin va mimn cwa

Hiéu suat va dung luong hip phu tong cac hop chat hitu ¢ kho phan huy
DDE, DDD, DDT béng cac vat liéu géc PANI/ mun cua véi céc ti 1é ban dau
khac nhau cua monome anilin va mun cua trong hinh 3.49, ta théy cac vat liéu
téng hop duoc tir anilin va mun cua déu c6 kha niang hap phu t6t cac hoa chat
BVTV hitu co kho phan hay tir dich chiét ban dau.

80 ' ' ' ' 780

H%

70+ 170

| —=h%-POP Hzn}j 3.49. Kiza nang h,ap p]wgac

60{ —O—g-POP 160 chdt DDT tong cua cac vdt liéu
goc PANi/ mun cua voi cdc ti lé

ban dau monome ANi va mun cua
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Ciing twong tu nhu kha nang hip phu cia riéng r& cua ting hop chat
DDD, DDE va DDT, tong cac hgp chat POP ciing c6 quy luat hap phu giéng
nhu vay. Cu thé, chia thanh 2 nhom, nhom cac vét liéu PA/MCI10 va
PA/MCO1 c6 kha nang hép phu cac hop chat POP kém va vat liéu c6 mit géc
PANi (PA/MC10 c6 q = 43 mg/g dat hiéu sut 69,4%) c6 dung lwong hip phu
cao hon vat liéu khong c6 mit goc PANi (PA/MCO1 cé q = 40,9 mg/g dat
hiéu sudt 66%). Tiép theo, 1a nhom céc vat liéu c6 kha nang hap phu cac hop
chat DDT t6t hon (PA/MC21, PA/MC11 va PA/MC12) c¢6 dung luong hap
phu trong khoang q = 45,9 + 46,7 mg/g dat hi¢u suat H% = 75,4 + 77,5%.

Tir nhitng phan tich ddnh gid ¢ trén ta c6 thé dwa ra két ludn sau:

- Cac vat liéu hép phu géc PANi va mun cua vé&i cac ti 1é ban dau cua
monome ANi/ mun cua khac nhau ciing déu c6 kha ning hap phu cac hoa
chat BVTV hitu co kho phan hity gdy 6 nhiém méi trudng (DDE, DDD,
DDT) véi két qua tét tir dich chiét. Tir d6, c6 thé nghién ctru sir dung cac
vat liéu hap phu gbc PANi/ mun cua dé hap phu cac hoa chat BVTV hitu
co khé phan hiy gy 6 nhiém méi trudong DDT, DDD, DDE bang viéc
tan dung cac phé thai d& kiém va ré tién ctia cac co sé san xuat d6 gd 1a
mun cua két hop véi gbe PANI.

17



- Trong cac hop chat hitu co kho phan huy giy 6 nhiém moéi truong da
nghién ctru hap phu 1a DDE, DDD va DDT. Ta thiy, kha nang xur Iy hop
chat DDE 1a kém nhat dat hiéu suat trong khoang H% = 54,9 + 72.5%
v6i dung luong hap phu dat q = 10,46 =~ 13,8 mg/g. Tiép theo, hop chat
DDD c¢6 hiéu suat xtr Iy dat H% = 70,5 + 75,53% véi dung luong hap
phu nhé hon trong khoang q = 8,7 + 9,51 mg/g. Hop chit ¢ hiéu suit xu
1y cao nhat 1a DDT c6 dung luong hap phu 16n nhat voi q = 23,7 mg/g va
dat hiéu suat H% = 77,53 %.

v' Két ludn vé kha nang hdp phu ciia vit liéu gé'c PANi
Tir cac phan tich, danh gia kha nang xir ly hdp phu cdc hop chat DDT,
DDD, DDE bang cdc vit liéu hdp phu géc PANi, xo dira va min cwa da tong
hop dwoc trong muc 3.3.1 va muc 3.3.2, ta c6 thé két lugn chung nhir sau:

- Trong cdc mau vit liéu polyme dan dién goc PANi/ xo dira va PANi/
mun cua, déu cé kha nang hap phu xu Iy cdc hop chat DDT, DDD,
DDE tir dung dich tich chiét dat 6 nhiém héa chat BVTV voi hi¢u sudt
cao tir 60,3 + 77,53% véi dung lwong hap phy DDT tong dat tir 37,3 +
47,9 mg/g.

- Cac vat liéu hdp phu goc PANi bién tinh véi xo dira va mimn cuea c6 thé
dugc nghién ciru dé dwa vao iing dung xir Iy dung dich nuée chiva cdc
hop chdt hitu co gdy 6 nhiém méi truong nhi hoa chat BVTV, nuée thai
tir cdc nha mdy dét nhuém, lang nghé,...

Sau khi da tién hanh lam cac thi nghiém nghién ctru su anh hudng cua kha
ning hap phu hoa chat BVTV hitu ¢6 khé phan huy bang cac loai vat liéu hap
phu gdc PANi/ xo dira va PANi/ mun cua va trong khuon kho cta luan an toi
da chon vat liéu hép phu géc PANi/ xo dira véi ti 16 ban dau cua monome
anilin/ xo dira = 1/1 (c6 q = 47,65 mg/g va H% = 77 %) dé tién hanh cac
nghién ciru tiép theo véi cac diéu kién nhu thoi gian hap phy, khéi luong cia
vat liéu hdp phu, ndng d6 ban dau cua chit bi hip phu (DDT, DDD, DDE) va
nghién ctru cac mo hinh dang nhiét hap phu ddi véi vat liéu nay.

3.3.3. Anh hwéng ciia thoi gian
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Hinh 3.50. Anh hudng ciia thoi gian dén dung lwong hdp phu
va hiéu sudt hdp phu cac hop chat DDT bdng vit liéu goc PANi/ xo dira

Kha niang hip phu cac hop chat DDT ting 1én trong khoang thoi gian
ban dau tir 0 = 40 phut va trong khoang thoi gian tir 40 + 160 phut thi dung
lwgng hap phu va hiéu suat hap phu co ting nhung thay d6i khong dang ké (q
=492 + 50,1 va H% = 79,6 + 81%), chling t6 qua trinh hap phu cac hop chét
chét hitu co khé phan hiy bang vt liéu gbc PANI/ xo dira di dat t6i trang thai
can bang. Vi vay, thoi gian c6 thé dat cAn bang hdp phu cua cac hop chét
DDT bang vat liéu PANi/ xo dira 1 60 phut.
3.3.4. Anh hwéng ciia khéi lwong vit liéu hip phu

100 | === q-DDT tong
=== H%-DDT tong
801
60. Hinh 3.54. Kha nang hap phu cac
chat hop DDT tong khi thay doi khoi
401 lwong cua vat lieu hdp phu
20

014 028 042
m (gam)

Hiéu suat hap phu cia cac hop chat DDE, DDD, DDT riéng 1& va tong
cac hop chat POP déu tang 1én rat manh khi tang khoi luong cua vat li¢u hép
phu tir 0,07 gam dén 0,35 gam, khi tiép tuc tang khoi luong vat li¢u tu 0,35
gam dén 0,5 gam ta thiy hiéu sudt hip phu khong ting 1én nhiéu chi tir 93 +
97%., diéu nay cho théy qua trinh hdp phu da dat dén trang thai can bang va
khi t1ep tuc tang khoéi luong cua vat liéu hap phu 1én thi hiéu suat cua qua
trinh hap phu s€ khong tang 1én nhiéu. Cung véi qua trinh ting Ién cua hiu
suat hap phu, ta thdy dung luong hap phu sé ti 18 nghich voi hiéu suat hap phu
cua vat liéu géc PAN1/ xo dura da stir dung.

3.3.5. Anh hu’ang cua nong dé chit bi hdp phu ban diu

901 R? = - 0,961
75

601 tong 1 Hinh 3. 60.’A7nh hwong cua nro”‘ng do
454 =0O=q-DDT tong | chat bi hap phu ban dau den hiéu

301 sudt va dung lwong hdp phu ciia cdc
15/ M? 1 hop chat DDT
O T T T

0 200 400 600 800 1000
Co (mg/l)
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Sy anh hudng cta nong do chat bi hdp phu ban dau dén dung luong hap
phu cac hop chat DDT bang vat liéu hap phu géc PANi/ xo dira duoc thé
hién trong cac hinh tir 3.55 dén hinh 3.60. Ta thay, trong khoang nong do
duoc nghién ctru khao sat thay d6i déu co chung quy luat 1a khi ting ndng do
chét bi hap phu ban dau thi dung lugng hap phu déu ting 1én theo dang tuyén
tinh (hay dung luong hap phu ti 1& thuan véi ndng do chat bi hap phu), nhung
hiéu suat hap phu ctia qua trinh lai giam xubng theo tuyén tinh (hay hiéu suat
hap phu ti 1& nghich v6i ndng do chat bi hap phu).

Cac hop chét p,p-DDE, o,p-DDT va p,p-DDT (hinh 3.55, 3.58 va
3.59) c6 dung lwgng hip phu ting 1én ddng déu trong cac khoang ting ndng
d6 chat bi hap phu. Déi voi cac hop chét o,p’-DDD va p,p -DDD (hinh 3.56
va 3.57), khi néng d6 chit bi hap phu tang 1én, dung luong hap phu c6 xu
huéng ting cham dan o trong khoang tang noéng do cudi cung, nhung diéu do
khong 1am thay d6i mdi quan hé gitra néng do chat bi hap phu vo1 hi¢u suat
va dung lu’ong hap phu POP tong 1a theo tuyén tinh v6i hé sd xac dinh Ry =
0,961 va R?; = 0,991; (hinh 3.60) tir khoang nong do ban dau Co = 101,4
mg/L (c6 q = 3 7 mg/g va H% = 90,5%) dén ndng d6 Co; = 955,86 mg/L (voi
q=27,4 mg/g va H% = 71,7%)).

3.4. M hinh hap phu (hip phu) ding nhiét

3.4.1. Mé hinh hép phu ding nhiét Langmuir

10 Langmuir / 12 Langmuir /;
p,p'-DDE 10 0.,p'-DDD

8

> 6 S ° .
= o & y=0084x+3.042 =6
) R2=0.962 ) y=0225x+3.204
4 1 4 - R2=0.965
2 .P T T T T 1 2 T T T T
0 20 40 60 80 100 0 10 20 30 40
C (mg/l) C (mg/l)

Hinh 3.61. Phuong trinh hdp phu Hinh 3.63. Phurong trinh hdp phu
dcfng nhiét Langmuir cua vat lieu dcfng nhiét Langmuir cua vat liéu hdrp
PANi/ xo dira doi véi hop chat pp’-  phu géc PANi/ xo dira d6i véi o,p -
DDFE DDD

Langmuir

12 +—p.p-DDD Langmuir
/ g o,p'-DDT
9

15

g Y 2.
6 1 _
g y=0.345x+3.111 @) y=0.685x+2.940
- R?=0.959 4 - R*=0.976
&
0 T T T T T 2 T T I 1
0 5 10 15 20 25 0 3 6 9 12
C (mg/l) C (mg/l)
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Hinh 3.65. Phuong trinh hdp phu , Hinh 3.67. Phuong trinh hap phu ’
dang nhiét Langmuir cua vat lieu hap — dang nhiét Langmuir cua vt lieu hap
phu goc PANi/ xo dwa doi voi p,p’-  phu goc PANi/ xo dira doi voi o,p -

DDD DDT
10 Langmuir
p.p"-DDT / 10 Langmuir

8 / ) 3 DDT t?ng
@ 6 ¢ 6
= y=0.057x+2.657 4 y=0.026x + 2.853
S R?=0.967 R2=0.984

4 )’ 4 -7

5 &> . . . . . 2 Ad T T T . .

0 25 50 75 100 125 0 50 100 150 200 250
C (mg/l) C (mg/)

Hinh 3.69. Phuong trinh hdp phu Hinh 3.71. Phuong trinh hdp phu
dang nhi¢t Langmuir cua vt liéu hap dang nhiét Langmuir cua vat liu goc
phu goc PANi/ xo dira 36i véipp’-  PANi/ xo dira doi véi cdc chdt DDT

DDT tong
Bang 3.15. Cdc gid tri théng s6 cho mé hinh dang nhiét Langmuir
x Phuwong trinh ) Qmax K,
Chat dang tuyén tinh R (mg/g) (I/mg)
p,p"-DDE y =0,084x + 3,042 0,962 11,9 0,0276
o,p-DDD y =0,225x + 3,204 0,965 4,45 0,07
p,p"-DDD y=0,345x + 3,111 0,959 2,9 0,110
o,p-DDT y = 0,685x + 2,940 0,976 1,46 0,233
p,p-DDT y =0,057x + 2,657 0,967 17,54 0,0214
POP tong y =0,026x + 2,853 0,984 38,46 0,009

Tir tat cd cdc két qua phdn tich danh gid vé mé hinh ddng nhiét
Langmuir ciia cdc hop chdt DDT & trén, c6 thé dwa ra két ludn sau:

- Cdc héa chat BVTV - DDT déu cé kha nang bi hdp phu tudn theo moé
hinh dang nhiét Langmuir bang vt liéu hap phu goc PANi/ xo dwa, qua
trinh hap phu ¢6 sy phit hop giita Iy thuyét va thuc nghiém doi véi mé
hinh dang nhiét Langmuir.

- Hé s6 xdc dinh R’ ciia mé hinh doi véi ting hop chat riéng ré va DDT
tong déu kha cao, thuéc trong khodng tir 0,959 + 0,984. Trong do, mé
hinh ciia POP tong la su phit hop 16m nhdt (R° = 0,984).

- Tham sé cdn bang Langmuir R, nam trong khodng 0 < R, < I la gid tri
thudn loi va phit hop cho mé hinh hdp phy dang nhiét Langmuir.

Gia tri dung luong hd'p phu cuc dai Guax por ing = 38,46 mg/g phu hop
VGi tirng hop chat khi nghién civu riéng ré va két qua nghién ciru hdp phu
4,4°-DDT khi su dung vat liéu khac.
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3.4.2. M6 hinh hép phu ding nhiét Freundlich

2 1 Freundlich 0/’
Freundlich ® o,p’-DDD
1.5 {—2:p-DDE 0.5
| - /
a /0/ y=0623x-0.338 g 9 / y=0.627x - 0.943
05 R2=0.984 05 R2=0.975
0 /I T T T l {
0.5 1.5 2.5 3.5 4.5
InC 0 1 2 InC 3 4

Hinh 3.73. Phuong trinh c?‘cfng nhiét Hinh 3.74. Phuong trinh c:z’cfng nhi¢t
Freundlich cua vdt liéu hap phu goc ~ Freundlich cua vat lieu hap phu goc
PANi/ xo dira doi véi chat p,p’-DDE ~ PANi/ xo dwa doi voi chat o,p’-DDD

Freundlich A d

p.p'-DDD

y=0.633x-1.118
R2=0.974

InC

Inq

0.3

-0.4

-1.1

-1.8

-2.5
-1.5

Freundlich
o,p-DDT

e

e

el

y=0.615x-1.301

R2=0.990

L4

0.5
InC

-0.5

1.5 2.5

Hinh 3.75. Phuong trinh c?‘cfng nhi¢t  Hinh 3.76. Phuong trinh dding nhiét
Freundlich cua ydt lieu i{dp phu goc  Freundlich cua ydt liéu h,dp phu goc
PANi/ xo dvwa doi voi chdt p,p’-DDD  PANi/ xo dira doi voi chat o,p’-DDT

35

Freundlich
2.8 Freundlich ,/‘/’ 3 4 DDTt?ng * ¢ \ 4
51 | pp-DDT L g
= / 25 &
— q = -
1.4 y=0.617x-0287 no2 ¢ 7 %26%65‘980'072
0 R>=0.988 s ~ 0987
YT € T e
0 ; : : 1 ' ! ) )
1 2 3 4 5 2 3 4 5 6
InC InC

Hinh 3.78. Phuong trinh g‘z’cfng nhiét
Freundlich cdq vat lieu gég PANi/ xo
dwa doi voi DDT tong

Hinh 3.77. Phuong trinh c?‘cfng nhi¢t
Freundlich cua vat liéu hap phu goc
PANi/ xo dvwa doi voi chat p,p’-DDT

Céac hinh tir 3.73 dén hinh 3.78 13 c4c dd thi biéu dién phuong trinh
Freundlich duéi dang: Inq=In Kz + 1/n. In C

Tu do, xac dinh dugc cac thong s6 lién quan dén mé hinh déng nhiét
Freundlich va két qua dugc trinh bay trong bang 3.16.
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Bdng 3.16. Céc gid tri théng so6 cho mé hinh dang nhiét Freundlich

X Phwong trinh »

Chat dang tuyén tinh R " Ke
p,p"-DDE y=0,623x — 0,538 0,984 1,605 1,71
o,p'-DDD y=10,627x — 0,948 0,975 1,595 2,58
p.p-DDD y=0,633x — 1,118 0,974 1,580 3,06
o,p-DDT y=0,615x— 1,301 0,990 1,626 3,67
p,p"-DDT y=0,617x— 0,287 0,988 1,621 1,33
DDT tong y =10,626x — 0,072 0,987 1,598 1,08

Tu bang 3.16 c6 dua ra cac nhan xét sau:

- Giatrihé sdn trong mo hinh déng nhiét Freundlich: 1 <n < 10 déu nam
trong khoang thuan 191 cho moé hinh d?mg nhiét Freundlich [105, 106].

- Céc hé s6 trong quan hoi quy tuyén tinh R* dat cac gia tri kha cao trong
khoang 0,974 < R* < 0,990, gia tri ndy cling khang dinh rang qué trinh
hap phu tuan theo mé hinh dang nhiét Freundlich. Trong dé, hop chat
o,p -DDT tuin theo mé hinh Freundlich phu hop nhét (R* = 0,990) va
hop chét p,p -DDE tuan theo mé hinh v&i mtc do phu hop 1a nho nhét
(R> = 0,974). Tuy nhién, cac thong s6 Ky dic trung cho kha ning hap
phu cta hé lai cé gia tri nho 1,08 < K¢ < 3,67 (mg/g), diéu nay dong
nghia véi viéc hé c6 kha nang hap phu kém nén khong phu hop khi sir
dung mo hinh dang nhiét Freundlich dé danh gia qué trinh hap phu nay.

Tir tit cd cdc phén tich vé mé hinh ding nhiét Langmuir va
Freundlich, danh gid qud trinh hdp phu ciia vt liéu hdp phu géc PAN/ xo
diva biang hai mé hinh ding nhiét trén c6 thé dwa ra cdc nhin xét sau:

- Hop chdt p,p’-DDE: Qud trinh hdp phu p,p’-DDE bang vt liéu hdp phu
goc PANi/ xo diva déu phit hop véi ca hai mé hinh dang nhiét Langmuir va
Freundlich, trong d6 mé hinh dang nhiét Langmuir phii hop va thudn lgi
hon mé hinh Freundlich do ¢é hé s6 Freundlich Ky nho. Tir do, xdc dinh
dwoc dung lwong hdp phu cuee dai cia p,p’-DDE bang vdt liéu PANi/ xo
dirad qmax = 11,9 mg/g va gid tri K, = 0,0276 I/mg nam trong khodng thudn
loi cho qud trinh hap phy [101, 106, 107].

- Hop chdt o,p’-DDD: Qud trinh hdp phu o,p’-DDD bang vt liéu goc PANi/
xo dira déu cé hé sé xdac dinh cao R® = 0,965 doi véi mé hinh dcfng nhiét
Langmuir va R* = 0,975 doi véi mé hinh dang nhiét Freundlich, chimg t6
déu phit hop véi ca hai mé hinh @6 nhung sau khi phdn tich cdc théng sé
déng hoc thday mé hinh Langmuir phit hop hon mé hinh Freundlich véi
dung lirong hap phu qex = 4,45 mg/g va hang sé K, = 0,07 l/mg.
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Hop chatpp -DDD: Ciing tLrO'ng tw nhuw o,p’-DDD thi hop chat p,p’-DDD
co he sO twong quan cao R’ = 0,959 d6i véi mé hinh dang nhiét Langmuir
va R’ = 0,974 déi véi mé hinh dang nhiét Freundlich. Mé hinh Langmuir
phut hop hon mé hinh Freundlich voi dung luong hap phu Gax = 2,9 mg/g
va hang sé K, = 0,110 I/mg.

Hop chdt o,p’-DDT: Qud trinh hdp phu o,p’-DDT bdang vit liéu géc PANi/
xo dira tudn theo mé hinh ddng nhiét Langmuir véi R° = 0,976 va mé hinh
dang nhiét Freundlich véi R® = 0,990. Trong d6, mé hinh Langmuir phil
hop hon mo hinh Freundlich va da xac dinh dwoc dung luong hdp phu cuc
dai cho hop chat o,p’-DDT 1ad que = 1,46 mg/g va hang so K, = 0,233
l/mg.

Hop chat p,p’-DDT: Qua trinh hdp phu o,p’-DDT bdng vit liéu géc PANi/
xo dira tudn theo mé hinh ddng nhiét Langmuir véi R° = 0,967 va mé hinh
dang nhiét Freundlich véi R® = 0,988. Trong d6, mé hinh Langmuir phil
hop hon mé hinh Freundlich véi cdc théng s6 hop 1y hon va xdc dinh dwoc
dung lwong hdp phu cho hop chdt o,p’-DDT la qye = 17,54 mg/g va hang
s6 K, = 0,0214 I/mg.

Cdc hop chat DDT téng: La suw tong hop cua cac hop chat riéng ré ¢ trén
nén xét chung cho ca qud trinh hdp phu cac hop chat hitu co khé phdn hiy
POP bdng vit liéu goc PANi/ xo dira déu tudn theo hai mé hinh dang nhiét
Langmuir (cé R® = 0,984) va Freundlich (cé6 R* = 0,987), xét cho ca qud
trinh gitta 1y thuyét va thiee nghiém thdy mé hinh Langmuir la phit hop hon
Vv6i dung lwong hdp phu cwc dai quax = 38,46 mg/g va hang s6 K, = 0,009
l/mg.

Két ludn chung: Qud trinh cin bang hdp phu cdc hop chdt DDT, DDD,
DDE bang vit liéu géc PANi/ xo dira phu hop hon véi mo hinh a"czng nhiét
Langmuir, do vdy c6 thé két lugn rang cdc  hop chat nay dwoc hap phu don
I6p trén bé mdt ciia vt liéu hdp phu c6 cdu triic dong nhat, tire cdc cdu tir
cua hop chat DDT, DDD, DDE da duoc hap phu boi cac tdm hoat tinh
dong nhat trén bé mat ciia PANi/ xo dira va qud trinh nay la hdp phu don
[op.

3.5. Pinh huéng tiép theo xir Iy phan hiy cac hop chiat DDT

Sau khi da hip phu va thu dugc cac hop chit DDT, DDD, DDE tach chiét
dugc tir dat bang cac vat licu goc PANI, c¢6 2 huéng dé nghién ciru xur 1y triét
dé cac chat DDT:

1. Vat liéu PANi da chtra cac hop chat cia DDT sé& dugc mang di phén huy
bing phuong phap dbt, phuong phap nay s& chi tén rat it kinh phi vi khéi
lugng xur ly 1a rat nho so v&i viée phai van chuyén hang tin dat 6 nhiém
dén cac nha may xi mang dé d6t nhu hién nay dang lam.
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2. Céc hop chat ciia DDT sé& dugc giai hap bang cac dung méi thich hop sau
d6 duogc xir Iy phan hiy bang cac phuong phap hoa hoc va dién héa trong
hé dién ly (C,HsOH + CaCl,) thanh cac hop chat khong doc hai, khong
gy 6 nhiém moi trudng. (cong trinh sb 5 va sd 7 trong Danh muc céng
trinh khoa hoc dé céng bé, trang 126).

KET LUAN

Pé tai luan an d3 nghién ctru qua trinh tach chiét (chiét rira) dét bi 6 nhiém

DDT bang cac dung méi hitu co QHI, QH2, QH3 chura cac goc ancol mach

thang va da nghién clru sy anh huong cua cac yéu t6 nhu so lan tach chiét,

dung moi tach chiét, khoi luong va ti 1& khdi luong cac DDT thanh phan

(DDT, DDE va DDD) tach chiét duoc.

bac biét da téng hop dugc cac vat liéu polyme dan dién trén co so géc
polyanilin dugc xtr 1y bién tinh lai ghép véi cac vat lidu chat mang 1a xo dira,
mun cua & cac diéu kién khac nhau vé ti 1& khdi luong ban dau ciia monome
anilin vé1 xo dira hodc mun cua. Str dung céc vat li¢u géc PAN1/ xo dura va

PANi/ min cua di tong hop duoc dé nghién ctru xir Iy cac hop chat DDT,

DDD, DDE téch chiét dugc tir dat 6 nhiém & céc diéu kién khéc nhau nhu ban

chit vat liéu vé ti 1& ban dau cua monome anilin va xo dira hodc mun cua, thoi

gian hip phu, khdi luong vat liéu hip phu va néng d6 chat hap phu cua DDT,

DDD, DDE.

Ttr cac nghién clru cac ndi dung cua luan én ¢ trén, co thé dua ra mét sd
két luan sau:

1. Céac hé dung moéi QHI, QH2, QH3 c6 kha ning chiét tach (chiét ria) va
lam sach cic hoéa chit BVTV, gém ba chét thanh ph?m la DDT 63,68%,
DDD 31,11%, DDE 4,31% tir dat bi 6 nhiém v&i hiéu suat ciia tong ba lan
chiét rira lién tiép nhau cua cac dung moi déu rat cao; cu thé, hé dung moéi
QHI dat dén 96,20%, hé dung moi QH2 dat dén 96,364% va riéng hé
dung méi QH3 dat dén 96,884% ngay ¢ ndng do thap 15%. Piéu d6 cho
thay viéc chiét rira dat 6 nhiém DDT bang 3 hé dung moéi trén c6 thé ung
dung dé xtr Iy 1am sach moi trudng dat bi 6 nhiém.

2. P téng hop duge 07 vat liéu polyme dan dién gbc PANI, trong d6 co 06
vat lidu dugc xur Iy bién tinh lai ghép voi cac chat mang 13 xo dira va mun
cua bang phuong phap tring hop hoa hoc véi cac ti 16 khdi lugng ban dau
cua monome anilin va xo dira hodc mun cua voi cac ti 1€ khac nhau 1a 1/2;
1/1; 2/1. Hiéu suét tong hop cac loai vat liéu trén khd cao tir 83,20 <
92,00%. Cac vat liéu téng hop dugc da dugc phan tich dac tinh cta chung
cac phuong phap bang phd hdng ngoai (IR) va anh hién vi dién tr quét
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(SEM), tir két qua d6 khang dinh rang PANi duoc hinh thanh trén chat
mang 13 xo dira va mun cua c6 dang xop voi kich thudc nanomet.

3. Két qua nghién ctru qué trinh hap phu cac hop chat DDT, DDD, DDE
trong dich chiét bang cac vat liéu da tong hop dugc trén cho thay, mic du
dugc tong hop trong diéu kién khac vé thanh phan ti 1¢ khéi luong ban dau
cua monome anilin v&1 xo dura hodc mun cua (cac ti 1€ 1/2; 1/1; 2/1)
nhung déu cé kha niang hap phu cac hop chat DDT, DDD, DDE véi hi¢u
suat cao tir 60,3 + 77,53%.

4. Xac dinh dugc dung luong hrflp phu cua vat liéu, trong d6 dung luong hép
phu DDT tdng tuwong tmg véi cac vat lidu 1a PANi ¢6 q = 42,93 mg/g, vt
liéu PAN1/ mun cua voi ti 1€ ANi/ mun cua la 2/1, 1/1, 1/2 c6 dung lugng
hép phu tuong Ung la 46,66; 47,89; 46,63 mg/g va vat liéu PANi/ xo dua
véi ti 18 ANi/ xo dira 1a 2/1, 1/1, 1/2 ¢6 dung lugng hip phu tuong tng 1a
46,45; 47,64; 46,82 mg/g. Trong do, cac vat licu géc PANI duoc téng hop
trén chat mang mun cua va xo dira ¢6 kha nang hap phu DDT t6t hon so
véi cac vat lieu don thuan riéng 1€ hoac phéi tron theo kiéu co hoc véi
nhau.

5. Pi xac dinh duoc thoi gian dat can bang hdp phu cic hoa chit BVTV
bang vat liéu polyme dan dién géc PANi/ xo dira 13 thdi gian tir 30 + 40
phut.

6. Su hap phu DDT tir dich chiét tudn theo mé hinh dang nhiét Langmuir véi
tham s6 can bang Langmuir 0 < R; < 1, P6i véi mo hinh Freundlich, K¢
dac trung cho kha nang hép phu cua hé lai c6 gia tri nho 1,08 < K¢ < 3,67
(mg/g), qua d6 cho thdy mo hinh dang nhiét Langmuir phu hop hon so véi
mo hinh dang nhiét Freundlich.

Kién nghi: Can c6 thém cac nghién ctru sdu hon cua qua trinh tach chiét DDT
tr dat va qua trinh hap phu cia DDT bang céac vat li¢u goc PANi vé co che,
nhiét dong hoc,... d€ 1am ro kha nang hap phu cua vat li¢u goc PANi doi véi
DDT.

NHUNG PIEM MOI CUA LUAN AN

1. Nghién ctru xur 1y tach chiét cac hop chat DDT, DDD, DDE tir dat bi 6
nhiém bﬁing cac h¢ dung méi hiru co QH1, QH2, QH3 vd1 hi¢u suét cao,
tir 36 mé ra mot huéng di méi trong viée xtr 1y nhitng dia diém néng vé 6
nhiém cac héa chat BVTV bang phuong phap chiét rira v6i cac hé dung
mdi gdc ancol mach thang than thién méi trudng, thay thé cho cong nghé
d6t khong chac chan va ton kém nhu hién nay.
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2. Tong hop dugc cac vat lidu trén co s¢ PANi duoc xur 1y tong hop trén
chat mang 1a cac vat liéu phé thai nhu xo dira, mun cua & cac diéu kién
khac nhau c6 kich thudc c& nanomet va céac vat li¢u nay dugc st dung dé
hap phu céc chat hiru co gdy 6 nhiém la hoa chat BVTV gdém DDT,
DDD, DDE chiét tach dat 6 nhiém, dat dung lugng hap phu dén trén 45
mg/g.

3. Két qua phan tich cho thay, c6 su chuyén hoa tir DDT thanh DDD trong
qua trinh chiét tach véi cac hé dung méi QH dat tir 2,00 + 58,89%. Piém
moi 1a da xac dinh co6 sy chuyén hoéa trong qué trinh chiét rira hoa chét
BVTV va dinh luong dugc mtrc do chuyén hoa.

4. Tu két qua nghién ciru 4p dung cic mo hinh dang nhiét hap phy Langmuir
va Freundlich cho céc vat liéu PANi/ xo dira va PANi/ mun cua doi véi
cac hop chat DDT, DDD, DDE cho thdy mé hinh dang nhiét Langmuir
phu hop véi thue nghiém hon so véi mo hinh dang nhiét Freundlich.
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