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CHƯƠNG 1: TỔNG QUAN 

1.1.  Kháng sinh Tetracycline 

Tetracycline (TC) là tên của loại kháng sinh được nghiên cứu xử lý trong bài đồ án 

này và đồng thời cũng là tên đại diện của họ kháng sinh Tetracycline (TCs). Nhóm 

kháng sinh TCs được phát hiện lần đầu vào năm 1945 với hợp chất Chlortetracycline 

từ vi khuẩn Streptomyces aureofaciens [7]. Nhiều loại kháng sinh thuộc họ kháng sinh 

TCs đã được phát triển với nguồn gốc từ nhiều loài Streptomyces khác nhau tuy và 

hiện có khoảng hai mươi hợp chất được đưa ra thị trường để sử dụng hiện nay. Các 

loại kháng sinh được sử dụng phổ biến nhất trong nhóm kháng sinh này là: 

Tetracycline, Oxytetracycline và Doxycycline. So sánh khả năng điều trị với các loại 

kháng sinh khác, họ kháng sinh TCs là một họ kháng sinh phổ rộng, tức là có khả năng 

ức chế nhiều tác nhân gây bệnh bao gồm vi khuẩn Gram (+) và Gram (-), một số vi 

khuẩn nội bào như Ricketsia và một số loại vi khuẩn khác [9]. Với ưu điểm dược tính 

trên cùng chi phí sản xuất thấp nên nhóm kháng sinh này được sử dụng phổ biến rộng 

rãi trong việc điều trị bệnh cho con người, nuôi trồng thuỷ hải sản và chăn nuôi [7]. 

Trên phạm vi toàn cầu, TCs là nhóm kháng sinh có sản lượng lớn thứ hai và đứng đầu 

về nhu cầu tiêu thụ tại Trung Quốc [10]. 

Kháng sinh TC có thông tin được thể hiện Bảng 1.2. Về ứng dụng thực tế, việc sử 

dụng TC trong y tế đã giảm dần do xuất hiện sự kháng kháng sinh và có dược động 

học hạn chế (thời gian bán thải ngắn, hấp thu kém) [49]. Tuy nhiên, nhờ giá thành rẻ, 

đây vẫn là loại kháng sinh được sử dụng chính trong ngành chăn nuôi như thú y hoặc 

nuôi trồng thuỷ hải sản toàn cầu [49].  

Bảng 1.1. Thông tin chung về kháng sinh TC 

Công thức phân tử C22H24N2O8 

Công thức cấu tạo 
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Trọng lượng phân tử 444,4 g/mol 

1.1.1. Hiện trạng ô nhiễm kháng sinh Tetracycline 

Việc lạm dụng phổ biến hợp chất này trong nhiều thập kỷ qua đã ghi nhận ảnh 

hưởng của chúng đến vấn đề ô nhiễm môi trường nước thải. Khi được sử dụng, một 

phần kháng sinh TC được chuyển hoá thành các hợp chất không hoạt động [50]. Một 

phần khác không được hấp thụ và bài tiết ra dưới dạng các hợp chất ban đầu, sản phẩm 

chuyển hoá hoặc cả hai dạng trên [50]. Loại kháng sinh này có tỷ lệ bài tiết tương đối 

cao, khoảng từ 80–90% [51]. Khi thải ra trong môi trường, nhóm kháng sinh TCs có 

thời gian bán huỷ dài trong môi trường nước (34–329 giờ) [52]. Phần lớn dư lượng 

kháng sinh TC phát hiện được ngoài môi trường có nguồn gốc là chất thải ra qua nước 

tiểu và phân từ người và động vật sau khi dùng thuốc [7]. Khi kháng sinh tetracycline 

thải ra từ động vật, phân có thể làm ô nhiễm đất và hậu quả là làm ô nhiễm nước mặt 

và nước ngầm thông qua quá trình trôi rửa hoặc thẩm thấu [7]. Tương tự, kháng sinh 

TC từ người được đưa vào môi trường thông qua bài tiết, đi vào hệ thống cống rãnh và 

đến các nhà máy xử lý nước thải [53]. Tuy nhiên, khả năng xử lý dư lượng loại kháng 

sinh này trong các nhà máy được đánh giá vẫn chưa đạt hiệu quả cao cho tới thời điểm 

hiện tại [7]. Nồng độ dư lượng kháng sinh TC theo nghiên cứu đo được trong môi 

trường nước thường nhỏ hơn 0,11 mg/l [7]. Tuy vậy cũng ghi nhận các trường hợp có 

nồng độ cao hơn, có thể lên tới 7 mg/l [7]. Hiện tại, một số quốc gia đang gặp vấn đề 

về ô nhiễm kháng sinh TC một cách nghiêm trọng, đặc biệt là Brazil và Trung Quốc, 

với nồng độ tại các điểm nóng đã chạm ngưỡng báo động đỏ, dao đồng từ 110 tới 450 

µg/L [54]. Tại các lưu vực sông lớn, dư lượng kháng sinh này cũng duy trì ở mức rất 

cao, ghi nhận các giá trị dao động từ 6.800 đến 9.500 ng/L [54].  

Tại Việt Nam, TCs thuộc nhóm kháng sinh được sử dụng phổ biến nhất trong 

chăn nuôi và nuôi trồng thủy sản [55]. Tuy vậy, mặc dù được sử dụng phổ biến nhưng 

nồng độ dư lượng của nhóm TCs trong môi trường nước thường được ghi nhận ở mức 

thấp hơn khi so sánh với các nhóm kháng sinh có độ tan cao và ít bị hấp phụ như 

Macrolides, Fluoroquinolones hay β-Lactam [55]. Nguyên nhân chủ yếu do tính hoà 

tan kém cùng xu hướng tạo phức với các kim loại nặng rồi lắng đọng tích tụ trong bùn 

thải, trầm tích thay vì tồn tại trong pha nước. Trong nuôi trồng, dư lượng đo được 

trong nước thải nuôi tôm là 17 ng/L, trang trại nuôi lợn 275 ng/L và 7 ng/L đối với 

trang trại bò tại các thành phố như Nam Định, Thái Bình [6]. Trong khu đô thị dân cư, 

dư lượng kháng sinh TC cũng được phát hiện trong các mẫu nước thu từ các hồ tại Hà 

Nội có nồng độ 116 ng/L [6]. 
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1.2. Ảnh hưởng của ô nhiễm kháng sinh Tetracycline 

Mặc dù có nồng độ thấp nhưng với sự tích luỹ lâu dài trong môi trường nước, tác 

động gây hại của TC vẫn đáng quan tâm để xử lý. Do khả năng ức chế sự phát triển mà 

loại kháng sinh này có thể tiêu diệt các vi sinh vật có lợi trong nước gây ra mất cân 

bằng về hệ sinh thái, gây bệnh cho sức khoẻ con người khi tiếp xúc trong thời gian dài 

như: rối loạn nội tiết, tích tụ trong nội tạng, và thậm chí cả gây ung thư,... [56]. Và 

nghiêm trọng nhất làm sản sinh vi khuẩn kháng thuốc, gây lan truyền gen kháng kháng 

sinh [56].  

1.3. Phương pháp xử lý kháng sinh Tetracycline 

Nhiều phương pháp phổ biến để xử lý kháng sinh Tetracycline có cơ chế, ưu, 

nhược điểm được đề cập trong Bảng 1.3 [57], [58]. 

Bảng 1.2. Các phương pháp xử lý kháng sinh Tetracycline. 

Phương 

pháp 
Cơ chế Ưu điểm Hạn chế 

Xử lý 

màng 

Tách vật lý/Lọc. Giữ 

lại chất ô nhiễm dựa 

trên kích thước lỗ 

màng hoặc cơ chế 

hòa tan-khuếch tán. 

- Hiệu suất xử lý cao. 

- Không phát sinh 

chất nguy hại 

- Tiết kiệm diện tích 

- Không phá hủy chất ô 

nhiễm 

- Dễ tắc nghẽn 

- Yêu cầu cao về vận 

hành, bảo trì 

Hấp phụ 

 

Chuyển chất ô 

nhiễm từ pha lỏng 

sang bề mặt rắn 

thông qua các lực 

vật lý hoặc hóa học. 

- Chi phí thấp 

- Dễ vận hành, bảo trì 

- Không có sản phẩm 

phụ. 

- Không phá hủy chất ô 

nhiễm 

- Chi phí sản xuất than 

hoạt tính cao. 

- Khó khăn trong việc tái 

sinh vật liệu hấp phụ, có 

thể gây ô nhiễm thứ cấp 

Quang 

phân 

trực tiếp 

 

Bức xạ UV được 

hấp thụ bởi nước tạo 

ra các gốc oxy hóa 

(OH∙, H2O2) hoặc 

phá vỡ trực tiếp liên 

kết hóa học. 

- Đơn giản, thân thiện 

môi trường. 

- Chi phí thấp hơn các 

phương pháp hóa học 

khác. 

- Hiệu quả phân hủy 

chất  cao. 

- Tỷ lệ khoáng hóa thấp, 

tạo ra sản phẩm trung 

gian có thể độc hơn. 

- Bị ảnh hưởng bởi độ đục 

và chất nền của nước. 

Ozone 

hóa 

Xảy ra quá trình oxy 

hóa mạnh bởi Ozone 

- Hiệu quả xử lý cao. 

- Xử lý luôn cả nấm, 

- Chi phí thiết bị và bảo 

trì cao. 
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hoặc gốc Hydroxyl 

sinh ra từ sự phân 

hủy Ozone. 

vi khuẩn. - Tiêu tốn năng lượng. 

- Độc tính sinh thái không 

được loại bỏ hoàn toàn. 

So với các phương pháp xử lý khác, hấp phụ là quá trình hiệu quả, thích hợp do 

thiết kế và vận hành đơn giản, chi phí thấp, ít tiêu thụ năng lượng, và không bị ảnh 

hưởng bởi độc chất [59]. Quá trình hấp phụ kháng sinh được nghiên cứu rộng rãi sử 

dụng nhiều vật liệu hấp phụ khác nhau bao gồm than hoạt tính, than sinh học, ống 

nano carbon, polymer, bentonite, zeolite, vật liệu trao đổi ion, graphene, hydrogel và 

nanocomposite [59]. Trong đó, chất hấp phụ gốc carbon được coi là vật liệu hiệu quả 

để xử lý kháng sinh trong nước do hiệu quả về kinh tế, hiệu suất cao và thân thiện với 

môi trường [8]. 

Hấp phụ là quá trình tích tụ các chất ô nhiễm lên bề mặt chất hấp phụ thông qua 

cơ chế vật lý hoặc hóa học [60]. Hấp phụ vật lý là một quá trình thuận nghịch liên 

quan đến các lực vật lý như khuếch tán bề mặt, liên kết hydro, lực vander Waals, 

tương tác kỵ nước... [60]. Hấp phụ hóa học là quá trình không thuận nghịch, trong đó 

chất hấp phụ và chất bị hấp phụ liên kết với nhau thông qua các tương tác hóa học, bao 

gồm liên kết cộng hóa trị, tạo phức kim loại hoặc trao đổi ion [60]. Hiệu quả của quá 

trình hấp phụ bị ảnh hưởng nhiều bởi đặc tính của chất hấp phụ như diện tích bề mặt 

và đường kính, thể tích lỗ mao quản [60]. Giá trị pH dung dịch có ảnh hưởng mạnh mẽ 

đến hiệu suất của quá trình hấp phụ do có thể ảnh hưởng đến đặc tĩnh điện tích bề mặt 

của chất hấp phụ và dạng tồn tại của phân tử chất bị hấp phụ [61]. Các thông số như 

thời gian tiếp xúc, nồng độ ban đầu của chất ô nhiễm cũng ảnh hưởng tới quá trình hấp 

phụ [61].  

1.3.1. Cơ chế hấp phụ kháng sinh Tetracycline 

Quá trình hấp phụ TC từ môi trường nước lên bề mặt vật liệu rắn là một quá trình 

lý - hóa phức tạp, chịu sự chi phối đồng thời của nhiều cơ chế tương tác khác nhau tùy 

thuộc vào đặc tính của chất hấp phụ và điều kiện môi trường [62]. Về cơ chế vật lý, 

hiệu ứng điền đầy lỗ xốp thường đóng vai trò nền tảng khi kích thước động học của 

loại kháng sinh TC là 1,2 x 0,6 nm (đường kính đạt 1,4–1,6 nm nếu ngậm nước) [63]. 

Đây là kích thước tương thích với hệ thống mao quản của vật liệu hấp phụ (đặc biệt là 

vùng lỗ trung mao quản 2-50 nm), cho phép phân tử TC bị khuếch tán và bị lưu giữ 

bởi quá trình mao dẫn [63]. Tuy nhiên, hiệu suất xử lý cao thường được quyết định bởi 

các tương tác hóa học đặc thù, trong đó nổi bật nhất là tương tác 𝜋 − 𝜋 [64]. Cơ chế 
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này diễn ra mạnh mẽ giữa hệ thống vòng thơm giàu electron 𝜋 của vật liệu hấp phụ 

gốc carbon (đóng vai trò chất cho electron) và cấu trúc đa vòng của TC (chất nhận 

electron) [64]. Bên cạnh đó, do tính chất lưỡng tính đặc thù của TC với ba hằng số 

phân ly axit khác nhau (𝑝𝐾𝑎1 ≈  3,3;  𝑝𝐾𝑎2 ≈  7,7;  𝑝𝐾𝑎3 ≈ 9), tương tác tĩnh điện 

cũng đóng vai trò quan trọng và thay đổi linh hoạt theo pH dung dịch, tạo ra lực hút 

khi bề mặt vật liệu mang điện tích trái dấu với dạng ion tồn tại của kháng sinh [30], 

[65]. Bên cạnh đó, sự hiện diện của các nhóm chức phân cực (hydroxyl, amide, 

ketone) trong cấu trúc phân tử TC còn thúc đẩy sự hình thành liên kết Hydro với các 

nhóm chức bề mặt của vật liệu [66]. Đặc biệt, đối với các vật liệu chứa oxit sắt hoặc 

kim loại chuyển tiếp xuất hiện cơ chế tạo phức bề mặt đóng một vai trò then chốt trong 

quá trình hấp phụ [67]. Thông qua cơ chế này, Tetracycline đóng vai trò là một phối tử 

mạnh, sử dụng các nhóm chức chứa oxy (như ketone, enol) để thực hiện phản ứng trao 

đổi phối tử và tạo thành các liên kết chelate bền vững với các ion kim loại (ví dụ: 

Fe
2+

/Fe
3+

) ngay tại bề mặt phân cách pha [47]. Đây là dạng hấp phụ hóa học có năng 

lượng liên kết cao, khi kết hợp với các lực tương tác vật lý khác sẽ giúp vật liệu đạt 

được hiệu suất xử lý vượt trội và ổn định [62]. 
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CHƯƠNG 2: VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP 

2.1. Nguyên liệu và hoá chất 

Kháng sinh Tetracycline (chai 25g, hãng Macklin, số hiệu Cas 60-54-8) cùng hoá 

chất khác được sử dụng trong nghiên cứu được liệt kê trong Bảng 2.1, đều đã được 

kiểm định nguồn gốc, chất lượng và đã đạt tiêu chuẩn để sử dụng và phân tích trong 

quy mô phòng thí nghiệm. Được lấy từ Phòng thí nghiệm liên kết quốc tế và năng 

lượng sạch và phát triển bền vững tại trường Đại học Khoa học và Công nghệ Hà Nội. 

2.2. Quy trình tổng hợp vật liệu hấp phụ 

2.3. Khảo sát khả năng hấp phụ Tetracycline của vật liệu 

Trước khi thực hiện các thí nghiệm hấp phụ, mẫu dung dịch kháng sinh TC gốc 

300 ppm được điều chế bằng cách hòa tan 0,03 g kháng sinh  trong 100 ml nước cất 

chứa trong bình định mức 100 ml. Do loại kháng sinh sử dụng là TC không chứa HCl 

thì sẽ khó tan trong nước, nên một lượng nhỏ dung dịch HCl nồng độ thấp được cho 

vào để tăng tính hoà tan; hỗn hợp dung dịch được bọc màng và quay li tâm ở tốc độ 60 

rpm. Dung dịch kháng sinh thu được cuối cùng được đổ vào bình chứa nâu để ngăn 

tiếp xúc ánh sáng cùng không khí và được bảo quản trong nhiệt độ thấp. Dung dịch 

kháng sinh này có thể được pha loãng để chuẩn bị các dung dịch thí nghiệm có nồng 

độ mong muốn. Để pha loãng từ dung dịch gốc sang các mức nồng độ khác nhau, ta có 

công thức: 

C2V2 = C1V1         (2.7) 

Trong đó:  

- C2: là nồng độ cần pha loãng. 

- V2: là thể tích cần pha loãng. 

- C1: là nồng độ dung dịch ban đầu cần pha loãng  

- V1: là thể tích của dung dịch có nồng độ C1 cần lấy để mang đi pha loãng. 

2.3.1. Khảo sát hấp phụ kháng sinh TC qua hệ mẻ 

Quá trình đo bắt đầu từ việc chuẩn bị số bình trung tính Duran 100 ml tương ứng 

với số mẫu cần trong mỗi quá trình thí nghiệm. Mỗi bình sẽ được chứa 0,05 g vật liệu 

cùng 20 ml mẫu kháng sinh TC ở các mức nồng độ theo yêu cầu khảo sát. Mẫu trắng 

đối chứng cũng được yêu cầu chuẩn bị cho mỗi lần khảo sát, bao gồm khối lượng mẫu 

cùng thế tích nước cất tương ứng để làm mẫu đối chứng nhằm loại bỏ ảnh hưởng của 

các yếu tố gây nhiễu lên kết quả hấp phụ kháng sinh. Các mẫu được điều chỉnh đến pH 
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xác định, sau đó lắc ở tốc độ 110 vòng/phút (rpm) trong 60 phút ở nhiệt độ phòng (25 

± 1°C). Sau khi kết thúc quá trình hấp phụ, chất rắn được tách khỏi dung dịch nước 

bằng giấy lọc.  Cuối cùng hiệu suất hấp phụ TC (H%) cùng dung lượng hấp phụ Q 

(mg/g) sẽ được đánh giá khi so sánh nồng độ thuốc kháng sinh TC trước và sau hấp 

phụ bằng quang phổ hấp thụ phân tử UV-Vis ở bước sóng 358 nm theo công thức:  

𝐻 = (𝐶0  −  𝐶𝑒) ×
100

𝐶0
        (2.8) 

𝑄 = (𝐶0  −  𝐶𝑒) ×
𝑉

𝑚
        (2.9) 

Trong đó: 

- C0 , Ce (mg/L) là nồng độ ban đầu và nồng độ cân bằng sau hấp phụ của TC,  

- V là thể tích dung dịch (L)  

- m là khối lượng chất hấp phụ (g). 

Để khảo sát các điều kiện hấp phụ TC trên vật liệu composite, thực hiện các thí 

nghiệm khảo sát các yếu tố ảnh hưởng sau: 

- Khảo sát khả năng hấp phụ của các vật liệu than MGC, Fe3O4 và composite MGC/ 

Fe3O4. 

- Ảnh hưởng khối lượng vật liệu hấp phụ, khảo sát các giá trị khối lượng vật liệu 

hấp phụ khác nhau 0,01; 0,03; 0,05; 0,08; 0,1; 0,12; 0,15 g. 

- Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ: khảo sát các giá trị thời gian lắc hấp phụ từ 5  

tới đến 240 phút. 

- Ảnh hưởng của pH dung dịch: chỉnh pH của dung dịch bằng NaOH, KOH để khảo 

sát các giá trị pH = 2, 4, 5, 6, 7, 8, 10, 12. 

- Ảnh hưởng của nồng độ kháng sinh: khảo sát các giá trị nồng độ từ 20–300 ppm. 

2.3.2. Nghiên cứu động học hấp phụ 

Nghiên cứu động học hấp phụ đóng vai trò then chốt trong việc xác định tốc độ 

phản ứng, thời gian đạt cân bằng và làm sáng tỏ cơ chế kiểm soát quá trình lưu giữ 

chất tan trên bề mặt vật liệu. Để xác định được mô hình hấp phụ động học, tiến hành 

khảo sát sự phụ thuộc của dung lượng hấp phụ vào thời gian t. Áp dụng số liệu thực 

nghiệm với các mô hình động học biểu kiến bậc 1 và bậc 2 cùng mô hình hấp phụ 

Elovich (với tính chất và công thức được tóm tắt trong Bảng 2.2). Việc phân tích đa 

chiều thông qua các phương trình này cho phép đánh giá sâu hơn về bản chất tương tác 
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(vật lý hay hóa học) cũng như xác định chính xác giai đoạn nào (khuếch tán hay phản 

ứng bề mặt) đóng vai trò quyết định tốc độ chung của toàn bộ quá trình. Đồng thời, 

các thông số động học tìm được sẽ là cơ sở dữ liệu quan trọng để dự báo diễn biến quá 

trình theo thời gian, phục vụ trực tiếp cho việc tính toán và thiết kế hệ thống xử lý ở 

quy mô thực tế. So sánh các giá trị dung lượng hấp phụ theo tính toán và theo thực 

nghiệm cùng hệ số tương quan R
2
 để xác định mô hình động học phù hợp [60]. 
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Bảng 2.1. Định nghĩa và phương trình các mô hình động học hấp phụ. 

Mô hình Cơ chế Phương trình Thông số và đơn vị 

Giả động 

học bậc 1 

(Pseudo-

first-

order) 

- Quá trình hấp phụ được 

kiểm soát bởi sự khuếch 

tán. 

- Thường phù hợp với giai 

đoạn đầu của quá trình hấp 

phụ hoặc nồng độ thấp. 

- Giả định tốc độ tỉ lệ với 

số lượng vị trí trống. 

𝑞𝑡 = 𝑞𝑒(1 − 𝑒−𝑘1𝑡) 

 

- 𝑞𝑡: Dung lượng tại 

thời điểm t (mg/g) 

- 𝑘1: Hằng số tốc độ 

bậc 1 (𝑝ℎú𝑡−1) 

Giả động 

học bậc 2 

(Pseudo-

second-

order) 

- Quá trình hấp phụ bị chi 

phối bởi hấp phụ hóa học. 

- Liên quan đến sự trao đổi 

hoặc chia sẻ electron giữa 

chất tan và bề mặt vật liệu. 

- Thường mô tả tốt toàn bộ 

quá trình hấp phụ. 

𝑞𝑡 =
𝑘2𝑞𝑒

2𝑡

1 + 𝑘2𝑞𝑒𝑡
 

 

- 𝑘2: Hằng số tốc độ 

bậc 2 (𝑔 ⋅ 𝑚𝑔−1 ⋅

𝑡−1) 

 

Elovich 

- Bề mặt hấp phụ là không 

đồng nhất về mặt năng 

lượng. 

- Tốc độ hấp phụ giảm theo 

hàm mũ khi bề mặt bị che 

phủ. 

- Đặc trưng cho quá trình 

hấp phụ hóa học trên bề 

mặt rắn không đồng nhất. 

𝑞𝑡 =
1

𝛽
ln(1 + 𝛼𝛽𝑡) 

 

- α: Tốc độ hấp phụ 

khởi đầu (𝑚𝑔 ⋅ 𝑔−1 ⋅
𝑡−1) 

- β: Hằng số liên quan 

đến năng lượng hoạt 

hóa và độ che phủ bề 

mặt (𝑔 ⋅ 𝑚𝑔−1) 

 

2.3.3. Nghiên cứu cơ chế hấp phụ đẳng nhiệt 

Các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ cung cấp cơ sở lý thuyết quan trọng để đánh giá 

dung lượng hấp phụ cực đại, đồng thời mô tả trạng thái phân bố của chất tan giữa pha 

lỏng và bề mặt chất rắn tại thời điểm cân bằng. Để xác định mô hình đẳng nhiệt hấp 

phụ phù hợp với kết quả thực nghiệm, tiến hành khảo sát mối quan hệ giữa nồng độ và 

dung lượng hấp phụ. Áp dụng số liệu thu được qua quá trình thực nghiệm với các mô 

hình đẳng nhiệt hấp phụ nhằm xác định, đánh giá sự tương quan để xác định sự hấp 
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phụ là tuân theo cơ chế hấp phụ Freundlich, Langmuir hay Redlich-Peterson (với tính 

chất và công thức được tóm tắt trong Bảng 2.3) [78].  

Bảng 2.2. Định nghĩa và phương trình các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ. 

Mô hình Định nghĩa Phương trình Thông số và đơn vị 

Langmuir 

Mô hình hấp phụ đơn 

lớp xảy ra trên bề mặt 

hấp phụ đồng nhất về 

mặt cấu trúc, trong đó 

các vị trí hấp phụ là 

đồng nhất và tương 

đương về năng lượng 

(tức là nhiệt hấp phụ 

không đổi cho tất cả các 

vị trí). 

𝑞𝑒 = 𝑞𝑚

𝑏𝐶𝑒

1 + 𝑏𝐶𝑒

 

Và RL =  
1

1+𝐶0𝐾𝐿
 

- 𝑞𝑚 Dung lượng hấp 

phụ cực đại đơn lớp 

(mg/g) 

- 𝑏 (hoặc 𝐾𝐿) Hằng số 

Langmuir liên quan 

đến năng lượng hấp 

phụ (L/mg) 

- RL: Hệ số phân tách 

vô thứ nguyên 

Freundlich 

Mô hình mô tả sự hấp 

phụ không lý tưởng và 

có thể đảo ngược, xảy ra 

trên bề mặt không đồng 

nhất với phân bố không 

đồng đều của các vị trí 

hấp phụ và ái lực khác 

nhau. 

𝑞𝑒 = 𝑘𝐹𝐶𝑒
1/𝑛

 

- 𝑘𝐹: Hằng số 

Freundlich đặc trưng 

cho khả năng hấp phụ 

((𝑚𝑔/𝑔)(𝐿/𝑚𝑔)1/𝑛) 

- 1/𝑛: Cường độ hấp 

phụ hay yếu tố không 

đồng nhất (không thứ 

nguyên, thường 

0 <  1/𝑛 <  1) 

Redlich-

Peterson 

Kết hợp đặc điểm của cả 

mô hình Langmuir và 

Freundlich và áp dụng 

cho hệ hấp phụ đồng 

nhất hoặc không đồng 

nhất. 

𝑞𝑒 =
𝐾𝑅𝐶𝑒

1 + 𝛼𝑅𝐶𝑒
𝑔 

 

- 𝐾𝑅: Hằng số Redlich-

Peterson (L/g) 

- α𝑅: Hằng số Redlich-

Peterson (𝐿/𝑚𝑔)𝑔 

- 𝑔 (hoặc β): Số mũ 

nằm trong khoảng từ 0 

đến 1 (1 là Langmuir, 0 

là Henry). 

 

  



 

11 

 

CHƯƠNG 3: KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Đánh giá và phân tích đặc tính cấu trúc và tính chất từ của vật liệu 

 

3.2. Kết quả khảo sát kháng sinh Tetracycline bằng vật liệu MGC/Fe3O4 

3.2.1. Đường chuẩn kháng sinh Tetracycline 

Việc xây dựng đường chuẩn của dung dịch TC có vai trò quan trọng trong việc 

xác định mối quan hệ giữa độ hấp thụ quang và nồng độ chất cần phân tích. Trong thí 

nghiệm hấp phụ, đường chuẩn được sử dụng làm cơ sở chung, giúp tính toán nồng độ 

dung dịch sau khi hấp phụ, từ đó xác định dung lượng chất bị hấp phụ và hiệu suất hấp 

phụ. 

Từ dung dịch kháng sinh TC gốc 300 ppm, ta pha loãng dung dịch xuống các mức 

nồng độ lần lượt là 2; 4; 6; 8; 10; 20; 30; 40; 50 ppm bằng bình định mức để giảm sai 

số. Bước sóng hấp thụ UV của mỗi nồng độ sau đó được ghi lại giá trị tại đỉnh hấp thụ 

358 nm để xây dựng đường chuẩn với tác dụng làm tham chiếu so sánh các nồng độ 

kháng sinh trong các thí nghiệm hấp phụ của đồ án này. 

 

Hình 3.1. Đường chuẩn kháng sinh TC. 

Đường chuẩn kháng sinh TC được thể hiện qua Hình 3.8. Phương trình đường 

chuẩn có dạng tuyến tính y = 0,0297x; với y là độ hấp thụ của dung dịch và x là mức 

nồng độ. Phương trình có hệ số R
2
 = 0,99998 cho thấy độ chính xác cao, đủ điều kiện 

để sử dụng làm dữ liệu tham chiếu. 
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3.2.2. Kết quả khảo sát tổng quan khả năng hấp phụ TC của từng vật liệu 

Kết quả khảo sát hiệu suất hấp phụ kháng sinh Tetracycline tại nồng độ 20 ppm 

với 0,05 g vật liệu than MGC, Fe3O4 và composite MGC/Fe3O4 trong thời gian 1 giờ 

được thể hiện qua biểu đồ Hình 3.9. 

 

Hình 3.2. Hiệu suất hấp phụ của vật liệu than MGC, Fe3O4 và MGC/Fe3O4. 

Quan sát thấy chênh lệch hiệu quả rõ rệt về hiệu suất xử lý giữa ba loại vật liệu, 

tăng dần theo thứ tự: than khí hoá MGC < Fe3O4 < MGC/Fe3O4. Đối với than nền 

MGC tuy có diện tích bề mặt riêng lớn nhất (407,5 m
2
/g) nhưng lại có hiệu suất thấp 

nhất. Nguyên nhân có thể được xác định qua bảng số liệu BET vật liệu: Có tới 86% 

diện tích bề mặt của vật liệu này nằm trong các vi mao quản (SMicro ≈ 352 m
2
/g), còn 

thể tích trung mao quản là rất thấp (0,041 cm
3
/g). Cấu trúc này gây cản trở không gian 

lớn, khiến các phân tử kháng sinh TC với kích thước lớn khó khuếch tán vào bên trong 

để tiếp cận điểm hấp phụ [62]. Ngoài ra, cơ chế hấp phụ chủ yếu dựa trên tương tác vật 

lý cũng là yếu tố giới hạn khả năng lưu giữ chất ô nhiễm này. Và trái ngược lại, mẫu 

Fe3O4 lại có sự gia tăng đột biến về hiệu suất xử lý (87%). Kết quả này khẳng định vai 

trò chủ đạo của thành phần oxit sắt từ trong việc thiết lập các liên kết hóa học bền 

vững (cơ chế tạo phức bề mặt) với các nhóm chức của kháng sinh TC, mang lại hiệu 

quả vượt trội so với hấp phụ vật lý đơn thuần [93]. Tuy nhiên, hạn chế của vật liệu này 

là diện tích bề mặt thấp (85,8 m
2
/g) và xu hướng tự kết tụ mạnh trong môi trường dung 

dịch, dẫn đến việc sụt giảm diện tích tiếp xúc hiệu dụng theo thời gian. 

Kết quả tối ưu nhất được ghi nhận trên vật liệu composite MGC/Fe3O4 với hiệu 

suất đạt khoảng 90%. Mặc dù mức tăng chỉ nhỉnh hơn đôi chút so với Fe3O4 đơn lẻ, 

nhưng đây là minh chứng thuyết phục cho sự tối ưu hóa toàn diện về mặt cấu trúc vật 
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liệu. Cụ thể, nền than đóng vai trò thiết yếu là chất đệm, giúp phân tán đồng đều các 

hạt Fe3O4, khắc phục hiệu quả hiện tượng vón cục và qua đó tối đa hóa hoạt tính của 

từng đơn vị khối lượng sắt [11], [85]. 

3.2.3. Kết quả khảo sát khối lượng 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của khối lượng vật liệu MGC/ Fe3O4 (trong khoảng từ 

0,01 g đến 0,15 g) đến quá trình xử lý kháng sinh được thể hiện tại Hình 3.10. 

Quan sát đồ thị cho thấy sự phụ thuộc trái chiều giữa hiệu suất loại bỏ và dung 

lượng hấp phụ. Cụ thể, khi tăng khối lượng chất hấp phụ từ 0,01 g lên 0,15 g, hiệu suất 

xử lý tăng mạnh từ 38,51% lên mức bão hòa 100%, trong khi đó dung lượng hấp phụ 

lại giảm đáng kể từ 22,2 mg/g xuống còn 3,81 mg/g. Xu hướng biến thiên này tương 

đồng với các kết quả đã được công bố trong các nghiên cứu trước đây về vật liệu hấp 

phụ carbon từ tính [94], [95]. Nguyên nhân chủ yếu là do tại liều lượng thấp (0,01 g), 

tỷ lệ giữa nồng độ chất ô nhiễm và số lượng tâm hoạt động trên bề mặt vật liệu rất lớn, 

dẫn đến các vị trí hấp phụ được khai thác triệt để, giúp giá trị Q đạt cực đại. Ngược lại, 

tại các mức khối lượng cao (0,15 g), lượng tâm hoạt động trở nên dư thừa so với nhu 

cầu hấp phụ thực tế. 

 

Hình 3.3. Khảo sát ảnh hưởng khối lượng vật liệu đến hiệu suất xử lý và dung lượng 

hấp phụ. 

Đáng chú ý, tại mức khối lượng 0,03 g, vật liệu đạt dung lượng hấp phụ cao 

(15,31 mg/g) với hiệu suất xử lý tương đối tốt (80,46 %). Tuy nhiên, đồ án vẫn lựa 

chọn mức khối lượng 0,05 g làm điều kiện tiêu chuẩn cho các khảo sát hấp phụ kháng 

sinh TC tiếp theo. Việc lựa chọn này nhằm đảm bảo tính an toàn cho thí nghiệm, vì 
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lượng mẫu 0,03 g quá nhỏ dễ gây sai số khi thao tác cân và rất nhạy cảm với các biến 

động của môi trường.  

3.2.4. Kết quả khảo sát thời gian hấp phụ  

Quan sát kết quả Hình 3.11 cho thấy hiệu suất hấp phụ TC của vật liệu diễn ra 

qua hai giai đoạn rõ rệt. Giai đoạn đầu, ghi nhận tốc độ hấp phụ nhanh, hiệu suất đạt 

tới 62,91 % chỉ sau 5 phút tiếp xúc và tăng mạnh lên 83,94 % sau 1 giờ. Bước sang 

giai đoạn hai (60–240 phút), hiệu suất tăng chậm từ 83,94 % lên mức cực đại 91,94% 

tại giờ thứ 4, cho ra dung lượng hấp phụ thực tế là 11,03 mg/g. 

 

Hình 3.4. Kết quả khảo sát thời gian 

Khi so sánh với các vật liệu than sinh học từ nhiều nguồn sinh khối khác, vật liệu 

cho thấy ưu thế rõ rệt về tốc độ lẫn hiệu suất. Cụ thể, than sinh học từ bã cà phê 

thường đòi hỏi thời gian tiếp xúc rất dài (lên tới 24 giờ) để đạt trạng thái cân bằng do 

hạn chế về sự khuếch tán trong cấu trúc đặc khít [96]. Bên cạnh đó, đối với than sinh 

học từ vỏ lạc, mặc dù đây là nguồn sinh khối phổ biến nhưng khi xử lý ở nồng độ 30 

mg/L, hiệu suất thường bị sụt giảm đáng kể (thường chỉ đạt 70-75%) và dung lượng 

hấp phụ thấp hơn so với mức 11,03 mg/g đạt được mà đồ án khảo sát [97]. 

Để xác định chính xác cơ chế và tốc độ phản ứng, số liệu thực nghiệm động học 

đã được áp các mô hình phi tuyến tính bao gồm: Động học giả bậc 1, bậc 2 và Elovich 

qua Hình 3.12 (a), (b), (c) và kết quả tính toán từ Bảng 3.3 cho thấy mô hình động học 

giả bậc 1 và bậc 2 có hệ số tương quan thấp (R
2
 lần lượt là 0,591 và 0,874), không đủ 

độ tin cậy để mô tả quá trình. 
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(a) 

 

(b) 

 

(c) 

  

 

 

Hình 3.5. Kết quả mô hình động học: (a) Động học giả bậc 1, (b) động học giả bậc 2 

và (c) mô hình Elovich.  

Ngược lại, mô hình Elovich cho kết quả phù hợp nhất với số liệu thực nghiệm, đạt 

hệ số tương quan 𝑅2 xấp xỉ 0,99. Sự phù hợp cao này cung cấp bằng chứng định lượng 

thuyết phục để khẳng định rằng quá trình lưu giữ Tetracycline trên vật liệu composite 

MGC/Fe3O4 bị chi phối chủ yếu bởi cơ chế hấp phụ hoá học, diễn ra trên một bề mặt 

không đồng nhất về mặt năng lượng thay vì một bề mặt đồng nhất lý tưởng (như giả 

thuyết của Langmuir). 

Bảng  3.1. Kết quả thông số các mô hình động học. 

Mô hình động học Thông số Giá trị 
Hệ số tương quan 

(R
2
) 
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Động học giả bậc 1 

(Pseudo-first-order) 

𝑄𝑒  (mg/g) 10,1 

0,591 

𝑘1 (𝑡−1) 15,1 

Động học giả bậc 2 

(Pseudo-second-order) 

𝑄𝑒 (mg/g) 10,62 

0,874 

𝑘2 (g/mg·t) 2,26 

Elovich 

  

𝛼 (mg/g·t) 51059,78 
0,993 

 
𝛽 (g/mg) 1,11 

Kết luận này hoàn toàn tương thích với bản chất cấu trúc đa pha phức tạp của vật 

liệu tổng hợp, nơi tồn tại sự phân bố đa dạng của các tâm hoạt động với các mức năng 

lượng khác nhau, bao gồm mạng lưới khung carbon xốp, các nhóm chức chứa oxy 

phong phú và các hạt nano từ tính phân tán. Theo lý thuyết Elovich, sự đa dạng này 

dẫn đến việc năng lượng hoạt hóa của quá trình hấp phụ không phải là hằng số, mà sẽ 

gia tăng tuyến tính theo độ che phủ bề mặt. Hệ quả là tốc độ hấp phụ sẽ giảm dần theo 

hàm số mũ: các tâm hoạt động có năng lượng cao sẽ ưu tiên tương tác nhanh chóng ở 

giai đoạn đầu, sau đó mới đến các tâm có năng lượng thấp hơn. Điều này minh chứng 

sâu sắc rằng sự tương tác giữa Tetracycline và vật liệu không chỉ dừng lại ở khuếch 

tán vật lý đơn thuần hay lực hút tĩnh điện yếu, mà bao gồm sự trao đổi hoặc chia sẻ 

electron hóa trị, dẫn đến hình thành các liên kết bền vững như tạo phức bề mặt giữa 

ion sắt và phối tử TC, hoặc các liên kết hydro và tương tác 𝛑 − 𝛑 mạnh mẽ. 

3.2.5. Kết quả khảo sát pH 

Giá trị pH của dung dịch là một trong những yếu tố quan trọng nhất ảnh hưởng tới 

quá trình hấp phụ vật liệu, do nó ảnh hưởng trực tiếp đến trạng thái điện tích bề mặt 

của vật liệu hấp phụ và dạng tồn tại hóa học của chất bị hấp phụ. Vì thế, việc xem xét 

ảnh hưởng của pH dung dịch đến hiệu suất xử lý TC là cần thiết, giúp ta hiểu rõ hơn về 

quá trình hấp phụ TC.  
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(a) 

 

(b) 

 

Hình 3.6. (a) Đồ thị khảo sát ảnh hưởng pH đến khả năng hấp phụ vật liệu và (b) sự 

phân ly của kháng sinh TC dưới các điều kiện pH khác nhau [64]. 

Kết quả khảo sát từ Hình 3.13 (a) cho thấy khả năng hấp phụ TC của vật liệu 

composite MGC/Fe3O4 biến thiên mạnh theo sự thay đổi của pH: vật liệu đạt hiệu suất 

tối ưu nhất trong khoảng pH 6 và suy giảm ở hai vùng axit và kiềm. Hiện tượng này có 

thể được giải thích dựa trên điểm đẳng điện pHpzc của vật liệu được trình bày ở trên và 

các hằng số phân ly pKa của phân tử TC trong Hình 3.13 (b). 

Cụ thể tại vùng pH thấp (pH < 3,3): Trong điều kiện axit mạnh này, các phân tử 

Tetracycline tồn tại chủ yếu dưới dạng cation dương do quá trình proton hoá các nhóm 

chức amine. Đồng thời, do pH dung dịch thấp hơn điểm đẳng điện nên bề mặt vật liệu  

MGC/Fe3O4 cũng mang điện tích dương. Do đó đã xuất hiện của lực đẩy tĩnh điện 

dương – dương giữa chấp hấp phụ và vật liệu bị hấp phụ, ngăn cản quá trình tiếp cận 

bề mặt dẫn đến hiệu suất hấp phụ bị sụt giảm.  

Tương tự với vùng pH cao (pH  > 7,7): Khi pH môi trường tăng cao, kháng sinh 

TC trải qua quá trình deproton hoá liên tiếp và chuyển sang tồn tại dưới dạng các 

anion mang điện tích âm. Lúc này, bề mặt của vật liệu MGC/Fe3O4 cũng chuyển sang 

trạng thái tích điện âm mạnh (pH  >  pHpzc). Sự tương tác giữa hai bề mặt cùng dấu 

tiếp tục tạo ra lực đẩy tĩnh điện âm - âm , gây yếu tố cản trở nghiêm trọng quá trình 

khuếch tán của kháng sinh, làm giảm khả năng tiếp cận của TC vào các lỗ xốp. Do đó 

hiệu suất hấp phụ đạt giá trị thấp dần.  

Tại vùng pH trung bình (5 < pH < 6): Đây là vùng điều kiện tối ưu nhất cho quá 

trình hấp phụ. Tại khoảng pH này, bề mặt vật liệu nằm gần điểm trung hòa điện tích 

pHpzc, trong khi phân tử TC cũng tồn tại chủ yếu ở dạng lưỡng cực mang cả hai điện 
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tích âm dương trong vùng pH này. Khi đó,  lực đẩy tĩnh điện đã bị triệt tiêu hoặc giảm 

thiểu tối đa, nhờ đó quá trình hấp phụ diễn ra thuận lợi nhất do được thúc đẩy mạnh 

mẽ bởi các tương tác phi tĩnh điện, bao gồm tương tác 𝜋 − 𝜋  electron (giữa vòng 

thơm của TC và mạng lưới carbon của than) [9]. Từ những phân tích trên, đồ án xác 

định được vùng pH tối ưu để vật liệu MGC/Fe3O4 hấp phụ TC là khoảng pH 6. Đây sẽ 

là giá trị pH cần chú ý để tối ưu cho các quá trình thí nghiệm sau này. 

3.2.6. Kết quả khảo sát nồng độ và phân tích đẳng nhiệt 

 

Hình 3.7. Kết quả khảo sát nồng độ. 

Từ kết quả khảo sát Hình 3.14, ta quan sát thấy mối quan hệ đối nghịch rõ rệt giữa 

dung lượng hấp phụ cân bằng và hiệu suất xử lý khi nồng độ TC đầu vào tăng từ 20 

mg/L lên 100 mg/L: Dung lượng hấp phụ cân bằng Qe tăng đáng kể và dần đạt đến 

trạng thái bão hoà, trong khi hiệu suất xử lý H % lại có xu hướng giảm dần theo quy 

luật hàm nghịch biến. Cuối cùng dung lượng hấp phụ đạt giá trị cực đại thực nghiệm là 

31,16 mg/g.  

Bảng  3.2. Bảng tổng hợp dung lượng hấp phụ cực đại (Qmax) Tetracycline trên các 

loại vật liệu hấp phụ khác nhau. 

Vật liệu hấp phụ Nguồn gốc 

sinh khối 

Điều kiện chế tạo Qmax 

(mg/g) 

Tài liệu 

tham khảo 

MGC/Fe3O4 Vỏ mắc ca Khí hóa + đồng kết 

tủa 

31,16 Trong nghiên 

cứu đồ án này 
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Than sinh học 

(R600) 

Rơm rạ Nhiệt phân (600 ℃) 14,19 [63] 

Than biến tính Ca Gỗ thông Biến tính Ca(OH)2 20,86 [98] 

Than sinh học 

(W-BC) 

Rơm lúa mì Nhiệt phân (700 ℃) 42,12 [99] 

Than hoạt tính Vỏ mắc ca Hoạt hóa NaOH 455,8 [100] 

Than từ tính 

(MBC) 

Bã nấm Nhiệt phân (600 ℃) + 

đồng kết tủa 

42,31 [101] 

So sánh với một số nghiên cứu hấp phụ kháng sinh TC được tổng hợp trong Bảng 

3.4, dung lượng hấp phụ của MGC/Fe3O4 thấp hơn đáng kể so với than hoạt tính từ vỏ 

mắc ca hoạt hóa bằng NaOH (Qmax đạt tới 455,8 mg/g) theo nghiên cứu của Martins và 

cộng sự (2015) [100]. Sự chênh lệch lớn này có thể giải thích bởi quá trình hoạt hóa 

bằng kiềm mạnh (NaOH) ở nhiệt độ cao tạo ra diện tích bề mặt riêng cực lớn (trên 

1000 m
2
/g). Tuy nhiên phương pháp này lại tiêu tốn nhiều năng lượng, hóa chất và khó 

thu hồi vật liệu sau xử lý. Do đó kết quả đồ án vẫn có ý nghĩa về mặt thực tiễn cao nhờ 

có khả năng thu hồi dễ dàng và quy trình chế tạo thân thiện hơn. Ngược lại, khi so 

sánh với các loại than sinh học từ tính và biến tính những năm gần đây, kết quả hấp 

phụ tối đa của vật liệu MGC/Fe3O4 cũng cho ra một kết quả rất khả quan. Cụ thể, dung 

lượng tối đa của vật liệu (31,16 mg/g) là cao hơn gấp 1,5 đến 2,2 lần so với than sinh 

học từ rơm rạ (14,19 mg/g) hay than gỗ thông biến tính Ca(OH)2 (20,86 mg/g) [63], 

[98]. Khi đối chiếu với các nghiên cứu có hiệu suất cao hơn như than rơm lúa mì 

(42,12 mg/g) hay than từ tính bã nấm (42,31 mg/g), vật liệu MGC/Fe3O4 vẫn có vị thế 

cạnh tranh khi nằm trong cùng một dải giá trị hấp phụ tiêu chuẩn (30–45 mg/g) [99], 

[101]. Sự chênh lệch nhỏ về dung lượng (xảy ra do đặc thù cấu trúc tiền chất) là hoàn 

toàn chấp nhận được, đổi lại giờ đây vật liệu đã sở hữu khả năng thu hồi từ tính ưu 

việt, giải quyết triệt để bài toán khó tách lọc của các loại than dạng bột thông thường. 

Tuy nhiên cũng cần xem xét cải tiến vật liệu than ban đầu bằng việc thay đổi điều kiện 

quá trình khí hoá để vật liệu có thể tận dụng tối ưu thêm cơ chế hấp phụ vật lý lỗ xốp. 

Kết quả phân tích mô hình đẳng nhiệt 3 mô hình Langmuir, Freundlich và 

Redlich-Peterson được thể hiện lần lượt qua Hình 3.15 (a), (b) và (c). Đồng thời, toàn 

bộ các tham số nhiệt động học và hệ số tương quan xác định được rút ra qua các mô 

hình cũng được tổng hợp lại trong Bảng 3.5. 
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(a) 

 

(b) 

 

(c) 

 

 

 

Hình 3.8. Các mô hình đẳng nhiệt: (a) Langmuir, (b) Freundlich và (c) Redlich-

Peterson. 

Quan sát độ phù hợp của các mô hình cho thấy thứ tự tương thích tăng dần: 

Langmuir < Freundlich < Redlich-Peterson. Cụ thể, mô hình Langmuir cho hệ số 

tương quan thấp nhất (R
2
 ≈ 0,96), cho thấy giả thuyết về sự hấp phụ đơn lớp trên bề 

mặt đồng nhất là không phản ánh đầy đủ bản chất của quá trình. Ngược lại, với sự phù 

hợp cao hơn của mô hình Freundlich (R
2
 ≈ 0,99) chứng minh bề mặt vật liệu mang 

tính chất không đồng nhất và quá trình hấp phụ có xu hướng hình thành đa lớp. Thêm 

vào đó, chỉ số cường độ hấp phụ 𝑛𝐹 trong mô hình Freundlich đạt giá trị 3,07. Theo lý 

thuyết quá trình truyền khối, với giá trị 𝑛𝐹 nằm trong khoảng 1–10 là chỉ dấu quan 

trọng cho thấy quá trình hấp phụ diễn ra rất thuận lợi. Đồng thời, kết quả này cũng 
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phản ánh sự hình thành liên kết bền vững giữa bề mặt vật liệu và phân tử chất kháng 

sinh, giúp vật liệu duy trì hiệu suất xử lý cao ngay cả khi chất ô nhiễm tồn tại ở nồng 

độ thấp. 

Bảng  3.3. Các thông số đẳng nhiệt hấp phụ của vật liệu.  

Mô hình đẳng nhiệt Hệ số xác định Giá trị 

Langmuir 

qm (mg/g) 31,16 

KL (L/mg) 0,058 

R
2
 0,96 

Freundlich 

KF (L.mg
-1

) 5,52 

nF 3,07 

R
2
 0,990 

Redlich-Peterson 

KRP (L.mg
-1

) 5,08 

aRP (L.mg
-1

)
g
 0,553 

g 0,769 

R
2
 0,9986 

Kết quả này được củng cố thêm bởi mô hình ba thông số Redlich-Peterson, mô 

hình cho kết quả khớp tốt nhất với hệ số 𝑅2 đạt 0,998. Giá trị số mũ 𝑔 tìm được là 

0,769 < 1, từ đó cũng chỉ ra cơ chế hấp phụ của vật liệu mang tính chất lai, tiệm cận 

với mô hình Freundlich ở vùng nồng độ cao. Tổng hợp lại, quá trình hấp phụ chủ yếu 

diễn ra theo cơ chế hấp phụ đa lớp trên bề mặt không đồng nhất với dung lượng hấp 

phụ cực đại là 31,16 mg/g. 
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KẾT LUẬN 

Dựa trên quá trình thực nghiệm và phân tích số liệu, đồ án đã đạt được các kết quả 

quan trọng sau đây: 

Về đặc điểm cân bằng và cơ chế hấp phụ: Về động học: Quá trình hấp phụ 

Tetracycline tuân theo mô hình Elovich. Điều này khẳng định quá trình hấp phụ diễn 

ra theo cơ chế hóa học phức tạp trên bề mặt không đồng nhất về năng lượng. Tốc độ 

hấp phụ không hằng định mà giảm dần theo hàm mũ khi bề mặt vật liệu dần bị lấp đầy 

bởi chất ô nhiễm, phản ánh sự tồn tại của nhiều loại tâm hoạt động khác nhau (cấu trúc 

giàu carbon của than và phối trí hoạt động của Fe3O4). Về đẳng nhiệt: Số liệu thực 

nghiệm phù hợp tốt nhất với mô hình Freundlich và Redlich-Peterson. Kết quả này chỉ 

ra rằng quá trình hấp phụ Tetracycline diễn ra theo cơ chế đa lớp. Các phân tử kháng 

sinh không chỉ bao phủ một lớp đơn trên bề mặt mà còn tương tác chồng lên nhau, tận 

dụng tối đa cấu trúc lỗ xốp đa cấp của vật liệu. 

Về hiệu suất xử lý: Vật liệu thể hiện khả năng loại bỏ kháng sinh Tetracycline 

vượt trội với dung lượng hấp phụ cực đại (Qmax) đạt 31,16 mg/g, cho thấy tiềm năng 

ứng dụng cao trong môi trường nước thải thực tế. pH tối ưu cho vật liệu hấp phụ là pH 

tự nhiên (khoảng pH từ 5–7). 

Về mặt ý nghĩa thực tiễn và môi trường, nghiên cứu không chỉ cung cấp một giải 

pháp vật liệu tiên tiến, giá rẻ cho bài toán xử lý ô nhiễm kháng sinh trong nước thải y 

tế và chăn nuôi, mà còn góp phần quan trọng vào việc quản lý chất thải rắn nông 

nghiệp theo định hướng kinh tế tuần hoàn. Việc tận dụng vỏ hạt mắc ca làm vật liệu kỹ 

thuật cao giúp gia tăng giá trị cho chuỗi sản xuất nông nghiệp và giảm thiểu tác động 

môi trường. 

Mặc dù đã đạt được những kết quả khả quan, để nâng cao hơn nữa hiệu quả ứng 

dụng thực tế, đồ án cũng đề xuất một số hướng nghiên cứu tiếp theo như tiếp tục tối ưu 

hóa các điều kiện của quá trình khí hóa (nhiệt độ, tác nhân khí hóa) nhằm phát triển 

sâu hơn cấu trúc lỗ xốp, tận dụng triệt để cơ chế hấp phụ vật lý. Bên cạnh đó, cần 

nghiên cứu khả năng tái sinh và tái sử dụng vật liệu qua nhiều chu kỳ hấp phụ - giải 

hấp để đánh giá độ bền và hiệu quả kinh tế, đồng thời mở rộng khảo sát khả năng xử lý 

của vật liệu đối với các chất ô nhiễm khác (kim loại nặng, phẩm màu) hoặc trong môi 

trường nước thải thực tế đa thành phần. 
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