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ARTICLE INFO ABSTRACT 

Received:  31/10/2021 This study evaluated the ability of zeolite to adsorb direct black 22 

(DB22) in aqueous solution. The results indicate that the adsorption 

depends on pH, adsorption time and initial concentration of direct 

black 22. The optimal conditions for the  direct black 22 adsorption 

are pH level of 4, contact time of 120 and initial direct black 22 

concentration of 12,5 g/L (TOC). Under optimal conditions, the 

maximum adsorption efficiency of 69,48% was achieved. 

Experimental data were evaluated based on Langmuir and Fruendlich 

adsorption isotherm models. The kinetics of the adsorption process 

were evaluated according to the pseudo-first order, pseudo-second 

order and Elovich kinetic models. The results show that the 

adsorption process follows the Fruendlich isotherm adsorption model 

(KF = 1.486 mg.g-1). The adsorption kinetics follows the pseudo-first 

order with the rate constant of 0,0222 min-1 (k1 = 0.0222 min-1). 
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THÔNG TIN BÀI BÁO TÓM TẮT 

Ngày nhận bài:  31/10/2021 Nghiên cứu này nhằm mục đích đánh giá khả năng hấp phụ chất 

nhuộm màu DB22 trong dung dịch nước của zeolite. Kết quả nghiên 

cứu cho thấy, quá trình hấp phụ chất nhuộm màu của zeolite phụ 

thuộc vào pH dung dịch, thời gian hấp phụ và nồng độ ban đầu của 

DB22. Hiệu suất hấp phụ cao nhất đạt được là 69,48% khi pH dung 

dịch bằng 4, thời gian hấp phụ 120 phút và nồng độ ban đầu của chất 

nhuộm màu là 12,5 g/L (TOC). Số liệu thực nghiệm được đánh giá 

dựa trên mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir và Fruendlich. Động 

học của quá trình hấp phụ được đánh giá theo mô hình động học bậc 

nhất, bậc hai và Elovich. Kết quả cho thấy quá trình hấp phụ tuân 

theo mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Fruendlich (KF = 1,486 mg.g-1). 

Động học hấp phụ tuân theo quy luật động học hấp phụ bậc nhất với 

hằng số tốc độ hấp phụ bằng 0,0222 phút-1 (k1 = 0,0222 phút-1). 
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1. Giới thiệu 

Hiện nay, ô nhiễm nguồn nước đang là một vấn đề đáng báo động đối với hầu hết các quốc 

gia trên thế giới. Ô nhiễm nguồn nước gây ra rất nhiều vấn đề, đặc biệt là gây hại cho sức khỏe 

con người, trong đó có bệnh ung thư. Vì vậy, việc làm sạch nguồn nước để tái sử dụng là vấn đề 

có tính cấp thiết và nhận được sự quan tâm rất lớn của các nhà khoa học. 

Có rất nhiều tác nhân gây ô nhiễm nguồn nước, trong đó có ngành công nghiệp thuộc da và dệt 

nhuộm. Ngành thuộc da và dệt nhuộm là ngành sử dụng lượng chất nhuộm màu cao nhất và thải ra 

môi trường một lượng lớn chất thải ô nhiễm mang màu [1], [2]. Ngoài gây hại cho sức khỏe con 

người, nước thải dệt nhuộm có độ màu rất cao chỉ với hàm lượng rất nhỏ chất nhuộm màu, làm cản 

trở ánh sáng và gây hại cho sinh vật thủy sinh, đồng thời gây mất cảm quan cho con người. 

Chất nhuộm màu direct black 22 (DB22) thuộc loại chất nhuộm màu azo được sử dụng phổ 

biến; vì vậy thường có nồng độ cao trong nước thải dệt nhuộm. Trong phân tử DB22 chứa những 

nhóm azo (-N=N-), phenyl và naphthyl, các nhóm này làm cho phân tử DB22 rất bền và độc hại 

nếu thâm nhập vào con người thông qua nguồn nước [3]. 

Có rất nhiều phương pháp khác nhau được sử dụng để khử màu và phân hủy thuốc nhuộm, 

như phương pháp hấp phụ [4], [5]; phương pháp phân hủy sinh học [6]; phương pháp điện hóa 

[7]; phương pháp quang xúc tác [8]; phương pháp oxi hóa Fenton [9], [10];… Trong đó, phương 

pháp hấp phụ là phương pháp đơn giản, kinh tế, thường được sử dụng trước khi áp dụng các 

phương pháp xử lý nâng cao, phù hợp để xử lý chất nhuộm màu. 

Zeolite là khoáng chất aluminosilicate ngậm nước tự nhiên hoặc tổng hợp, có cấu trúc đa diện 

dựa trên các phức hợp [SiO]4- và [AlO]5-. Các hợp chất này có cấu trúc đặc biệt và độc đáo cho 

phép hấp phụ hiệu quả các loại chất gây ô nhiễm môi trường khác nhau [11]. Zeolite chứa các lỗ 

xốp rộng và sâu, đồng thời có diện tích bề mặt lớn (2050 m2/g) cho phép chúng có khả năng hấp 

phụ rất tốt các chất ô nhiễm khác nhau. 

Trong bài báo này, ảnh hưởng của các yếu tố như độ pH dung dịch, thời gian hấp phụ và nồng 

độ DB22 đến hiệu suất hấp phụ được nghiên cứu. Đồng thời, mô hình động học hấp phụ và mô 

hình đẳng nhiệt DB22 bằng zeolite cũng được nghiên cứu. 

2. Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 

2.1. Thực nghiệm 

Zeolite tự nhiên sử dụng cho nghiên cứu có kích thước hạt nhỏ hơn 1 mm được mua từ Công 

ty Nito Funka Kogyo K. K., Nhật Bản. Đặc điểm của vật liệu zeolite là: Diện tích bề mặt: 

26,1541 m²/g; thể tích lỗ rỗng: 0,252342 cm³/g; kích thước hạt: 38,3594 nm; điểm đẳng điện 

(pHpzc): 4,75. 

Để nghiên cứu ảnh hưởng của pH đến quá trình hấp phụ, nồng độ ban đầu của DB22 (TOC = 

41,5 mg/L); hàm lượng zeolite 2 gam/L dung dịch; thời gian hấp phụ 120 phút được giữ không 

đổi. Còn pH được điều chỉnh thay đổi từ 311. 

Để nghiên cứu ảnh hưởng của thời gian đến quá trình hấp phụ, các yếu tố được giữ cố định 

bao gồm: nồng độ ban đầu của DB22 (TOC = 41,5 mg/L); ); hàm lượng zeolite 2 gam/L dung 

dịch; pH = 4. Còn thời gian hấp phụ được thay đổi từ 10360 phút. 

Để nghiên cứu ảnh hưởng nồng độ đầu của DB22 đến quá trình hấp phụ, hàm lượng zeolite 2 

gam/L dung dịch; pH = 4; thời gian 120 phút. Còn nồng độ DB22 đầu vào được thay đổi ứng với 

TOC từ 6,25100 mg/L. 

2.2. Phương pháp nghiên cứu 

2.2.1. Phương pháp phân tích trong phòng thí nghiệm  

Giá trị nồng độ chất hữu cơ của chất nhuộm màu DB22 được xác định thông qua phân tích giá 

trị nồng độ tổng cácbon hữu cơ trong dung dịch (TOC).  Sử dụng phương pháp oxi hoá trực tiếp 

trên thiết bị Multi T/N cho giá trị nồng độ TOC. 
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Hình thái cấu trúc bề mặt được phân tích thông qua ảnh SEM. Thành phần các nguyên tố được 

xác định thông qua phổ EDX. Các nhóm cấu trúc trên bề mặt vật liệu trước và sau hấp phụ được 

phân tích thông qua phổ IR. 

2.2.2. Phương pháp xử lý số liệu 

Hiệu suất xử lý được tính toán theo phương trình (1) và dung lượng hấp phụ được tính toán 

thông qua phương trình (2): 

                                                        o e

o

C C
H .100%

C

−
=                                      (1) 

                                                       
( )o e
C C .V

q
m

−
=                                                   (2) 

Trong đó: H (%) là hiệu suất xử lý; q (mg/g) là dung lượng hấp phụ; Co (mg/L) là nồng độ 

DB22 ban đầu; Ce (mg/L) là nồng độ DB22 sau khi hấp phụ; m (g) là khối lượng zeolite. 

Số liệu được phân tích, xử lý. Sau đó, sử dụng phần mềm SPSS để tính trung bình và độ lệch 

chuẩn. Vẽ đồ thị và chạy các mô hình động học, mô hình hấp phụ bằng phần mềm origin 19.  

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Đặc điểm của vật liệu 

Hình thái bề mặt của zeolite được biểu diễn trên Hình 1a. Phần trăm khối lượng và số lượng 

của các nguyên tố được biểu diễn trên Hình 1b. Phổ hồng ngoại (IR) của zeolite được biểu diễn 

trên Hình 2. 

 

Hình 1. Ảnh SEM (a) và phổ EDX (b) của zeolite 

 

Kết quả ảnh SEM trên Hình 1a cho thấy, bề mặt của zeolite có cấu trúc không đồng nhất, trên 

đó có nhiều những lỗ nhỏ và những hốc lớn; điều này giúp cho zeolite có khả năng hấp phụ đa 

dạng các chất cả vô cơ và hữu cơ. 

Để đánh giá độ tinh khiết của vật liệu, phổ EDX được sử dụng. Kết quả phổ EDX trên Hình 

1b cho thấy thành phần của zeolit bao gồm các nguyên tố C, O, Na, Al, Si, K, Ca, Fe tương ứng 

với thành phần % khối lượng là 18,18%, 56,85%, 1,25%, 3,91%, 17,51%, 0,62%, 0,86%, 0,83% 

và tương ứng với thành phần % số nguyên tử là 25,47%, 59,81%, 0,92%, 2,44%, 10,49%, 0,27%, 

0,36%, 0,25%. Ngoài những nguyên tố chủ yếu của zeolite như O, Na, Al, Si, K cũng có mặt 

những nguyên tố khác như C, Ca, Fe. 

Kết quả phổ hồng ngoại IR trên Hình 2 cho thấy, zeolite trước hấp phụ và sau hấp phụ DB22 

đều xuất hiện dao động của liên kết C=C tại vị trí 1636 cm-1, dao động của liên kết C-O tại vị trí 

1216 cm-1 và 1015 cm-1, dao động của liên kết C-H tại các vị trí 783 cm-1, 686 cm-1, 629 cm-1. Kết 

quả trên cũng cho thấy, giữa zeolite sau khi hấp phụ DB22 ngoài các dao động đặc trưng của 
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zeolite không thấy xuất hiện thêm dao động của các liên kết khác. Chứng tỏ quá trình hấp phụ 

DB22 không tạo ra các liên kết mới. 

 
Hình 2. Phổ hồng ngoại (IR) của zeolite 

3.2. Ảnh hưởng của pH dung dịch đến khả năng hấp phụ của zeolite 

Để nghiên cứu ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ DB22 của zeolite, dung dịch nghiên 

cứu được điều chỉnh về các giá trị pH= 3÷11; bổ sung chất hấp phụ; tiến hành hấp phụ trong thời 

gian 120 phút, sau đó lọc mẫu và phân tích nồng độ DB22 thông qua giá trị nồng độ TOC trước 

và sau hấp phụ. 

 
Hình 3. (a) Ảnh hưởng của pH đến hiệu quả xử lý DB22 bằng zeolite (TOC = 41,5 mg/L; hàm lượng 

zeolite 2 g/L; T = 30oC; t = 120 phút), (b) giá trị điểm đẳng điện của Zeolite 

Độ pH của dung dịch ảnh hưởng đến điện tích bề mặt của chất hấp phụ, ảnh hưởng đến sự 

phân ly các nhóm chức tại tâm hấp phụ và ảnh hưởng đến chất nhuộm màu DB22 trong dung 

dịch. Do đó, độ pH có ảnh hưởng rất lớn đến toàn bộ quá trình hấp phụ [12]. 
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Điểm đẳng điện (pHpzc) là một giá trị đóng vai trò quan trọng trong quá trình hấp phụ các loại 

ion từ dung dịch lên bề mặt chất rắn. Kết quả xác định pHpzc của vật liệu zeolite cho thấy bề mặt 

vật liệu có tính axit yếu (pHpzc = 4,75). 

Kết quả nghiên cứu trên Hình 3a cho thấy, ở pH < 7, dung lượng và hiệu suất hấp phụ của vật 

liệu cao hơn so với pH > 7. Trong đó, giá trị pH tối ưu được xác định là 4. Điều này có thể được 

giải thích, trong môi trường axit với pH < pHpzc (pHpzc = 4,75 (Hinh 3b)) thì bề mặt chất hấp phụ 

tích điện dương và làm tăng cường khả năng hấp phụ chất nhuộm màu DB22. Giá trị pH tối ưu 

này được sử dụng cho các nghiên cứu tiếp theo. 

3.3. Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ và nghiên cứu động học hấp phụ 

Để nghiên cứu ảnh hưởng của thời gian đến khả năng hấp phụ DB22 của zeolite, nồng độ DB22 

đầu vào được cố định và pH = 4. Thay đổi thời gian hấp phụ và thực hiện thí nghiệm ở các mốc t = 

10, 30, 60, 120, 180, 240, 300 và 360 phút. Kết quả thí nghiệm được biểu diễn trên Hình 4. 

Kết quả nghiên cứu cho thấy, khi thời gian hấp phụ tăng thì dung lượng hấp  phụ và hiệu suất 

hấp phụ tăng lên. Khi thời gian hấp phụ là 120 phút thì hiệu suất hấp phụ đạt 58,98%. Sau thời 

gian đó, dung lượng hấp phụ và hiệu suất hấp phụ thay đổi không đáng kể.  Do đó, thời gian 120 

phút được lựa chọn cho những thí nghiệm tiếp theo. 

 
 

Hình 4. Ảnh hưởng của thời gian hấp phụ đến hiệu 

quả xử lý DB22 bằng zeolite (TOC = 41,5 mg/L; 

hàm  lượng zeolite 2 g/L; T = 30oC; pH = 4) 

Hình 5. Mô hình động học hấp phụ DB22 bằng 

zeolite 

 

Các số liệu động học hấp phụ được xử lý thông qua các mô hình: động học bậc nhất [13], 

động học bậc 2 [14] và phương trình động học hấp phụ Elovich [15], được biểu diễn trong các 

phương trình (3), (4) và (5) tương ứng. Các kết quả nghiên cứu động học hấp phụ được biểu diễn 

trên Hình 5 và Bảng 1. 

                          ( )e t e 1
ln q q lnq k t− = −                                                  (3) 

                                
2

t e2 e

t 1 t

q qk q
= +                                      (4) 

                                
( )

t

ln lnt
q


= +

 
                                               (5) 

Trong đó: qe (mg/g) là dung lượng hấp phụ khi đạt cân bằng hấp phụ; qt (mg/g) là dung 

lượng hấp phụ tại thời điểm t; k1, k2 là hằng số tốc độ;   là hằng số hấp phụ tại thời điểm ban 

đầu (
1 1mg.g .ph− −

) và   hằng số hấp phụ (
1 1mg.g .ph− −

). 

Kết quả nghiên cứu được biểu diễn trên Hình 5 và Bảng 1 cho thấy, động học hấp phụ tuân 

theo tốt hơn mô hình động học bậc nhất (R2 = 0,9862) so với mô hình động học bậc 2 (R2 = 
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0,9698) và mô hình Elovich (R2 = 0,9741). Hằng số tốc độ của quá trình hấp phụ theo mô hình 

động học bậc nhất là k1 = 0,0222 phút-1. Kết quả này lớn hơn so với kết quả nghiên cứu của tác 

giả Eman A. Alabbad [16] về zeolite hấp phụ chất nhuộm màu DY50 (k1 = 0,0092 phút-1). 

Bảng 1. Các thông số của các mô hình động học hấp phụ DB22 

Mô hình động học bậc 1 Mô hình động học bậc 2 Mô hình Elovich qe,exp 

(mg/g) 

qm,cal 

(mg/g) 

k1 R2 qm,cal 

(mg/g) 

k2 R2   R2  

13,39 0,0222 0,9862 14,23 0,0019 0,9698 1,134 0,337 0,9741 13,85 

3.4. Ảnh hưởng của nồng độ DB22 và nghiên cứu đẳng nhiệt hấp phụ 

Để nghiên cứu ảnh hưởng của nồng độ đầu vào DB22 đến khả năng hấp phụ của zeolite, hàm 

lượng zeolite, pH, thời gian hấp phụ tối ưu được cố định. Thay đổi nồng độ DB22 đầu vào và 

thực hiện thí nghiệm ở các nồng độ TOC: 6,25; 12,5; 25; 37,5; 50; 62,5; 75; 87,5, 100 mg/L. Kết 

quả thí nghiệm được biểu diễn trên Hình 6.  

Kết quả nghiên cứu cho thấy, nồng độ của DB22 có liên hệ với dung lượng hấp phụ chất 

nhuộm màu trên bề mặt của zeolite. Có thể thấy rằng, khi nồng độ ban đầu của DB22 tăng lên thì 

dung lượng hấp phụ tăng dần lên đến giá trị cực đại. Khi nồng độ đầu của DB22 là 12,5 mg/L thì 

hiệu suất hấp phụ đạt giá trị cao nhất là 69,48%. 

Nhiệt động lực học của quá trình hấp phụ được nghiên cứu dựa trên mô hình hấp phụ đẳng 

nhiệt Langmuir và Fruendlich. 

Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir được mô tả bởi phương trình sau: 

        e e

e m L m

C C1

q q K q
= +                                                               (6) 

Trong đó, Ce là nồng độ của chất màu khi đạt cân bằng hấp phụ, qe là dung lượng hấp phụ cân 

bằng. Các hằng số trong phương trình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir là qm và KL có liên quan đến 

dung lượng hấp phụ và năng lượng của quá trình hấp phụ. 

Mô hình hấp phụ Freundlich được biểu diễn bởi phương trình: 

             
1/n

e F e
q K C=                                                       (7) 

Các hằng số trong mô hình hấp phụ Fruendlich là KF và n có liên quan đến dung lượng hấp 

phụ và cường độ hấp phụ. 

Kết quả nghiên cứu nhiệt động học hấp phụ được biểu diễn trên Hình 7 và Bảng 2. 

  
Hình 6. Ảnh hưởng của nồng độ DB22 đến hiệu 

quả xử lý bằng zeolite (khối lượng zeolite 0,05 g; T 

= 30oC; pH = 4; t = 120 phút) 

Hình 7. Mô hình đẳng nhiệt hấp phụ DB22 bằng 

zeolite 
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Giá trị R2 theo mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir và Fruendlich tương ứng là 0,9741 và 

0,9875. Cũng tính được dung lượng hấp phụ cực đại là qm là 17,21 
1mg.g−
, hằng số hấp phụ KL 

là 0,0186. Hằng số KF trong phương trình hấp phụ Fruendlich phản ảnh dung lượng hấp phụ là 

1,486 
1mg.g−
. Kết quả nghiên cứu này cho thấy, mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Fruendlich phù hợp 

hơn để mô tả cân bằng hấp phụ đẳng nhiệt. Kết quả nghiên cứu này phù hợp với kết quả nghiên 

cứu của một số tác giả trên thế giới [16], [17]. 

Bảng 2. Các thông số của mô hình đẳng nhiệt hấp phụ DB22 

Mô hình Langmuir Mô hình Freundlich qe,exp (mg/g) 

qm (mg/g) KL R2 KF
 1/n R2 

17,28 
17,21 0,0186 0,9741 1,486 0,547 0,9875 

4. Kết luận 

Kết quả nghiên cứu hấp phụ chất nhuộm màu DB22 bằng chất hấp phụ zeolite cho thấy quá 

trình hấp phụ bị ảnh hưởng chủ yếu bởi độ pH, thời gian và nồng độ đầu của chất nhuộm màu. 

Hiệu suất hấp phụ đạt giá trị cao nhất là 69,48% khi nồng độ đầu của DB22 là 12,5 mg/L, pH của 

dung dịch là 4 và thời gian hấp phụ là 120 phút. Động học hấp phụ tuân theo mô hình động học 

hấp phụ bậc nhất (R2 = 0,9862), động học hấp phụ xảy ra khá nhanh thể hiện ở hằng số tốc độ 

hấp phụ k1 = 0,0222 phút-1. Kết quả cũng cho thấy quá trình hấp phụ tuân theo mô hình hấp phụ 

đẳng nhiệt Fruendlich với hằng số KF là 1,486 
1mg.g−
. 
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