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Loại bỏ kháng sinh doxycycline trong nước bằng vật liệu hấp phụ
có nguồn gốc từ vỏ chuối

Võ Thị Diệu Hiền1,*, Nguyễn Văn Trực2, Nguyễn Thị Hoa2

TÓM TẮT
Nghiên cứu này đã đánh giá hiệu quả loại bỏ kháng sinh doxycycline (DOX) của vật liệu than sinh
học (TSH) được điều chế từ vỏ chuối với các nhiệt độ khác nhau. Các yếu tố ảnh hưởng đến quá
trình hấp phụ kháng sinh (bao gồm pH, nồng độ DOX ban đầu, thời gian tiếp xúc, liều lượng TSH)
đã được nghiên cứu. Kết quả cho thấy rằng TSH được tạo ra ở nhiệt độ cao (800oC) và biến tính
KOH (BP-KOH), có khả năng hấp phụ kháng sinh cao hơn so với nhiệt độ thấp (không nhiệt phân và
nhiệt phân 500oC, tương ứng BP và BP500). Đặc tính của vật liệu được xác định bằng các phương
pháp kính hiển vi điện tử (SEM), phương pháp phân tích FITR, phương pháp xác định điện thế zeta,
phương pháp phân tích BET. Qua ảnh SEM cho thấy vật liệu chế tạo được có chứa nhiều lỗ xốp.
Phổ FTIR chỉ ra rằng vật liệu chế tạo được có chứa các nhóm chức bề mặt như O – H, C – H, C –
C,... Kết quả phân tích BET cho thấy diện tích bề mặt của BP-KOH đạt cao nhất (710,214 m2/g). Khả
năng hấp phụ DOX (120 mg/L) của BP-KOH thu được hiệu suất xử lý cao đạt 97,9% với thời gian
hấp phụ trong 1440 phút (24 h) với pH tối ưu bằng 6. Kết quả nghiên cứu cho thấy, vật liệu TSH
được chế tạo từ vỏ chuối có tiềm năng lớn trong việc ứng dụng xử lý kháng sinh trong nước.
Từ khoá: Doxycycline, Hấp phụ đẳng nhiệt, Than sinh học, Vỏ chuối

GIỚI THIỆU
Ngày nay, các dịch vụ chăm sóc y tế không ngừng
phát triển nhằm đảm bảo sức khỏe cho con người.
Cùng với đó thì vấn đề về lượng nước thải phát sinh
từ các cơ sở y tế ngày càng gia tăng. Theo thống kê
của Cục Quản lý Môi trường Y tế, ước tính các cơ sở
y tế trên cả nước hàng ngày phát sinh khoảng 125.000
m3 nước thải y tế1. Đáng chú ý là các loại thuốc
kháng sinh (penicillin, ceohalosporin, monobactam,
aminosid, amoxicillin,…) chiếm tỉ lệ khá lớn trong
nước thải y tế. Doxycycline (C22H24N2O8) (DOX) là
một loại kháng sinh phổ biến được sử dụng để điều trị
nhiều loại vi khuẩn gây bệnh, bao gồm cả vi khuẩn gây
bệnh trên da (mụn trứng cá), đường tiêu hóa (ruột),
hô hấp (phổi), mắt (mắt) và nha chu (nướu),…. ước
tính có khoảng 10–40% kháng sinh được cơ thể con
người hấp thụ, phần lớn chúng sẽ được thải vào môi
trường nước2. Do tác dụng gây độc tế bào cao, dư
lượng DOX trong môi trường tích lũy trong hệ sinh
thái và trong chuỗi thức ăn từ đó sẽ ảnh hưởng đến
sức khỏe con người3,4. Trong những năm gần đây, dư
lượng kháng sinh trong nguồn nước là vấn đề quan
tâm của rất nhiều nhà khoa học. Nhiều công nghệ
đã được nghiên cứu rộng rãi để xử lý kháng sinh, bao
gồm các quá trình sinh học kỵ khí và hiếu khí5, quá
trình oxy hóa nâng cao 6 và hấp phụ7. Trong đó, quá
trình hấp phụ đã thu hút được sự chú ý của các nhà

khoa học 8. Than sinh học (TSH) là một loại vật liệu
hấp phụ, là một trong những vật liệu có tiềm năng cao
trong việc xử lý nước thải bởi tính ổn định hóa học,
có cấu trúc xốp, diện tích bề mặt lớn, giàu nhóm chức
và các chất khoáng9–11. Ngoài ra, các nghiên cứu gần
đây còn chỉ ra rằng, TSH là vật liệu tiềm năng được
sử dụng làm vật liệu hấp phụ nhằm loại bỏ các chất
ô nhiễm trong nước thải y tế, chẳng hạn như doxy-
cycline12, tetracycline13, norfloxacin14,… tận dụng
nguồn sinh khối từ phụ phẩm nông nghiệp, chế tạo
vật liệu hấp phụ ứng dụng xử lý môi trường là hướng
đi phù hợp với phong trào không chất thải cũng như
nền kinh tế tuần hoàn8. Ở Việt Nam, chuối có thể thu
hoạch quanh năm, đạt trung bình 2,1 triệu tấn/năm,
theo thống kê của BộNông nghiệp và Phát triểnNông
thôn, năm 2020, sản lượng chuối là 2,19 triệu tấn. Sản
lượng chuối của Việt Nam tăng từ 470.000 tấn năm
1971 lên 2,19 triệu tấn năm 2020. Vì vậy, inh khối
vỏ chuối có số lượng lớn, tận dụng nguồn phụ phẩm
nông nghiệp, điều chế vật liệu hấp phụ ứng dụng xử lý
ô nhiễm môi trường là giải pháp xanh. Trong nghiên
cứu này, vỏ chuối được tận dụng để điều chế TSH và
được ứng dụng để loại bỏ DOX trong nước. Đặc tính
của TSH về hình thái, cấu trúc cũng được khảo sát.
Đồng thời, thử nghiệm các yếu tố ảnh hưởng đến khả
năng loại bỏ DOX trong nước bởi TSH như pH dung
dịch, nồngđộDOXbanđầu, liều lượngTSH, thời gian
tiếp xúc cũng được thực hiện.

Trích dẫn bài báo này: Hiền V T D, Trực N V, Hoa N T. Loại bỏ kháng sinh doxycycline trong nước 
bằng vật liệu hấp phụ có nguồn gốc từ vỏ chuối . Sci. Tech. Dev. J. - Sci. Earth Environ. 2023; 
7(2):728-740.
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VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP
Hóa chất
Hóa chất được sử dụng trong nghiên cứu bao gồm:
acid hydrochloric (HCl), sodium hydroxide (NaOH),
potassium hydroxide (KOH), xuất xứ từ Merck, Đức.
Chất chuẩn doxycycline (C22H24N2O8) (DOX) được
mua tại Viện kiểm nghiệm thuốc Thành phố Hồ Chí
Minh. Dung dịch được pha ở nồng độ 200mg/L bằng
cách cân 100 mg DOX định mức bình 500 mL, sau
đó đem bảo quản và pha loãng nồng độ thấp hơn khi
cần để dùng cho các thí nghiệm sau. Nước sử dụng là
nước cất qua lọc bằng máy lọc nước siêu sạch (EASY-
pure II RF củaThermo Scientific, Mỹ).

Điều chế vật liệu
Điều chế TSH được thực hiện dựa theo nghiên cứu
của Nguyen và cộng sự 15 và được trình bày chi tiết
như sau: vỏ chuối xiêm (Musa acuminata x balbisiana
colla) tươi rửa sạch, cắt nhỏ khoảng 2-3 cm, sấy khô
ở nhiệt độ 80oC trong 1 ngày. Sau đó, xay nhuyễn
nhỏ, sàng rây đến kích thước hạt < 0,075 mm, thu
được vật liệu thô ban đầu, ký hiệu BP. Vật liệu thô
BP được nhiệt phân bằng lò nung (Model VMF 10/6,
Vương Quốc Anh) ở nhiệt độ 500oC, tốc độ gia nhiệt
10oC/phút, thời gian giữ nhiệt trong 2 giờ, trong điều
kiện hạn chế oxy, dòng khí nitơ với lưu lượng 100
mL/phút được cung cấp trong suốt quá trình nhiệt
phân16 tạo thành TSH. Dùng giấy lọc Whatman®
0,45-µm và nước cất rửa TSH một vài lần. Sau đó
TSH được cho vào tủ sấy để sấy khô ở nhiệt độ 80oC
và được ký hiệu BP500. Trộn BP500 với KOH theo tỉ
lệ 1:4 về khối lượng14, 10 mL nước cất thêm vào và
khuấy từ mạnh trong vòng 2 giờ. Sau đó đem sấy hỗn
hợp ở 140oC trong 3 giờ. Hỗn hợp sấy khô được đem
nhiệt phân ở 800oC trong điều kiện hạn chế oxy trong
2 giờ. Để hạn chế oxy, dòng khí N2 được cấp vào lò
nung với tốc độ 100 mL/phút. Vật liệu đã nhiệt phân
được rửa với dung dịch 1M HCl và nước cất đến khi
pH bằng 717. Cuối cùng đem vật liệu được sấy ở 80
oC và được ký hiệu BP-KOH. Sản phẩm BP, BP500 và
BP-KOH được bảo quản trong bình hút ẩm.

Các thí nghiệm hấp phụ doxycycline
Các thí nghiệm hấp phụ DOX được thực hiện với
các ống nghiệm polyethylene 50 mL có thể tích phản
ứng 30 mL. pH của dung dịch được điều chỉnh khi
cần thiết bằng dung dịch HCl 0,1M hoặc dung dịch
NaOH 0,1 M và đo pH được thực hiện bằng máy đo
pH Milwaukee Mi150 (Rumania). Máy lắc Jeio Tech
OS-2000 (Hàn Quốc) được sử dụng trong nghiên cứu
này, các thông số được cài đặt giống nhau trong mỗi
thử nghiệm: tốc độ lắc là 150 vòng/phút, thời gian lắc

là 24 giờ và nhiệt độ là 25oC. Nghiên cứu các yếu tố
ảnh hưởng đến khả năng hấp phụ DOX bởi TSH, bao
gồm: pH dung dịch, nồng độ DOX ban đầu, thời gian
hấp phụ, khối lượngTSH.Các điều kiện khảo sát được
trình bày chi tiết trong Bảng 1. Các thí nghiệm đẳng
nhiệt hấp phụ được thực hiện ở nồng độ DOX ban
đầu trong khoảng từ 10 đến 120 mg/L và liều lượng
BP-KOH là 1 g/L. Dung dịch sau khi hấp phụ được
lọc qua giấy lọc Whatman® 0,45-µm để loại bỏ TSH
ra khỏi dung dịch. Dung dịch sau lọc được phân tích
nồng độ DOX bằng cách sử dụngmáy quang phổ Dy-
namica Halo XB-10 UV-VIS (Vương quốc Anh) với
bước sóng 300 nm. Tất cả các thí nghiệm khảo sát
đều được làm lặp 3 lần. Dữ liệu đưa ra trong nghiên
cứu này là kết quả trung bình của thí nghiệm ba lần
lặp lại. Số liệu được tính toán và xử lý bằng phầnmềm
Microsoft Excel 2010 và Origin 2021.

Các phương pháp phân tích đặc tính của
than sinh học

Đặc tính của TSH được phân tích bởi các kỹ thuật
SEM, FTIR và BET. Mẫu TSH được phân tích tại Viện
Công nghệ Hóa học. Phân tích hình thái bề mặt TSH
bằng kính hiển vi điện tử quét (Scanning electronmi-
croscope - SEM) được thực hiện trên thiết bị SEM,
JEOL, JSM-6700F, Nhật bản. Phân tích các nhóm
chức của TSH bằng cách đo phổ biến đổi hồng ngoại
(Fourrier Transformation Infrared - FTIR) được thực
với thiết bị Tensor 27 FT-IR, Bruker, Đức với số sóng
trong khoảng 400-4000 cm−1. Phương pháp phân
tích Brunauer Emmett Teller (BET) được sử dụng để
xác định diện tích bề mặt của TSH.
Giá trị pH tại điểm điện tích bằng không (pHPZC)
của TSH được xác định dựa theo phương pháp18.
Các bước thực hiện được trình bày như sau: 30 mL
dung dịch 0,01 M NaCl đã được điều chỉnh pHt từ
3 đến 10 bởi dung dịch 0,1 M NaOH hoặc 0,1 M HCl
được cho vào các ốngnghiệmpolyethylene 50mL, cân
0,03 g TSH cho vào các ống nghiệm. Chuyển các ống
nghiệm này vào máy lắc và lắc trong 24 giờ với tốc độ
lắc 150 vòng/phút. Sau đó lọc dung dịch qua giấy lọc
Whatman® 0,45-µmvà đo pHs. Tính toán giá trị∆pH
= pHs-pHt . Vẽ đồ thị ∆pH theo pHt . Giá trị pH tại
giao điểm của đường thẳng ∆pH = 0 với đường ∆pH
theo pHt được xác định là pHPZC của TSH.

Tính toán kết quả

Dung lượng hấp phụ DOX bởi TSH được tính theo
công thức:

qe =
(C0 −Ce)V

m
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Bảng 1: Thực nghiệm các yếu tố ảnh hưởng khả năng hấp phụ DOX bởi TSH

Yếu tố khảo sát pH Nồng độ DOX
ban đầu (mg/L)

Thời gian
(phút)

Khối lượng
TSH (g)

Tốc độ lắc
(vòng/phút)

pH 3,0 - 10,0 60 1440 0,03 150

Nồng độ DOX ban
đầu

6,0 20-140 1440 0,03 150

Thời gian 6,0 120 0-1440 0,03 150

Khối lượng TSH 6,0 120 1440 0,01 - 0,05 150

Hiệu suất hấp phụ được tình bởi công thức:

H =
(C0 −Ce)×100%

C0

Trong đó: qe (mg/g) dung lượng hấp phụ DOX trên
1 gam TSH; C0 (mg/L): nồng độ DOX trước khi hấp
phụ; Ce (mg/L): nồng độ DOX sau khi hấp phụ; m
(g): khối lượng TSH; V (L): thể tích dung dịch DOX,
H (%): hiệu suất hấp phụ DOX.

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
Đặc tính của vật liệu hấp phụ
Hình 1 cho thấy ba loại vật liệu (BP, BP500 và BP-
KOH) trước khi hấp phụ có hình thái không đều và
xốp bềmặt. Vật liệu thô ban đầu BP có cấu trúc bềmặt
mịn, kích thước lỗ rỗng nhỏ. Than sinh học BP500 có
cấu trúc bề mịn nhẵn, thô hơn, hình dạng lỗ rỗng to
hơn như những san hô. Đối với BP-KOH, lỗ xốp bên
trong dần dần xuất hiện to và nhiều hơn, những lỗ
rỗng này sẽ giúp vật liệu dễ dàng và thuận lợi trong
quá trình hấp phụ chất ô nhiễm. Mouiya et al.19 cũng
nghiên cứu về vật liệu hấp phụ vỏ chuối cho thấy hình
ảnh SEM của vỏ chuối ban đầu với các lỗ rỗng không
đồng nhất. Kết quả nghiên cứu cho thấy sau khi hấp
phụ, có sự thay đổi đáng kể trong cấu trúc của vỏ
chuối, vỏ có vẻ bề mặt thô ráp với các lỗ rỗng giống
miệng núi lửa.
Phổ FTIR của ba loại vật liệu thu được để xác định các
nhóm chức có trong vỏ chuối. Quan sát Hình 2c cho
thấy mẫu BP, BP500 và BP-KOH có sự dịch chuyển
phổ. Mẫu BP xuất hiện các nhóm chức đặc trưng
nhóm C – H tại 2922 cm−1 và nhóm C – C tại 1068
cm−1. NhómO – H, C – H, C = C và C – C xuất hiện
ở BP500 tương ứng tại 3446 cm−1, 2923 cm−1, 1569
cm−1 và 1032 cm−1. Tuy nhiên quá trình biến tính
than bằng KOH đã dịch chuyển phổ tại nhóm chức C
– C là 1068 cm−1 trên BP và 1032 cm−1 trên BP500
thành 1048 cm−1 trên BP-KOH. Mặt khác, quá trình
hoạt tính đã làm biến mất nhóm chức C = C tại 1569
cm−1. Kết quả này chỉ ra rằng nhóm chức acid car-
boxylic đã phát triển trên thanBP-KOH.TrênHình 2c

cũng cho thấy cường độ nhómC–C trên BP và BP500
thấp hơn trên than BP-KOH.Điều này được giải thích
do nhóm cacboxyl đã phản ứng với nhóm OH− khi
TSH BP-KOH biến đổi bằng KOH
Hình 2a cho thấy diện tích bề mặt BET của ba loại vật
liệu tăng từ 0,164 m2/g (BP) lên 8,251 m2/g (BP500)
và 710,214 m2/g (BP-KOH) khi nhiệt độ nhiệt phân
tăng lên. Palma et al.20 đã báo cáo giá trị của diện
bề mặt của BP có nguồn gốc từ chuối ngự Đại Hoàng
(Musa spp) là 5 m2/g. Diện tích bề mặt của BP làm
từ chuối xiêm (Musa acuminata x balbisiana colla)
trong nghiên cứu này thấp hơn nhiều so với vật liệu
ở nghiên cứu của Palma et al.20. Điều này cho thấy
giống chuối khác nhau cũng ảnh hưởng đến diện tích
bềmặt BET.Mặt khác, Zeng et al.12 dùng rơm rạ ở các
nhiệt độ khác nhau (BC) để xử lý DOX, kết quả cho
thấy với diện tích bề mặt BET của BC tăng khi nhiệt
độ nhiệt phân tăng, cụ thể từ 3,29 m2/g (BC300) lên
9,95 m2/g (BC500) và 20,55 m2/g (BC700). Hình 2b
cho thấy giá trị pHpzc của vật liệu BP-KOH là 7,7. Kết
quả này tương đồng với các nghiên cứu trước. Zhang
et al.21 cho thấy pHpzc của than sinh học từ vỏ trấu
là 7,5. Bagheri et al.22 cũng cho thấy pHpzc của than
sinh học có nguồn gốc từ vỏ hạt chùm ngây là 7,09.

Ảnhhưởng của vật liệu lên hiệu quả loại bỏ
doxycycline
Nhiệt độ nhiệt phân của vật liệu có ảnh hưởng đối với
việc loại bỏ kháng sinh DOX. Dung lượng hấp phụ
giữa ba loại vật liệu thể hiện xu hướng là TSH nhiệt
phân ở nhiệt độ cao có khả năng hấp phụ cao hơn so
với TSH nhiệt phân ở nhiệt độ thấp. Dung lượng hấp
phụ với BP-KOH lớn hơn đáng kể so với BP500 và BP.
Như thể hiện trong Hình 3, dung lượng hấp phụ tăng
từ 15,89 mg/g, 44,61 mg/g và 89,11 mg/g tương ứng
đối với BP, BP500 và BP-KOH. Diện tích bề mặt của
BP-KOH cao hơn rõ rệt so với BP500 và BP (Hình 2a),
điều này chỉ ra rằng diện tích bề mặt được tạo ra từ
các nhiệt độ nhiệt phân khác nhau đóng một vai trò
quan trọng trong sự hấp phụ12. Abioye andAni23 cho
thấy rằng sự hình thành lỗ rỗng ở điều kiện nhiệt độ
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Hình 1: Ảnh SEM của BP (a), BP 500 (b) BP-KOH (c)

cao, do hoạt tính KOH có thể được giải thích bằng các
phản ứng sau:
6KOH + 2C→ 2K + 3H2 + 2K2CO3 (1)
K2CO3 + 2C→ 2K + 3CO (2)
K2CO3→ K2O + CO2 (3)
Kết quả là, nhiều lỗ xốp được hình thành khi K2CO3

bị khử bởi cacbon để tạo thành K, K2O, CO và CO2.
Hơn nữa, kim loại K từ phản ứng (1) và (2) cũng góp
phần làm tăng thể tích lỗ rỗng vì sự tương tác của
các nguyên tử này trong ma trận cacbon của vật liệu
có thể mở rộng khoảng cách giữa các lớp nguyên tử
cacbon24. TSH với các đặc tính như cấu trúc xốp, thể
tích lỗ xốp lớn, diện tích bề mặt cao và giàu nhóm
chức10,11 được sử dụng làm chất hấp phụ để loại bỏ
kháng sinh 25. Ngoài ra, từ kết quả nghiên cứu này
cũng cho thấy rằng diện tích bề mặt của BP-KOH
(710.214 m2/g) cao hơn rất nhiều so với diện tích bề
mặt của BP500 (8.251 m2/g), nhưng dung lượng hấp
phụ của BP-KOH chỉ cao gấp đôi so với dung lượng
hấp phụ của BP500. Điều này cho thấy rằng ngoài yếu
tố diện tích bề mặt khả năng loại bỏ DOX còn phụ

thuộc vào các yếu tố khác. Kết quả diện tích bề mặt
BET góp phần giải thích cho cơ hấp phụ lấp đầy lỗ
rỗng (pore-filling). Tuy nhiên, kháng sinh được loại
bỏ bởi TSH bằng nhiều cơ chế khác nhau bao gồm tạo
phức bề mặt (surface complexation), lấp đầy lỗ rỗng
(pore-filling), tương tác kỵ nước (hydrophobic inter-
ations), liên kết π-π (π-π interactions), trao đổi ion
(ion exchage), liên kết hydro (H-bonding) và tương
tác tĩnh điện (electrostatic interactions)7. Do đó, cơ
chế loại bỏ DOX bằng TSH cần được thực hiện ở các
nghiên cứu tiếp theo.

Ảnh hưởng của pH lên hiệu quả loại bỏ
doxycycline
pH là yếu tố quan trọng ảnh hưởng đến quá trình hấp
phụ và là một trong những thông để kiểm soát tính
chất của vật liệu hấp phụ. Điện tích bềmặt và thậmchí
cả cấu trúc của chất hấp phụ thường bị ảnh hưởng bởi
sự thay đổi của pH và đồng thời tính chất hóa học và
sự thay đổi của các loài chất hấp phụ cũng diễn ra. Bề
mặt của chất hấp phụ có thể chứa các điện tích dương
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Hình 2: Kết quả phân tích BET của BP, BP500, BP-KOH (a), pHpZC của BP-KOH (b) và FTIR của BP, BP500, BP-KOH (c)

hoặc âm tùy thuộc vào giá trị của pHpzc và giá trị pH
của dung dịch. Tùy thuộc vào pHmà DOX có một số
nhóm chức phân cực và ion hóa, bao gồm cacboxyl,
rượu, amino, phenol và xeton. Giá trị pKa củaDOX là
3,50; 7,05 và 9,13 (Hình 4b). Hai giá trị đầu tiên được
quy cho hệ tricarbonyl-methane và hệ phenol dike-
tone. Các giá trị thứ ba được quy cho nhóm amoni26.
Ở pH < 3,5, các thành phần chính trong dung dịch
là DOX+. Đối với 3,5 < pH < 7,05 các thành phần
chính trong dung dịch là ion lưỡng tính DOX+−. Đối
với 7,05 < pH < 9, các thành phần chính trong dung
dịch là anionDOX−. Ở pH > 9, các thành phần chính
trong dung dịch là các di-anion DOX2− 26.
BP-KOH có giá trị pHpzc là 7,7 như trong Hình 2b.
Do đó, bề mặt của BP có điện tích dương ở pH < 7,7
và điện tích âm ở pH > 7,7. Để nghiên cứu ảnh hưởng
của pH đến khả năng hấp phụ, các thí nghiệm được
thực hiện trong khoảng pH từ 3-10 (Hình 4a). Sự gia
tăng hấp thu DOX từ 17,14 đến 59,12 mg/g thu được
bằng cách tăng pH từ 3 đến 6 và đạt mức hấp thụ tối
đa là 59,12 mg/g ở pH bằng 6.

Ảnhhưởng của sự thayđổi nồngđộdoxycy-
cline
Hình 5 cho thấy ảnh hưởng của nồng độ kháng sinh
ban đầu về khả năng hấp phụ, có thể nhận thấy rằng

khả năng hấp phụ của DOX tăng từ 43,4 lên 153,5
mg/g tương ứng với nồng độ ban đầu của DOX tăng
trong khoảng 20-140 mg/L. Khả năng hấp phụ của
BP-KOH tăng khi nồng độ DOX tăng và đạt đến giá
trị lớn nhất về khả năng hấp phụ khi dung dịch chứa
120 mg/L DOX. Hiệu quả loại bỏ DOX là từ 86,6%
đến 97,9% đối với các nồng độ được nghiên cứu.

Ảnh hưởng của sự thay đổi thời gian
Để nghiên cứu ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc đến
việc loại bỏDOXkhỏi dung dịch nước, các thí nghiệm
được thực hiện ở nồng độ ban đầu là 120 mg/L, thời
gian tiếp xúc khác nhau từ 3 đến 1440 phút, liều lượng
BP-KOH là 0,03 gam, pH = 6 và lắc ở tốc độ cố định
150 vòng/phút. Dung lượng hấp phụ DOX trên BP-
KOHđược thể hiện trongHình 6. Trạng thái cân bằng
của BP-KOH đạt được trong 1440 phút (24 giờ) và
hiệu quả loại bỏ DOX là 93,16%. Theo như nghiên
cứu của Hassan and Ali27 dùng lá trà đen (SBTL) và
vỏ lựu (PP) để xử lý DOX, kết quả đạt được là đối với
SBTL trạng thái cân bằng đạt được trong 150 phút và
phần trăm loại bỏ là 89%, trong khi thời gian cần thiết
để sự hấp phụ trên PP đạt được trạng thái cân bằng là
90 phút và phần trăm loại bỏ là 83%. Thời gian loại bỏ
DOX của SBTL và PP chỉ cần 150 phút và 90 phút đã
đạt trạng thái cân bằng, trong khi thời gian cần thiết
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Hình 3: Ảnh hưởng của ba loại vật liệu đến dung lượng hấp phụ DOX

để đạt trạng thái cân bằng của BP-KOH là 24 giờ. Tuy
nhiên phần trăm loại bỏ của BP-KOH đạt 93,16% cao
hơn của SBTL và PP.

Ảnh hưởng của sự thay đổi nồng độ TSH
Đối với quá trình hấp phụ, việc tiêu thụ chất hấp phụ
thấp hơn là có lợi vì tính kinh tế. Để đánh giá liều
lượng vật liệu hấp phụ trong việc loại bỏ DOX phù
hợp, liều lượng chất hấp phụ BP-KOH được sắp xếp
theo thứ tự 0,3; 0,6; 1; 1,3 và 1,6 g/L tương ứng với
khối lượng than dùng trong thí nghiệm là 0,01; 0,02;
0,03; 0,04 và 0,05 gam. Như được chỉ ra trong Hình 7,
khi liều lượng BP-KOH tăng từ 0,3 g/L lên 1,6 g/L,
dung lượng hấp phụ DOX giảm rõ rệt từ 3,0 xuống
0,62 mg/g. Một lý do có thể là với việc tăng liều lượng
BP-KOH, diện tích bềmặt chất hấp thụ, số lượng vị trí
hấp thụ và diện tích tiếp xúc cũng tăng lên. Tuy nhiên,
do sự xếp chồng lên nhau của các lớp vật liệu hấp phụ
dẫn đến hiện tượng che chắn các vị trí hoạt động có
sẵn trên bề mặt chất hấp phụ do đó khả năng hấp phụ
DOX trên 1 gam than bị giảm dần. Trong nghiên cứu
này, xem xét hiệu quả loại bỏ và lợi ích kinh tế, liều

lượng BP-KOH 1 g/L được chọn là liều lượng tối ưu.
Tùy loại vật liệu khác nhaumà việc sử dụng liều lượng
vật liệu để xử lýDOXcũng khác nhau. Với nghiên cứu
dùng cây ngô đồng để chế tạo TSH dạng hạt để xử lý
DOX, kết quả cho thấy khi tăng liều lượng TSH tăng
từ 1,5 lên 6,0 g/L thì hiệu quả xử lý tăng lên rõ rệt, sau
đó tăng nhẹ từ 6,0 lên 7,5 g/L28. Với liều lượng 6,0
g/L được cho là tối ưu để xử lý DOX để đem lại hiệu
quả cao, trong khi đó với vật liệu được điều chế từ vỏ
chuối BP-KOH liều lượng tối ưu để loại bỏ DOX là 1
g/L.

Đẳng nhiệt hấp phụ
Trong nghiên cứu này, mô hình Langmuir và Fre-
undlich được sử dụng để mô tả tính chất hấp phụ
của DOX bởi BP-KOH ở điều kiện tối ưu với nồng
độ DOX ban đầu trong khoảng từ 10 đến 120 mg/L,
liều lượng BP-KOH là 1 g/L và pH 6. Kỹ thuật tuyến
tính được sử dụng để xác định các tham số tương ứng
của các mô hình được áp dụng, được tóm tắt trong
Bảng 2. Hình 8b cho thấy mối quan hệ tuyến tính
giữa 1/qe và 1/Ce là rất phù hợp (R2 = 0,9879). Dung
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Hình 4: Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ kháng sinh DOX (a), công thức cấu tạo DOX (b)

lượng hấp phụ tối đa (qmax) và giá trị KL đối với DOX
tương ứng là 121,95 mg/g và 0,02. Kết quả chỉ ra rằng
DOX được BP-KOH hấp thụ đơn lớp. Ngoài ra, các
giá trị của RL đều nhỏ hơn 1, cho thấy quá trình hấp
phụ diễn ra thuận lợi. Hình 8c cho thấy mối quan
hệ tuyến tính giữa logqe và logCe là phù hợp (R2 =
0,8945). Thông số 1/n cho biết khả năng chất ô nhiễm
lấp đầy các lỗ rỗng trên bề mặt TSH29,30. Từ Bảng 2
ta thấy tham số 1/n và K f của mô hình Freundlich
lần lượt là 0,55 và 6,81. Giá trị 1/n nhỏ hơn 1 cho thấy
chất ô nhiễm dễ dàng bị hấp phụ bởi KOH-BPB31.
Dung lượng hấp phụ tối đa qmax đạt 121,95 mg/g dựa
trên mô hình Langmuir, cho thấy khả năng hấp phụ
DOX của BP-KOH vượt trội so với các chất hấp phụ
khác từ các nghiên cứu trước (Bảng 3).

KẾT LUẬN
Vật liệu TSH nguồn gốc từ vỏ chuối (BP-KOH) đã
được chế tạo thành công bằng phương pháp nhiệt
phân và biến tính bởi KOH. Các kết quả phân tích
SEM, BET cho thấy vật liệu TSH chế tạo được có cấu

trúc xốp, diện tích bề mặt SBET = 710,214 m2/g. Kết
quả xử lý DOX trong nước của BP-KOH đạt 97,9%
với nồng độ DOX 120 mg/L, liều lượng BP-KOH là
1g/L trong vòng 24 giờ. Từ kết quả nghiên cứu thấy
rằng, TSH được điều chế từ vỏ chuối có tiềm năng lớn
trong ứng dụng xử lý DOX nói riêng cũng như các
loại kháng sinh khác gây ô nhiễm môi trường nước
nói chung.

XUNGĐỘT LỢI ÍCH
Các tác giả tuyên bố rằng họ không có xung đột lợi
ích đối với nghiên cứu này.

ĐÓNGGÓP CỦA CÁC TÁC GIẢ
Giám sát, hình thành, thiết kế phương pháp luận, tài
trợ kinh phí, viết - đánh giá và chỉnh sửa bản thảo cuối
cùng: VõThị Diệu Hiền
Phương pháp, quản lý dữ liệu, phân tích/đánh giá dữ
liệu, điều chỉnhmôhình và viết bản thảo gốc: Nguyễn
Văn Trực
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Hình 5: Ảnh hưởng của sự thay đổi nồng độ DOX

Bảng 2: Thông sốmô hình Langmuir, Freundlich

Mô hình Thông số

Langmuir KL

0,02
qmax (mg/g)
121,95

R2

0,9879

Freundlich KF

6,81
1/n
0,55

R2

0,8945

Lấymẫu, tiến hành thí nghiệm trong phòng, phân tích
mẫu: NguyễnThị Hoa
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Hình 6: Ảnh hưởng của sự thay đổi thời gian

Bảng 3: Dung lượng hấp phụ tối đa DOX (qmax) từ các nghiên cứu trước.

Vật liệu hấp phụ pH Nồng độ DOX

(mg/L)

Liều lượng vật liệu
hấp phụ (g/L)

qmax

(mg/g)
Tài liệu tham
khảo

BP-KOH 6,0 10 - 50 1,0 121,95 Nghiên cứu này

Than sinh học từ vỏ hạt bí
đỏ (PSSAC)

8,0 10-100 2,5 18,46 Kaur et al. 32

Than hoạt tính 7,0 5 - 30 6,0 32,39 Fan et al. 28

Than sinh học từ lá trà 6,0 10 - 100 0,1 36,81 Hassan and Ali 27

Than sinh học biến tính
bởi đồng nitrat

8,0 10 - 100 2,0 52,37 Liu et al. 33

Than sinh học từ vỏ trấu
(RHA)

6,0 40-300 5,0 73,63 Kaur et al. 34

Than sinh học từ bùn thải
biến tính bởi ion sắt

6,0 10 - 60 0,6 128,98 Wei et al. 35

Than sinh học từ vỏ trấu 6,0 5 - 60 0,4 170,36 Zeng et al. 12
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Hình 7: Ảnh hưởng của sự thay đổi liều lượng than sinh học
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Removal of doxycycline antibiotics in water with adsorbents
derived from banana peels

Vo Thi Dieu Hien1,*, Nguyen Van Truc2, Nguyen Thi Hoa2

ABSTRACT
This study evaluated the antibiotic removal efficiency of doxycycline (DOX) of biochar prepared
from banana peels with different temperatures. Factors affecting antibiotic adsorption (including
pH, initial DOX concentration, contact time, biochar dose) were studied. The results show that
biochar generated at high temperature (800 oC) and modified by KOH (BP-KOH), has higher antibi-
otic adsorption capacity than those at low temperature (no pyrolysis and 500 oC pyrolysis, BP and
BP500 respectively). The properties of the materials were determined by the scanning electron
microscope (SEM), Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FITR), zeta potential, and Brunauer–
Emmett–Teller (BET) analysis methods. The SEM image shows that the fabricatedmaterial contains
many pores. FTIR spectra show that the fabricatedmaterial contains surface functional groups such
as O - H, C - H, C - C, etc. The BET results show that high surface area of BP-KOH (710.214 m2/g). The
DOX adsorption capacity (120mg/L) of BP-KOH obtained a high treatment efficiency of 97.9%with
an adsorption time of 1440 minutes (24 h) with an optimal pH of 6. Research results showed found
that adsorbentmade frombananapeel has great potential in the application of antibiotic treatment
in water.
Key words: Doxycycline, Isotherm adsorption, Biochar, Banana peel
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	KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
	Đặc tính của vật liệu hấp phụ
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