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Tom tat

Vit lidu aero-cellulose wa dau ky nudc (d0 x6p > 90%, do ndi tuyét doi) dugc tong hop thanh cong tir sai cellulose trich ly (dd tinh
khiét 95%) tir nguon gidy in thai. Phuang phap hoan luu dung méi dugc ap dung gitip gidm thoi gian va tang hiéu qua bién tinh ca vé
mat ky thudt va kinh t€. Vit liéu sau bién tinh c6 goc tham w6t trung binh cao hon 120° va d6 ua nudc gan bang 0 trong x( ly hut dau tir
hon hgp dau - nudc. Mai gam vat liéu sau 3 gid hoan luu dung mdi ETMS 6 thé thu hoi tir 30 - 459 dau khong 1an nudc va c6 thé tdi sir

dung nhiéu lan.

Turkhéa: Aerogel, cellulose tu nhién, xt ly dau tran, hoan luu dung moi.

1. Mé& dau

Su ¢8 tran dau khong chi gay ra tén that rat 16n vé
kinh t&€, ma con 6 nhiém méi trudng sinh thai, de doa stic
khée con ngudi... do d6 can phai tng ctiu nhanh, sach va
an toan. Ung dung chat hap thu dau trong x{ ly su ¢6 dau
tran co thé xur ly thuan Igi va dé dang vat liéu sau khi hap
thu dau véi dé thu héi dau tran cao [1], dugc xem & mot
giadi phap mang lai hiéu qua, tinh kinh té va than thién véi
moi trudng.

Yéu cau phat trién vat liéu s& hitu cac dic tinh quan
trong quyét dinh dén hiéu qua thu hoi dau dang thuc
ddy xu huéng nghién ctiu bién ddi cdu tric bé mat va
cau truc ndi tai chia sdi cellulose réng trong cac sdn pham
thién nhién [2 - 6] va téng hop vat liéu siéu x6p cellulose
aerogel (aero-cellulose) tit phé phdm néng nghiép [7 -
9]. Aero-cellulose la vat liéu siéu x8p, siéu nhe véi 99%
thé tich 1a khong khi, s& hitu dién tich bé mat noi tai rat
I6n va cau tric 16 x6p ly tudng cho tng dung tham hut.
Trong tu nhién, cellulose la polymer hiiu co dan két trong
phan dém lignocellulose, gém lignin va hemicellulose cta
khoang 150 triéu tan sinh khéi san xuat hang nam. So véi
vat liéu aerogel dya trén silic nano [10], vat liéu dang aero-
gel dua trén cellulose c6 cac uu diém: chi phi cho qué trinh
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téng hop thap, dé téng hgp, than thién véi méi trudng va
tao ra san phadm cé kha nang phan hay sinh hoc tir nguén
nguyén liéu thé bén ving (cellulose).

Trong nghién cdu nay, vat liéu aero-cellulose dugc
téng hop tur cellulose c6 trong gidy in thai. Nguyén liéu
nay ¢6 cac uu diém nhu: giau cellulose nhat; chiém ty I&
I6n nhat trong rac thai ran va thuan Igi cho viéc thu gom
nguyén liéu; khong can tién xt ly loai nhua (wax) bang
phuang phap thay nhiét trén nguyén liéu gidy thai trong
qua trinh trich ly cellulose; khéng can xt ly lignin bang
kiém va hoa chat tdy tréng & diéu kién khic nghiét do gidy
thai chua rat it lignin. Do khéng st dung nhiéu chat héa
hoc & diéu kién khac nghiét, soi cellulose trich ly thu dugc
tur nguyén liéu gidy thai chat lugng cao, than thién véi moi
truding, thuan Igi cho viéc téng hop cellulose aerogel. San
pham aero-cellulose dugc nghién ctru bién tinh tang tinh
ua dau, ky nuéc nham hudng dén (ing dung x{ ly dau tran
va nudc nhiém dau. Dac trung hoda ly va hiéu nang xt ly
cda vat liéu nghién ctu khi mé phong tran mét s6 loai dau
thong dung trén thi trudng ra maoi trudng nudc véi ty 1€
dau:nudc khac nhau cling dugc trinh bay.

2. Thuc nghiém
2.1. Thu thdp, tién xir ly va bdo qudn nguyén liéu

Nguyén liéu gidy in thai sau khi dugc phan loai, lam
sach khong lan rac, dugc ngdm trong nuGc qua dém, sau
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Bét gidy 50g
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Hinh 1. Quy trinh trich ly cellulose tu nhién tir gidy in thdi
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Hinh 2. Quy trinh tdng hop vit liéu aero-cellulose tir cellulose trich ly

dé nau soi trong 12 gid, d€ ngudi va cho vao may xay
nho, téc dé trung binh. Bot gidy sau do duoc loc, say
& 60°C trong 24 gid va bao quan trong binh hat 4m.

2.2. Phuong phdp va quy trinh téng hop - bién tinh

Hinh 1 trinh bay quy trinh trich ly cellulose tu
nhién tir phé pham gidy in thai sau giai doan tién xu
ly, trong d6 budc xi ly kiém va tay loai lignin dugc
thuc hién dong thaoi. Bot gidy thai dugc khuay tron
trong hén hgp dung dich ¢ chira 1.000ml NaOH 2M
(Trung Qudc) va 375ml NaClO 12% (Trung Qudc),
trong thai gian 3 giog & nhiét d6 100°C. Lugng nudc
mat trong qua trinh dun s6i dugc bl bang nudc cat.
Sau d6, bot ran dugc loc va rlia vai nudc cat cho dén
khi dung dich loc c6 pH trung tinh. Chat ran thu dugc
sau loc dugc sdy kho & nhiét do 40°C trong 24 gid va
bdo quén trong binh hat dm.

Hinh 2 trinh bay phuong phép t6ng hgp vat liéu
aero-cellulose tUr san phdm cellulose trich ly. Qua
trinh siéu am dau do dung dich chia bét cellulose
trich ly phan tan trong nudc cat dugc thuc hién &
nhiét dé6 phong trong khoang 5 - 30 phut. Sau do,
huyén phu phan tan cellulose trong nuéc chia trong
c6c nhua dugc déng ran trong ta cap déng qua dém.
Lay c6c nhya chia huyén phu nanocellulose da
déng ra khoi ti cap dong, bd sung EtOH (ty I& thé
tich ran:long = 1:2) va ngdm 2 ngay, thay mai EtOH
mbi ngay. Loai bd EtOH, thay bang nudc cat, tiép
tuc ngam trong 2 ngay, thay méi nudc cat 3 l1an méi
ngay. San pham thu dugc da dugc déng lanh trong
12 gig, trudc khi dugc dua vao may sdy thang hoa.
Vat liéu aero-cellulose thu dugc sau 2 ngay.

Vat liéu aero-cellulose (Hinh 2) cdu thanh tu
mang luéi 3 chiéu dan xen gilra cac soi cellulose trich
ly. Trén bé mat soi cellulose tén tai nhiéu nhém chiic
hydroxyl nén aero-cellulose thu dugc cé tinh ua nudc
rat cao. Dé tang tinh ua dau ky nudc clia vt liéu, cac
nhém hydroxyl dugc chuyén héa thanh alkoxysilane
va phuong phap théng dung la ngdm nhung truc
ti€p vat liéu trong dung dich alkoxysilane. Khéi vat
liéu aero-cellulose dugc dat trong dia petri & nhiét
d06 phong c6 chiia dung méi ethyl trimethoxysilane
(99% ETMS, Trung Quéc). Sau 1 phut, khéi vat liéu
dugc 18y ra khoi dia petri va chuyén vao c6c su dat
trong t0 sdy & nhiét d6 90°C. Qua trinh ngam nhing
va say dugc ldp lai nhiéu lan.

Hinh 3 trinh bay quy trinh silan héa bé mat vat
lieu aero-cellulose nham tang tinh ua dau ky nudc
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Aero-cellulose ua nudc
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Hinh 3. Quy trinh bién tinh vt liéu aero-cellulose nhdm tang tinh ua ddu ky nudc
bdng phuong phdp hoan luu dung méi

cla sadn pham bang phuong phap hoan luu dung maéi cai
ti€én. Khéi vat liéu aero-cellulose c6 khéi lugng 0,3g duac
cho vao 6ng soxhlet. Cho 200ml ethyl trimethoxysilane
(99% ETMS) vao binh cau 2 6, tién hanh dun séi. ETMS
dugc héa hai va ngung tu vao soxhlet cé chia vat liéu
aero-cellulose va dugc hoan luu lién tuc trong thoi gian
2 gid. Sau do, hoi ETMS dugc dan qua mét hé théng 6ng
sinh han rudt thdng dé ngung tu, thu héi dung méi trong
thai gian 1 gid. Vat liéu aero-cellulose sau bién tinh vGi
ETMS trong giai doan hoéa hai - ngung tu dugc sdy kho
mot phan trong thai gian héa hai - thu hoi dung méi, sau
do tiép tuc sdy khé trong ta sdy va bao quéan & nhiét do
phong.

2.3. Phuong phdp phdn tich thanh phan va ddc trung
hoaly

Ham lugng xo sgi (hemicellulose, cellulose va lignin)
cla nguyén liéu gidy in thai dugc xac dinh dua theo tiéu
chudn AOAC 973.18 [11] va AOAC 2002.04 [12] dua trén
qua trinh phan giadi mau trong dung dich tdy trung tinh
NDS. Sau khi tadch phan chat hoa tan trong dung méi NDS
va phan con lai NDF, phan ran NDF ti€p tuc dugc xt ly véi
dung dich tdy rdra acid (ADS). Acid trong dung dich ADS sé
thay phan hemicellulose, CTAB va acid sé hoa tan cac chat
trich ly, phan con lai la cellulose, lignin, tro. Phan ba ran
g6m lignin va tro thu dugc sau khi hoa tan hemicellulose
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va cellulose dugc dem di d6t dé tinh thanh phan tro theo
tiéu chudn NREL/TP-510-42622 [13], tU d6 tinh duoc lignin
téng (lignin tan va khéng tan trong acid). Lignin khéong
tan trong acid dugc xac dinh dua theo tiéu chudn TAPPI
T222 om-02 [14], st dung H,SO, dam dac (72%).

D6 tinh khiét san pham trich ly dugc xac dinh theo %
khoi lugng cellulose cé trong mau. Hiéu suat trich ly cel-
lulose (%) dugc xac dinh bang ty 1& ham lugng cellulose
trong san pham trich ly so vSi ham lugng cellulose trong
nguyén liéu phé phadm ban dau.

Ty trong vat liéu xop dugc xac dinh bang phuong

phap can thay tinh (dinh luat Archimedes). Ty trong vat
lieu x6p dugc tinh theo cong thic sau:

_m_ m
p= v~ (m-m')

xp'(g/cm?)

Trong dé:

m: Trong lugng vat thé trong khéng khi (g);

m’: Trong luong vat thé trong nudc (g);

V: Thé tich vat thé (cm3);

p": Ty trong clia nudc & nhiét do phong (p'= 1g/cm?).

D6 x8p clia vat liéu dugc xac dinh bang ty 1é thé tich
khoéng khi bén trong khéi vat liéu va thé tich khéi vat liéu
dac theo céng thic sau:

Vk k

P(%) = x 100

ddc
Trong dé:

V,: Thé tich khong khi bén trong khéi vat liéu, dugc
xac dinh tu thé tich nudc tang lén khi nhung ngap vat liéu
x6p vao trong nudc;

Ve Thé tich ca khai vat liéu dic, dugc xac dinh theo
thé tich hinh hoc cta khéi;

VddczDXRXC.

C4u truc tinh thé cha san pham trich ly dugc xac dinh
bang phép phan tich nhiéu xa tia X (XRD). Ph§ XRD dugc
ghi nhan & nhiét dé phong tir gia tri 26 = 5 - 55°, budc
nhay 0,02°/gidy trén thiét bi D8 Advance (Bruker) theo
phuang phap ASTM D-3906 [15].

Hinh thai hoc cia mau dugc xac dinh qua hinh anh
kinh hién vi dién ti quét (SEM) chup trén thiét bi EVO
MA10 (Carl Zeiss).

Phé quang phé héng ngoai chuyén déi do trén may
quang phé FR-IR Mattson ATI Genesis, dung dé xac dinh
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nhém chc silane trong mau sau bién tinh. Téng cdng c6 64 lan
quét qua mau véi dé phan giai 4cm™ trong ving 4.000 - 500cm™’.

D6 ua dau ky nudc, thé hién qua géc tham uét trén 100°, dugc
xac dinh trén mdy do ma hiéu OCA20 (Dataphysics).

2.4. Phuong phdp ddnh gid hiéu nédng xit Iy ddu tran ra méi
trudng nudc va nudc bién

Kha nang Ung dung cua vat liéu trong linh vuc xar ly dau tran
va nudc nhiém dau dugc danh gia thong qua cac chi tiéu nhu: do
ndi, dé hut dau, do hat nudc va s6é 1an téi sinh. Cac chi tiéu nay
dugc xac dinh bang phuang phéap kiém tra hiéu nang thdm hat
dau khéng tao nhii hay chat 1dng khéng tan néi trén bé mat nudc
theo tiéu chudn ASTM F 726 - 06 [16]. Méi trudng nudc bién mo
phdng theo tiéu chudn ASTM D1141-98 (2013) [17] dugc st dung
trong cac phép thir danh gia, so sanh.

Ham lugng nudc trong dau sau khi thu héi dugc xac dinh
bang phuong phép chudn d6 Karl Fischer theo tiéu chudn ASTM
D6304-04 [18] trén thiét bi Karl Fischer Coilometric C30 (Mettler
Tonedo, Thuy Si).

Bdng 1. Két qud phan tich thanh phdn xo soi cda gidy in thdi va sdn phdm thu dugc
sau qud trinh trich ly (Hinh 1)

Thanh phéan xo soi (% khdi lugng)

Chat  yhdc
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Gidy in thai 71,4 8,6 1,3 15,5 2,2 1,0
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Hinh 4. Két qud phdn tich cdu tric tinh thé cda sdn phdm trich ly tir gidy in thai

3. K&t qua va thao luan

Két qua phan tich thanh phan xa sgi cia gidy
in thai va thanh phan xo sgi clia sdn pham cel-
lulose trich ly t&r phé phdm nay dugc trinh bay
trong Bang 1. K&t qua cho thdy ham lugng cel-
lulose trong gidy in thai tuong d6i cao trong khi
ham lugng lignin rat thap, dac biét ham lugng tro
cao. So sanh véi két qua phan tich thanh phan xo
soi trén ddi tugng san pham trich ly thu dugc tu
quy trinh Hinh 1, ¢6 thé thay phuang phép trich
ly s&r dung déng thai NaOH va NaClO lam truang
n& bo soi, hoa tan hgp phan hiru co (hemicellu-
lose va lignin) c6 trong gidy thai dat hiéu qua cao:
san pham trich ly tir gidy in thai chda 95% cellu-
lose, tdng lén dang ké so vai ham lugng cellulose
trong phé phdm ban diu. Dua vao két qua phan
tich hemicellulose va lignin ctia nguyén liéu gidy
in thai trudc va sau khi trich ly, c6 thé thay cach
két hgp st dung tac chat NaOH va NaClO hoa tan
manh hgp phan vé ca (silic), hoa tan vira phai hop
phan hiiu ca (hemicellulose va lignin) va tac dong
it dén cellulose c6 trong mau giay thai.

C4u truc tinh thé cla sgi cellulose trich ly tu
gidy in thai dugc xac dinh qua phé chiéu xa tia X
(Hinh 4). C6 thé thay rdng cac peak xuét hién & 26
= 14,8% 16,4°% 22,6° va 34,2° trong phd nhiéu xa
clia mau trich ly tir gidy in la cac peak dac trung
clia cellulose | két tinh tuong Ung véi cac mat
mang nhiéu xa an luot 1a (110), (110), (200) va
(040), pht hop véi két qua phan tich cau tric tinh
thé cla cellulose ctia nhom téc gid Klemm [19] va
Takahashi [20]. Cellulose | 13 ciu truc cellulose c6
nguén géc thién nhién, bao gém phadihinh|_(cé
chti yéu trong tao) va pha I, (c6 & mét s6 thuc vat
bac cao nhu gb va bong) [21]. Két quéd phé nhiéu
xa XRD trén cac mau trich ly t ngudn gidy in va
nguén voé trau cho thay co su tén tai cia moét peak
nhd & 20 = 18°, tuong Ung véi peak ddc trung clia
hemicellulose theo nhu c6ng b6 clia nhém tac gia
Yang [22], nhung véi ham lugng khéng dang ké
do cudng d6 peak xuat hién rat thap.

Hinh 5 thé& hién hinh chup SEM ctia bé mat san
phdm trung gian thu dugc theo trinh tu cac buéc
trong qua trinh téng hgop aero-cellulose. Hinh 5a
thé& hién hinh &nh SEM clia nguyén liéu gidy in thai
cho thay b6 sgi c6 bé méat mugt, dudng kinh trong
khoang 20 - 50um, khong c6 dau vét pha hay. Sau
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20pm

Hinh 5. Hinh chup kinh hién vi dién ti quét (SEM) bé mdt sdan phdm thu dugc theo trinh tu tng hop aero-cellulose: (a) nguyén liéu gidy in thdi ban ddu;
(b) sén phdm trung gian sau budc xit Iy NaOH va NaCl0 déng thei; (c) sdn phdm sau budi xily siéu dm

Hinh 6. Hinh chup kinh hién vi dién tir quét vt liéu aero-cellulose dua trén sgi cellulose trich ly ctia ngudn gidy in thdi

budc xtr ly véi NaOH va NaClO, Hinh 5b cho thay qua trinh
thay phan hoa tan cac hgp phan hiiu co trong nguyén liéu
(chd yéu la hemicellulose), dan dén tao thanh bo sgi cel-
lulose véi duang kinh nhé hon, trong khoang 8 - 12um.
B& mat bo soi cellulose trong mau gidy in thai sau khi xu
Iy NaOH va NaClO cho thay ré muc d6 két néi gitia cac soi
vGi nhau gidm manh. Diéu nay c6 Igi cho budc xt ly siéu
am tiép theo, khi ap luc cao do céc bong béng khi lién
tuc hinh thanh va vé ra trong thai gian rat ngan dudgi tac
déng cta séng siéu am (cavitation) c6 thé tach sci hiéu
qua (Hinh 5¢).

Hinh 6 trinh bay hinh chup kinh hién vi dién t& quét
vat liéu aero-cellulose lam tu sgi cellulose trich ly cda
nguoén gidy in thai. K&t qua chup hinh thai hoc cla vat
liéu aero-cellulose thu dugc tu sgi cellulose trich ly cla
nguon gidy in thai cho thay cac sgi cellulose & kich thuéc
micrometre, dan xen ngau nhién trong mang ludi, nguyén
nhan bdi luc lién két hydro va lién két Van der Waals. Kich
thudc sgi cellulose trong vat liéu aero-cellulose tir nguén
phé liéu gidy in dao déng trong khoang hep, tur 5 - 15um.
Theo két qua hinh thai hoc, vat liéu aero-cellulose dugc
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tao thanh do cac sai cellulose dan xen ngau nhién thanh
mot mang ludi khéng gian 3 chiéu, cé d6 x6p cao.

Vat liéu aero-cellulose thu dugc co6 dé x6p xac dinh
khoang 92%, ty trong khoadng 0,024g/cm?, thdp hon ty
trong clia nudc nén cé dé ndi tuyét ddi.

Vat liéu aero-cellulose tur gidy in sau khi bién tinh
ETMS dugc dat 6 dinh trén tam phim. Hinh anh giot nuéc
dugc nho giot [én nhiéu vi tri khac nhau cha vat liéu vai
t6c d6 nho giot dugc kiém soat bang may vi tinh (Hinh 7).
Qua d6 cho thdy bang chiing cla qua trinh silane hoa xay
ra trén vat liéu aero-cellulose. Hinh anh giot nudc tron day
dugc ghi nhan trén nhiéu vi tri bé mat vat liéu sau bién
tinh cho thay goc tham u6t I6n, la dau hiéu cho biét tinh
ua dau - ky nudc cla vat liéu aero-cellulose sau khi bién
tinh dugc cai thién.

Két qua phan tich quang phé héng ngoai chuyén déi
trén mau aero-cellulose trudc bién tinh (Hinh 8a) va trén
mau aero-cellulose sau bién tinh ETMS (Hinh 8b) cling cho
thay su xuat hién cac peak dac trung cho dao déng cua lién
két silicon. Cac peak hap thu trong khoang 3.700 - 3.000cm”’!
(Hinh 8a) dac trung cho dao dong gian trong cac nhém O-H
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cla cellulose [23], ddy peak gilra 3.000 va
2.800cm™ tuong Ung vdi dao dong gian
déi xting va bat doi xding ctia lién két C-H
[24] va peak & khoang 1.640cm™ Ung
vGi dao dong uén ctia nhom O-H trong
cac phan t& nuéc hap phu [25]. Mac du
mau do FTIR dugc say khé, nudc hap phu
trong cac phan ti cellulose rat khé loai bo
hoan toan, do tuong tac cellulose - nudc.
Trong khi d6, cac peak xuat hién dkhoang
1.430cm™ va 1.320cm™ trong c3 2 phé
(@) va (b) lan lugt la dao dong uén clia
nhém CH, va dao dong uén ctia nhém
C-H va C-O trong polysaccharide [26].
Ngoai ra, peak hap thu trong khoang
1.160 - 1.030cm™ tuong Ung véi dao
ddéng gian C-0 va dao dong dich ngang
(rocking) clia C-H trong khung vong py-

ranose [27]. Theo Mincheva [28], cac day
Hinh 7. Hinh dnh giot nudc trén nhiéu vi tri bé mdt vt liéu aero-cellulose sau khi bién tinh st dung ETMS peak trong khodng 1.240 - 1.000cm™

— - tuong Uing vaéi cac vong carbonhydrate
" u‘;‘ﬁ'—!“ - clia khung cellulose. Peak dao dong &

L ol / 900 - 895cm™ trong phd tucng Ung véi
cac lién két glycoside (ling v6i dao dong
bién dang cla C-H trong polysaccha-

{1

ride, dai dién cho lién két glucosidic gilia
cac don vi glucose trong cellulose [29].

Tearmmiliancs %]
£

Sau khi bién tinh héa hoc véi ETMS,
mot s6 vung peak c6 cudng d6 hap thu
cao xuat hién lan lugt & khoang 2.970
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Bding 2. Gid tri gdc thdm uGt trung binh trén vdt liéu aero-cellulose cia ngudn gidy in thdi sau khi bién tinh bdng phuong phdp ngdm nhing truc tiép

Théi gian bién tinh bing phuong phap ngam nhing truc tiép (phuat)
60 150 180 240 300 360
Gia tri géc tham uét trung binh (°) 0 0 0 0 100 120

Bding 3. Gid trj gdc thdm uGt trung binh trén vt ligu aero-cellulose ctia ngudn gidy in thdi sau khi bién tinh bdng phuong phdp hoan luu dung méi

Théi gian bién tinh bang phuong phap hoan luu dung méi (phiit)
30 60 20 120 150 180
Gia tri géc tham uét trung binh (°) 0 0 100 124 131 142

Bdng 4. Ham luong nuéc trong ddu hiit vao vat liéu aero-cellulose cda ngudn gidy in sau bién tinh

Ham lugng nuédc trong dau (ppm)
Dau:nudc = 8:2 (v/v) Dau:nuéc = 5:5 (v/v) Dau:nudc = 2:8 (v/v)
Vat liéu aero-cellulose 24 25 28

Bang 5. D4 hiit ddu t6i da cia vat liéu aero-cellulose trong xit Iy déu thd Bach HG tran ra méi truding séng nudc va mdi trudng bién & diéu kién nhiét @6 khdc nhau

Nhigt dé Do hit dau tho Bach Ho toi da (gam dau/gam vat liéu)

Nuéc nhiém dau Nuéc bién nhiém dau
25°C 40,6 40,4
40°C 44,1 44,3

Bdng 6. Gid tr dg hit ddu tdi da (gam dadu/gam vit liéu) & nhiét dg 25°C theo s6'ldn tdi st dung vt liéu aero-cellulose bién tinh ETMS bang phuang phdp hoan luu dung méi trong 3 gicr

D6 hit dau téi da (g dau/g vat liéu) & nhiét dd 25°C

Loai dau Ldn1 L4n2  Lan3  Lan4 Lan5 Lan6 Lan7 Lan8 Lan9  Lan10

DO-0,35 40,4 387 373 35,0 32,4 287 26,6 25,0 24,5 24,1

Bach H& 38,0 36,4 34,6 32,0 29,7 27,0 25,9 25,0 24,4 24,0
FO 29,6 29,2 28,7 27,5 26,4 25,9 25,2 24,8 24,2 24,0

K&t qua gia tri goc tham uét trung binh trén vat liéu
aero-cellulose sau khi bién tinh bang phuong phép truyén
théng (ngdm nhung truc tiép) va phuong phap hoan
luu dung méi lan lugt dugc trinh bay trong Bang 2 va 3.
Phuong phap hoan luu dung méi ¢ uu diém la chi can
bién tinh v&i hoa chat ETMS trong thai gian 120 phut, bé
mat vat liéu aero-cellulose da cé tinh ua dau, do g6c tham
udt dat dén gia tri > 100° trong khi can phai bién tinh vai
ETMS trong thai gian 360 phut biang phuong phap ngam
nhing truc tiép dé dat dugc goc thdm udt tuong duong
trén bé mat vat liéu aero-cellulose. Ngoai ra, phuang phap
truyén thdng hau nhu khéng thé thu héi dung méi ETMS
dat tién trong khi phuong phap hoan luu dung méi cho
phép thu héi > 98% dung méi sir dung. Diéu nay cho thay
hiéu qua kinh té€ va ky thuat ctia phuang phap hoan luu
dung méi trong qua trinh bién tinh vat liéu.

D6 ua nudc cla vat liéu aero-cellulose tir nguén gidy
in thai sau 180 phut bién tinh dugc xac dinh théng qua
ham lugng nudc co6 trong dau ép ra ti vat liéu aero-cel-
lulose sau bién tinh, két qua dugc trinh bay trong Bang
4. Ham lugng nudc trong mau dau thu héi déu < 0,025%
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khéi lugng, trén thuc té dugc xem la 0% nudc. Ham lugng
nugc trong mau dau thu hoi khéng thay doi khi thay déi
ty 1& thé tich dau:nudc, chiing té qua trinh bién tinh dat
hiéu qua téi da.

D6 hat dau t6i da clia vat liéu aero-cellulose trong xu
ly dau thé Bach HS (thu dugc tir bé chira dau thé ctia nha
may loc dau) tran ra moi trudng nudGc va moi trudng nuGc
bién mé phéng, vaéi ty 1& dau:nudc = 2:8 dugc khdo sat &
diéu kién nhiét d6 25°C va nhiét dé 40°C, két qua thu dugc
trinh bay trong Bang 5. Két qua cho thay: (i) nhiét d6 co
anh hudng dén d6 hat dau téi da va (i) moi trudng xay
ra sy ¢6 nhiém dau trén séng va trén bién khong cé anh
hudng dén d6 hut dau téi da cda vat liéu aero-cellulose.
Khi nhiét d6 méi trudng tang tu 25 - 40°C, vat liéu c6 do
hut dau thé Bach HE tang t6i da theo nhiét dé, véi bién do
gia tang khodng 8%.

Vat liéu aero-cellulose t6ng hop ¢ dic tinh uu viét
hon nhitng vat liéu nghién ctu tuong duong khac trong
ung dung thu hoi dau tran. Nhom tac gia Duong M.H.
[9] nghién clu t8ng hop vat liéu cellulose aerogel tir san
pham sgi cellulose thuong mai c6 nguén géc gidy thai
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bang quy trinh téng hgp tuong tu. K&t qua xuat ban cda
nhém tac giad cho thdy sdn phadm cellulose aerogel thu
dugc cé ty trong 0,04g/cm? sau thi nghiém bién tinh
tang d6 ua dau ky nudc bang phuong phap ngam nhing
truc ti€p thi méi gam vat liéu & diéu kién nhiét dé 25°C va
40°C c6 thé hat dugc 1an luot 20,59 va 24,49 dau thé Rang
Dong. Trong khi d6, san pham aero-cellulose cia nghién
cltu nay co ty trong 0,02g/cm?, sau khi bién tinh tang do
ua dau ky nuéc thi méi gam vat liéu & diéu kién nhiét do
25°C va 40°C c6 thé hut dugc 1an lugt 40,69 va 44,1g dau
thé Bach Hé - loai dau c6 dd nhét cao hon.

Bang 6 trinh bay gia tri d6 hut dau téi da déi vai 3 loai
dau dic trung (DO, FO va Bach Hé) & nhiét d6 25°C cla
vat liéu aero-cellulose khi bién tinh bang phuong phap
hoan luu dung méi trong thai gian 3 gid theo s6 lan tai s
dung. Két qua cho thay dé hut dau téi da giam dan theo
s0 lan tai st dung, muc d6 giam lugng dau tham hut cao
hon d6i véi loai dau DO-0,3S c6 d6 nhat thap va muc do
giam lugng dau tham hut thap hon d6i véi loai dau FO co
dé nhét cao. Co thé thay, dau c6 dé nhét thap khi tham
huat vao trong vat liéu siéu xp c6 muc do luu gilt kém,
dé chay tran ra ngoai khi van chuyén vat liéu, trong khi
dau c6 d6 nhét cao c6 muc d6 luu gil cao hon, khé chay
tran ra ngoai. Két qua cling cho thdy xu huéng hat dau
cla vat liéu déi véi dau thé Bach HS tuan theo nguyén
tac giam dau theo s6 lan tai sinh, dong thai nhimng lan tai
sinh tuong Ung thi dé hat dau Bach Hé téi da clia vat liéu
nhé hon d6 hit ddu DO-0,35 va I6n hon d6 hat dau FO.
Qua dé thay dugc hiéu nang x{ ly dau tran cla vat liéu
aero-cellulose sau bién tinh chiu anh huéng chl yéu bai
dd nhét clia loai dau can xt ly. Dau can xt ly c6 d6 nhét
cang thap cang dé dugc thu hoi.

4. Két luan

Vat liéu aero-cellulose vai dac tinh hap thu dau dugc
téng hop thanh céng ti sgi cellulose trich ly ti nguén gidy
in thai. Quy trinh téng hop vat liéu aero-cellulose bao gom
cac budc: (i) tién xtr ly nguyén liéu va trich ly cellulose; (ii)
chuyén hoéa huyén phu sgi cellulose thanh aero-cellulose
va (iii) bién tinh silan hoa vat liéu aero-cellulose thanh ua
dau, ky nudc dé ing dung lam vat liéu hap thu trong xt ly
dau tran hodc nudc nhiém dau.

TU nguyén liéu gidy in thai, sgi cellulose thu dugc sau
trich ly c6 cau tric cellulose | két tinh, dat dé tinh khiét
95% vdi hiéu suat trich ly 92%. Vat liéu aero-cellulose thu
dugc nha cac sai cellulose ¢ kich thudc c& micrometre
dan xen vdi nhau trong mét mang ludi 3 chiéu, nh vay
c6 do x6p cao hon 90% va ty trong thap (0,024g/cm3). Vat

lieu aero-cellulose sau khi bién tinh 3 gi& bang ETMS theo
phuang phap hoan Iuu dung méi thé hién tinh ua dau
rat cao: moéi gam vat liéu c6 thé thu héi tir 40 - 45g dau
DO khéng 1an nudc va cé thé tai st dung nhiéu lan. Hiéu
nang x ly dau tran cla vat liéu aero-cellulose sau bién
tinh cang cao khi x{t ly dau c6é d6 nhét cang thép. SG hiu
nhiing dac tinh quan trong clia chat hap thu ly tudng, bao
gém tinh dé phan hay sinh hoc, tinh ua dau ky nudc, do
nGi tuyét d8i trén nudc va ciu tric réng x8p véi bd khung
c6 kha nang tu phuc héi, vat liéu aero-cellulose trong ng-
hién ctu nay ching té c6 thé ing dung trong xi ly dau
tran va nudc nhiém dau véi hiéu qua ky thuat va hiéu qua
moi truong cao, dac biét phu hgp st dung & Viét Nam do
gidi quyét ngudn phé phdm khéng 16 vita bdo tén ngudn
tai nguyén riing, déng thai giai quyét triét dé cac van dé
lién quan dén cac ca x ly nudc nhiém dau dang co xu
huéng ngay cang tang.

San pham aero-cellulose thu dugc ti nghién clu nay
c6 thé dugc dinh hudng cai thién hiéu nang xr ly dau tran
(@6 hut dau t6i da va s6 lan tai st dung) bang cach gia
tang dé x6p sadn phdm (gidm dudng kinh sgi cellulose)
nhung van duy tri d6 bén viing cla cau tric ba chiéu (duy
tri chiéu dai sgi) thong qua t6i uu diéu kién thuc hién quy
trinh trich ly va siéu am dau do. Cu thé, dudng kinh va
chiéu dai sai cellulose trich ly tif phé phdm néng nghiép
c6 thé dugc cai thién bang cach gia ting hiéu qua qua
trinh truong n& cdu truc sgi tu nhién bang tac chat kiém
c6 d6 hoat héa cao hon va qua trinh hoa tan lignin bang
tac chat oxy hoa manh hon. Qua trinh siéu 4m phan tan
soi cellulose trong dung moi nudc va say loai bo dung moi
trong cdu tric aerogel déng vai tro quyét dinh trong viéc
cai thién hiéu nang san pham.

Nhom téac gia dé xuat s dung nang lugng song siéu
am 16n hon, nhiét dé bé siéu dm thap hon va trao ddi
dung moi nudc bang dung méi con. Ngoai ra, budc bién
tinh silan héa bé mat vat liéu c6 thé thuc hién dong thoi
trong qua trinh trao d6i dung méi nhdm nang cao hiéu
qua ky thuat va kinh té€ cho san pham.
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SYNTHESIS AND CHARACTERISATION OF ULTRA-POROUS MATERIAL
FOR OIL SPILL TREATMENT BASED ON NATURAL CELLULOSE
EXTRACTED FROM OFFICE PAPER WASTES

Vo Nguyen Xuan Phuong, Luong Ngoc Thuy, Le Phuc Nguyen, Nguyen Huu Luong

Vietnam Petroleum Institute
Email: phuongvnx.pvpro@vpi.pvn.vn

Summary

Aero-cellulose with porosity over 90% and absolute buoyancy was successfully produced from the highly pure cellulose fibres
extracted from office paper wastes. Solvent recycling method was applied to reduce the time and increase the technical and economic
efficiency of hydrophobisation of the as-produced hydrophilic aero-cellulose product. The obtained material exhibits super hydrophobicity
in various oil-water mixtures. Every gram of the aero-cellulose material obtained from 3 hours of ETMS modification could restore up to

30 - 45 grams of water-free oil and could be re-used.

Key words: Aerogel, natural cellulose, oil spill treatment, solvent recycling.
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