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Summary
By the reaction between hydrosulfuric acid with various amine (N,N-diethylethanolamine,
diethanolamine) two new ion liquids have been synthezied with the high yield of 99%
(N,N-diethylethanolaminohydrosulfat: [(Et,EtOH)NH] [HSO,]) and 97 % (diethanolamino hydrosulfat
[(EtOH),NHJ'[HSO,J). The structures of synthesized ion liquids were confirmed by IR, "TH-NMR and
mass spectroscopy. The obtained ion liquids have been investigated on preparation of micro crystal

cellulose from corn leaf.
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Pat van dé

Microcrystalline cellulose (MCC) la cellulose
dwoc thy phan mét phan va xi ly tinh khiét.
MCC duwoc thwong mai héa & nhiéu kich thuéc
khac nhau dé phuc vu cho cac wng dung khac
nhau trong thyc tién. MCC dwoc st dung rong
rai trong cong nghiép dwoc phdm voi vai trd
chinh la ta dwoc dinh, td dwoc ddn cho vién
nang, vién nén ca trong phwong phap dap thing
hay tao hat wét. Ngoai ra, MCC con dwgc dung
trong san xuét vién nén vi kha nang tron chay
t6t va kha nang lam tang do ra cla vién. Ngoai
vai trd lam ta dwgc, MCC con dwoc dung trong
coéng nghiép my phdm hay trong cong nghiép
thwe phdm. MCC c¢6 ban chét Ia cellulose duoc
xt ly béng cac phwong phap khac nhau nén co
thé san xuat MCC tlr cac ngudn nguyén liéu cé
ham luvong cellulose cao nhw bdng ty nhién, cac
loai gd, tre nira hay cac san pham phu clia néng
nghiép (rom ra, la ngé...) goi chung la sinh khi
(lignocellulose). Thay vi virt bé hay st dung lam
chat dét, thirc &n ch&n nudi hodc phan bon thi
viéc si dung ngudn dw phdm nay dé san xuét
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cac san phém c6 gia tri kinh té cao la mot
hwéng di tiém nang va hira hen 12,

Chét 16ng ion la moét loai dung méi ¢6 nhiéu
dac tinh dang chd y nhw than thién vé&i mai
trwong, kha nang tai st¢ dung cao cling nhw co
rdt nhiéu &ng dung trong céac linh vuc khac
nhau. Trong thdi gian gan day, chéat 1dng ion bat
dau dwoc nghién ctru st dung trong qua trinh
x& ly nguyén liéu sinh khéi. Két qua cho thay
chat 16ng ion c6 khd nang ng dung tbt cho
nhiéu loai sinh khéi khac nhau #5789 Hon
ntra, co thé Iwa chon dwoc chat Idng ion co6 céac
hop phan cé tinh acid cé thé xtc tac cho phan
trng thay phan cellulose dé didu ché McC 19,
Xuét phat tr nguébn nguyén liéu déi dao la dw
phdm 14 ngd sau thu hoach va nhirng déc tinh
wu viét cla chat 16ng ion, ching téi tién hanh
nghién clu va bao cao két quad cong trinh
“Nghién ctru diéu ché cellulose vi tinh thé st
dung chét 1dng ion (IL) t ngudn dw pham sau
thu hoach cla cay ngd” vé&i cac muc tiéu:
(i) - Biéu ché duwoc mot sb chét 1dng ion dung dé
x( Iy sinh khéi tir 14 ngé va (ii) - Didu ché MCC
st dung chét ldng ion, danh gid so bd chat
lwong MCC diéu ché duoc.

Nguyén liéu va
nghién ctru

Thiét bj héa chat

Héa chat dwoc cung cép bdi cac Hang
Merck, Sigma Aldrich, Acros va mét sb hang

phwong phap
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cia Trung Qubc. SKLM duoc thyc hién trén
ban méng silica gel Kiesel gel 60F254 (Hang
Merck). Diém chay dwoc do trén may EZ Melt.
Phé IR dwoc ghi trén may Perkin Elmer, phd MS
dwgc ghi trén may Autospec Premier, phd
"H-NMR duwoc ghi trén may Avance 500 MHz
(Hang Bruker) cia Khoa Héa, Truwdong Dai hoc
Khoa hoc Ty nhién, Dai hoc Québc gia Ha Noi.
Chup SEM trén kinh hién vi déng tu tai B6 mén
Y hoc co s&, Trwong Dai hoc Dwoc Ha Noi.

Phwong phap nghién ctru

Diéu ché chat I6ng ion

Phuong phép: Diéu ché mot sbé chat Idng ion
theo phwong phap diéu ché chét 1dng ion protic.
Acid duwgc Iwa chon la H,SO,4 va base la cac
amin khac nhau. DAu tién, can pha loang cac
amin va acid v&i nwdc dé gidm dd nhét, giup
viéc diéu ché dwoc dé& dang hon. Phan ng
git)a amin va H,SO, tda nhiét manh nén can
dung nwéc da dé ha nhiét trong qua trinh phan
rng.

Quy trinh chung: Can lwgng amin twong rng
bang can ky thuat vao binh cau réi thém nuwérc,
khudy déu bang may khudy tir. Pha loang tu tir
H,S04 98 % vao nuwéc cat lanh, khudy déu bang
may khudy tlr. Nhé tir tlr tirng giot dung dich
acid vao dung dich amin dwoc lam lanh bang
nwéc da, khudy déu bang may khudy tir. Sau dé
cat quay chan khéng & nhiét dd 70 °C cho téi
khéi lwong khong ddi, thu dwoc chét 16ng ion.
Céu tric cla cac chét 1dng ion duwgc xac dinh
bang phd 'H-NMR, do trén may cong hwdng tir
hat nhan Bruker AC-500 MHz, dung méi DMSO-
ds, d6 dich chuyén hoéa hoc (6, ppm) dugc tinh
theo chat chudn ndi tetramethylsilan (TMS),
nhiét d6 ghi phé khoéng 27 °C.

Phwong phap tach cellulose tir la ngé
str dung chat Iéng ion

So ché nguyén liéu I4 ngé: La ngd 1a mot
ngudn nguyén liéu lignocellulose véi cac thanh
phan chinh 1a cellulose, lignin va hemicellulose.
La ngb, loai banh té cla cay ngd da thu hoach
(ho&c 16p v& 4o bép ngd) dwoc thu lai, rira sach
v&i nwéc may, loai bé hét rau ngd va cac |4 bi
sau bénh, dé rdo nwéc. Sau do, l1a ngd duoc cét
nhd, nghién va sy kho .

X ly budc dau sinh khéi ter 14 ngé stv dung
chét I6ng ion: Viéc xtr ly bwéc dau sinh khdi tir
la ngd s dung chat 16ng ion can trdi qua
2 bwdc. Pau tién, hoa tan sinh khdi trong chét
Idng ion, sau d6, két tha chon loc tirng thanh
phan cé trong sinh khéi bang cac phan dung méi

dwa vao sy khac nhau vé tinh tan cla tirng
thanh phan trong cac phan dung méi. Phan
dung mbi cé thé 1a nwéc, EtOH hodc dung dich
aceton trong nwdc... Trong nghién ctu nay,
chung t6i chon phan dung méi dé tach cellulose
ra khdi dung dich la dung dich aceton trong
nwéc (ty 18 1:1) va phan dung méi dé tach lignin
la EtOH.

Quy trinh chung dé tach cellulose ttr sinh
khéi nhw sau ' 71: Can lweng nguyén liéu khd va
chét 16ng ion thich hop. Cho lwong chét 16ng ion
trén vao binh cau 3 cd, nang nhiét d6 bang may
khudy tir gia nhiét cho t&i khi dat 120 °C. Thém
nguyén liéu, khudy déu t6i khi hé én dinh. Hén
hop dwgc duy tri nhiét dd & 120 °C trong 3 gidr
dé nguyén liéu hoa tan hoan toan thi dirng dun,
dé nguoi toi nhiét dd phong. Thém phan dung
moi va khudy déu hén hop trong 10 phat dé két
tlia hoan toan cellulose. Loc hén hop bang phéu
loc Buchner dwéi ap suét gidm. Rira két tda thu
dwoc bang nwéc cat lanh 3 1an dé loai hét chat
Idng ion. Say khé & 60 °C, trong 3 gid, thu dwoc
bot cellulose thd cd mau nau.

Phuwong phép tay triang cellulose thé

S dung héa chét tdy trdng la H,O, & ndng
do6 3% dé tay trang phan cellullose thé thu dworc.
Quy trinh tdy trdng duoc tién hanh nhw sau: Bot
cellulose thé sau khi dwgc tach ra tr nguyén
liéu sinh khéi dwoc cho vao binh cau 3 ¢b, 1ap
sinh han thdng va nhiét k&. Thém lwong dung
dich H,0, 3 % theo ty 18 5:1 (thé tich : khdi
lwong) so v&i khéi lwong bot cellulose thd. Nang
nhiét do 1&én 80 °C, dun hdi lvu trong 1 gi®. Loc
bang phéu loc Buchner , rira v&i nwéc cat lanh.
S4y khd & nhiét do 60 °C trong 3 gi¢. Cellulose
thd thu dwoc co6 mau tréng.

Phuwong phdp diéu ché MCC st dung chat
Iéng ion 1%

Khi c6 mat nwédc, ion HSO, thé hién tinh acid
va c6 thé xuc tac cho phan rng phan cét lién két
glycosid cla cellulose, dac biét 1a cac lién két
glycosid trong phan vé dinh hinh. Cellulose cé ty
l& phan két tinh cang I&n thi phdn MCC con lai
sau khi thly phan cang nhiéu, tirc la hiéu suét
diéu ché MCC cang cao. Vi vay, chung t6i dé
xuét quy trinh diéu ché MCC st dung chét 16ng
ion nhw sau: Can chét 16ng ion cho vao binh cau
phan &ng, l&p sinh han va nhiét ké, gia nhiét cho
ti khi dat 120 °C. Thém bot cellulose thd, khudy
d&u. Thém nuéc cat sbi vao dung dich dé két
tia cellulose. Bun hdi lwu trong 1 gid. Sau do,
dé hon hop ngudi tw nhién t&i nhiét dd phong.
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Thém nuwéc cét, loc bang phéu Buchner dui ap
suat gidam, thu dwoc MCC. Rira MCC bang
nwéc cat lanh 5 1an cho MCC. S4y kho & nhiét
do 60 °C béng ta sdy trong 3 gi®, thu dwoc MCC
thanh pham.

Kiém tra chat lwong MCC diéu ché dwoc

Phuong phép st dung phé hdng ngoai:
Phb IR duwoc tién hanh ghi trén may Shimadu
v6i ky thuat vien nén KBr (d6i v&i chat rén) hoac
ban méng KBr (dbi véi chat 1dng) trong ving
4000 - 400 cm™. Po phd héng ngoai cho cac
mau MCC diéu ché dwoc, MCC thuwong pham
va hén hop cac thanh phan chinh cta sinh khéi
bao gdm: Cellulose, lignin va hemicellulose.
Mtrc dd két tinh ctiia MCC cé thé dwoc xac dinh
bang ty |& gitra cac dai hdp thu & 1372 cm™ va
2900 cm™ theo phwong phap dwgc O’Connor R.
T.va CS. da mo ta nam 1964 [,

Phuong phép kiém tra céu tric MCC diéu
ché duoc bang ky thuat chup SEM: Anh SEM
dwoc chup bang may S4800-NHIE tai Phong
Hién vi dién tt, Viéen Vé sinh dich té Trung
wong. Cac mau MCC diéu ché duwoc, MCC
thwong phdm va mau cellulose thé duoc
tién hanh chup anh SEM dé buéc diu so sanh
hinh dang tinh thé ciing nhw kich thwéc hat cla
cac mau.

Phuwong phép chup &nh bang kinh hién vi
quang hoc: Cac mau MCC diéu ché duoc va
cac mau MCC thwong phdm dwoc so sanh so
bd kich thuwéc hat bang cach soi dwéi kinh hién
vi quang hoc v&i dd phéng dai 10 1an theo
phwong phap ciia Surached E. ™. Tién hanh:
L4y 0,1 g MCC phan tan vao 100 ml dung dich
HCI (pH = 5,5) c6 mat thubc thir dé methyl. LAy
1 giot dich phan tan 1én lam kinh, nhe nhang dat
l4 kinh lén trén dich phan tan, tranh dé tao ra bot
khi. Soi béng vat kinh 10 trén kinh hién vi quang
hoc OLYMPUS c6 gén may anh. Anh vi trudng
duwoc chup bang may anh Cannon gén trén kinh
hién vi. Anh vi trwdng clia cac mau MCC diéu
ché si dung chat 16ng ion va MCC thuong
phdm dwoc s dung dé so sanh so bo kich
thwée hat.

Thwe nghiém va két qua

Diéu ché chat I6ng ion

Diéu ché chat léng
[(Et,EtOH)NH]'[HSO,] tir
diethylethanolamin va acid sulfuric

ion
N,N-

So d6 phan tmg

HSO,
P N

+ H,80, —= H +

Hinh 1. So db téng hop
chét 16ng ion [(Et,EtOH)NH] [HSO.J

/\N"ﬁ\

-

OH

Tién hanh

Can 585 g N,N-diethylethanolamin (~ 5 mol)
vao binh cau 3 ¢, dung tich 3000 ml bang can
ky thuat. L&p sinh han thdng. Trong phéu nhd
giot, dong 800 ml nwéc cat, I&p vao binh cau noéi
trén réi nhd giot tr t, vira thém nudc vira
khudy tron hén hop bang may khudy tw
(binh A). Trong binh ciu 2 c¢b, dung tich
2000 ml, l4y vao d6 800ml nuéc cét, 1&p sinh
han thang, lam lanh binh ciu bdng nuéc da.
Trong phéu nhd giot, 14y 270 ml H,SO4; 98%
(~ 5 mol). Lap phéu nhd giot vao binh cau, sau
do6 nhé giot twr tir, can than tieng it mot H,SO4
98% vao modt binh ciu néi trén, vira nhd vira
khudy tron hén hop bang que khudy tir. Sau khi
thém hét H,SO, 98%, str dung phéu nhé giot dé
thém twr tr dung dich acid da dwoc pha loang
vao binh cau chwa dung dich amin da dwoc lam
lanh trong bén da (binh A), vira thém vira khudy
tron hén hop bang may khudy tir (qua trinh
thém acid thwong kéo dai khoang 60 phut). Sau
khi nhd hét acid, tiép tuc khudy tron déu hdn
hop phan (rng thém 30 phut dé phan ng dién
ra hoan toan.

Xt ly hén hop sau phan trng

Sau khi phan ng két thuc, chuyén hén hop
phan (rng vao binh ciu, cat loai nwéc bang may
cat quay chan khéng & nhiét d6 70 °C cho toi
khéi lwong khong dbi.

Két qua ]
Thu dwoc 1061 g chat I6ng ion, sanh nhw
ddu, cd& mau nau nhat. Hiéu suit

99 %. "H-NMR (500 MHz, DMSO-dj), 6 (ppm):
3,62 (t, 2H), 3,04 (6H), 1,10 (¢, 6H).

Diéu ché chat léng ion
[(EtOH),NH,]'[HSO,] tir diethanolamin va
acid sulfuric
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HO\/\N/\/OH + H2804

H

H§_o4
HO\/\N/\/OH
Ho

Hinh 2. So dé téng hop chét Ing ion [(EtOH)2NHz] [HSO4]

Tién hanh: Twong tw nhw véi tdng hop chét
Idng ion [(EEtOH)NH]'[HSO,]".

Két qua: Thu dwoc 99 g chat Idng ion, sanh
nhw diu, mau vang nhat. Hiéu suét: 97 % (tinh
theo amin). 'H-NMR (500 MHz, DMSO-dy),
6 (ppm): 3,65 (t, 4H), 3,01 (t, 4H).

Tach cellulose tlr la ngdé sr dung
chéat Iéng ion

Khéo sét va Iwa chon ty Ié chat Iéng ion
phi hop dé xu ly bwée dau sinh khéi

D3 nghién ctu tién hanh khao sat viéc xi ly
buéc dau la ngd da so ché & 120 °C trong 3 gi®v

bang cac chat 1dng ion tdng hop duoc & cac ty
lé khac nhau vé khéi lwong. D& xac dinh sinh
khéi da hoa tan hoan toan vao chét 16ng ion sau
khi dun hay chwa, nhém nghién ctu tién hanh
kiém tra bang cach 14y 1 giot chéat Idng trong
binh phan &ng bang diia thay tinh 1&n lam kinh.
Dan déu giot chat 16ng bang 14 kinh va soi dwdi
kinh hién vi d6 phéng dai 10 lan. Chét 16ng ion
dwoc két luan 13 hoa tan hoan toan sinh khdi
khi hinh @nh dwdi kinh hién vi la trong subt va
ddng nhét.

Bang 1. Két qué khéo sét ty 1é chét Idng ion phu hop str dung dé xir ly I4 ngd

Chat Iéng ion [(ELEtOH)NHJ [HSO,J [(EtOH) ,NH,I' [HSO,J
Khéi long chat Iong ion (g) 50 75 100 125 50 75 100 125
Ty I6 chat Iong ion:sinh khoi 50:10 7510  100:10 12510 50:10  75:10  100:10  125:10
(khéi lugng : khoi lugng)
Hén hop sau xtv ly Khong  Khong Tan Tan Khong  Khong Tan Tan

tan tan

tan tan

T két qua khdo sat trén cho thay ty lé
khdi lwong chét 16ng ion/ lwong 14 ngd 1a 10:1.

Khao sdt ty 1é phan dung méi thich hop
dé tach cellulose

Cac phan dung méi ngoai khd nang lam két
ta c6 chon loc cellulose tir dung dich sinh khéi
trong chét 16ng ion con ¢ tac dung lam gidm do
nhét cha dung dich, tir do cé thé thu dwoc
cellulose két tia dé& dang hon. Trong nghién ctu
nay, chdng téi lwva chon phan dung méi la dung
dich aceton trong nudc (ty 18 1:1 vé thé tich).
Nhém nghién ctru tién hanh khado sat ty lé

phan dung méi thich hop dwoc st dung dé tach
cellulose tr dung dich sinh khéi 14 ngd trong
chét 16ng ion.

Tién hanh: S& dung 10 g chét Idng ion dé
hoa tan hoan toan la ngdé & 120 °C trong 3 gio.
Phan dung moéi dwgrc thém vao & cac ty 1€ khac
nhau dé& két tha cellulose c6 trong dung dich
sinh khéi trong chét Idng ion. Sau d6, két tha
duoc loc bang phéu loc Buchner dwéi ap suét
giam roi say kho hoan toan bang td sy & 60 °C
trong 3 gi¢. Két qué khado sat dwoc ghi lai &
bang 2.

Bang 2. Két qué khao sét ty 1é chat Idng ion phu hop st dung dé két tua cellulose

Chat Iéng ion [(Et,EtOH)NH]' [HSO,J [(EtOH),NH,I'[HSO,J
Lwong phan dung méi 200 300 500 1000 200 300 500 1000
Luong nuGe c6 trong phan 4, 150 250 500 100 150 250 500
dung méi (ml)
Kha ndng hoa tan la ngb Khong Khong Tan Tan Khong  Khong (:‘,o bot ('}O bot
tan tan tan tan nau nhat nau den
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T két qua khao sat trén, ching t6i quyét
dinh chon ty 1& chét 16ng ion 1a 10:1. B6t mau
den thu dworc 1a do cellulose két tia bj 1an qua
nhiéu lignin. T két qud khao sat, ching toi
quyét dinh chon ty 1& phan dung méi la 1:2 (thé
tich : khdi lwgng) so véi lwong chét 1dng ion da
st dung.

Xt ly buéc dau ld ngé st dung chat 16ng
ion dwa trén cdc khao sat da thwc hién

Tién hanh: Can 30 g nguyén liéu kho va
300 g chét 16ng ion. Cho lwong chét 16ng ion
trén vao binh cau 3 c¢b dung tich 1000 ml, lap
sinh han thdng va nhiét ké. Nang nhiét do bang
may khudy tr gia nhiét cho t&i khi chét 1dng ion
dat 120 °C thi bat dau thém nguyén liéu khé vao
va khudy déu toi khi hé dn dinh. H6n hop duoc
duy tri nhiét dd & 120 °C trong 3 gi®&> d& nguyén
liéu hoa tan hoan toan thi dirng dun, dé ngudi

toi nhiét d6 phong. Thém 150 ml phan dung méi
la dung dich aceton trong nwéc (ty 1& 1:1 vé thé
tich), khudy déu hdn hop trong 15 phat dé két
tda hoan toan cellulose.

Xt ly hén hop sau phén ng: Loc hén hop
bang phéu loc Buchner dwéi ap suét gidm.
Phan chét Idng ion dwoc gitr lai dé xt ly tai thu
hdi. Phan chét ran dwoc rira bang nuéc cat
lanh 3 1an, méi 1an 50 ml dé loai hét chat léng
ion réi sy khd & 60 °C bang ti say trong 3 gio.
Sau d6, nghién bang céi s thu dwoc bot
cellulose tho.

Két qua: Cellulose thu dwoc 1a bot mau vang
sam. Tién hanh thi nghiém lap lai 3 lan v&i mébi
chét 16ng ion va 3y gia tri trung binh cac két qua
thu dwoc. Két qud khdo sat hiéu suét tach
cellulose str dung cac chét 1dng ion khac nhau
dwoc ghi & bang 3.

Bang 3. Két qué khdo sét hiéu suét tach cellulose str dung cac chét Idng ion khéac nhau

£y ra Khéi Iwong Khéi Iwong Khéi Iwong o £ 10
Chat long ion chét Iong ion (g) sinh khéi (g) cellulose (g) Hiéu suat (%)
[(ELEtOH)NHJ [HSO.] 300 30 7.0 23
[(EtOH),NH,] [HSO,] 300 30 75 25

Diéu ché MCC str dung chét Iéng ion

Diéu ché MCC str dung chat Iéng ion
[(ELEtOH)NH]'[HSO.J

Tién hanh: Can 100 g [(ELEtOH)NH] [HSOL]
cho vao binh cau 3 c¢b dung tich 1000 ml, 1&p
sinh han thdng va nhiét ké. Nang nhiét d6 bang
may khudy tlr gia nhiét t&i 120 °C. Can 1 g bot
cellulose thd hoa tan hoan toan vao chét Iéng
ion & 120 °C trong 30 phat. Thém 2,5 ml nwéce
cat & 100 °C dung dich cellulose trong chét 1dng
ion, khudy déu dé két tha cellulose. Bun hdi lwu
@ nhiét d6 120 °C trong 1 gi®. Sau d6 dirng dun,
dé hén hop ngudi ty nhién téi nhiét dé phong.

X ly hén hop sau phén tng: Thém 10 ml
nwdc cat, khudy déu trén may khudy tir. Loc
bang phéu loc Buchner dudi ap suét giam. Phan
chat I1dng ion dwoc gitr lai dé tai thu hoéi. Phan
chat ran 14 MCC duoc rira bang nwéc cat lanh
5 1an, méi lan 5 ml dé loai hoan toan chéat 1éng
ion con lai. Sau khi loai hét chat léng ion, siy
khd MCC & 60 °C bang ti sdy trong 3 gio.
Nghién khéi chat rdn bang cbi st thu dwoc bot
MCC thanh phdm. Két qua thu dwoc 0,8 g bot
MCC thanh pham. Hiéu suét: 80% (so véi lwong
cellulose thd).

Diéu ché MCC str dung chat Iéng ion
[(EtOH),NH,J'[HSO.J

Tién hanh: Can 100 g [(EtOH),NH,]'[HSO.]
cho vao binh cau 3 ¢ dung tich 1000 ml, 1&p
sinh han thdng va nhiét ké, I&p may khuay t gia
nhiét, dun néng va nang nhiét dd hén hop lén
120 °C. Can 10 g bot cellulose thd thém vao
binh phan rng, khudy cho t&i hoa tan hoan toan
cellulose thdé vao chét 16ng ion & 120 °C trong
30 phat. Thém 25 ml nwéc cat & 100 °C, khudy
déu dé két tua cellulose. Bun héi lvu & nhiét do
120 °C trong 1 gi®. Sau dé ding dun, dé hén
hop ngudi tw nhién t&i nhiét dé phong.

Xt ly hén hop sau phan (ng: Thém 100 ml
nwéc cat vao binh phan Gng, khudy déu trén
may khudy tr. Loc hén hop qua phéu loc
Buchner dwdi ap suét gidm. Phan chét 1dng ion
dwoc gitr lai dé tai thu hdi. Phan chét rén la
MCC dwoc riva bang nwéc cat lanh 5 1an dé loai
hoan toan chét 16ng ion con lai. Sau khi loai hét
chét 16ng ion, sy khd MCC & 60 °C bang tu siy
trong 3 gid. Hiéu suét: 85 % (so voi lwong
cellulose tho).

Kiém tra chat lwong MCC diéu ché dwoc

Kiém tra chat lwong MCC diéu ché dwoc
bang phé héng ngoai

Phd IR ctia cac mau MCC diéu ché dwoc va
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cac mau MCC PH101, MCC PH102 va MCC
PH112 dwoc tién hanh ghi trén may Shimadu voi
k¥ thuat vién nén KBr (d6i v&i chat rén) trong ving
4000 - 400 cm™ tai Khoa Hoa, Trwdng Dai hoc
Khoa hoc Ty nhién, Pai hoc Quéc gia Ha Noi.
Nhan xét: Tat cd cac phd IR cla cac mau
MCC diéu ché dwoc déu xuat hién day da céac
dai hap thu d&c trwng clia dao dong hoéa tri ctia
cac nhém -OH, -CH, CHz2, Ci-H va cac cau ndi
C-O-C twong tw nhw phd MCC thwong pham .
Hinh dang van phéd IR clia MCC diéu ché dwoc
twong déng véi phé IR midu MCC PH101
thwong phdm. Twr d6, c6 thé két luan MCC diéu
ché dwoc la tinh khiét. Mtrc d6 két tinh cia MCC
duwoc khéng dinh thém, dua theo phwong phap
clia O’'Connor R. T. va CS. "' pg két tinh cla
cac mau MCC diéu ché bang chéat I1dng ion
twong dwong v&i cac mau MCC thuwong pham
cé trén thj trudng. Mau thu dwoc bang st dung
chat 16ng ion [(EtOH),NH,]' [HSO.] c6 d6 két tinh
cao hon mau st dung [(ELEtOH)NH] [HSO.].

Kiém tra so b6 kich thwéc hat MCC diéu
ché dworc bang kinh hién vi quang hoc

Cac mau MCC diéu ché dwoc va cac mau
MCC thwong phdm duoc so sanh so bd kich
thwéc hat béng cach soi dwdi kinh hién vi quang
hoc OLYMPUS véi d6 phéng dai 10 |an tai Bo
mon Y hoc co s&, Trreong Dai hoc Dugc Ha Noi
theo phwong phap ctia Surached E. "2,

Tién hanh: L4y 0,1 g MCC phan tan vao
100 ml dung dich HCI (pH = 5,5) c6 mét thubc
th(r a6 methyl. LAy 1 giot dich phan tan lén lam
kinh, nhe nhang dat la kinh 1én trén dich phan
tan, tranh dé tao ra bot khi. Soi béng vat kinh 10
trén kinh hién vi. Anh vi trwéng dwoc chup bang
méay &nh Canon gan trén kinh hién vi.

Nhén xét: Tl két qua chup anh SEM co thé
thay rang tir hinh &nh mau boét cellulose tach ra
tr chat Idng ion cellulose thé khéng cho thay
hinh dang tinh thé, cac hat hoan toan hdn don
va khéng c6 hinh dang ré rang. Cac mau MCC
diéu ché bang chét 16ng ion cho thdy rd hinh
dang tinh thé va cé kich thuwéc twong duwong véi
mau MCC PH102 thuwong pham.

TmeR0k SE(M) 4/11/201¢

Hinh 4. Anh SEM cda MCC PH102

~ Hinh 5. Anh SEM ctia MCC
diéu ché bang (EtzEtOH)NH] [HSO4]

Hinh 6. Anh SEM ciia MCC
diéu ché bang [(EtOH).NHJ' [HSO.J
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Ban luan

Ban luan vé téng hop chat 1dng ion

Céc chét 16ng ion trong nghién clru nay duoc
tdng hop theo phwong phép tdng hop chét 16ng
ion protic bang cach két hop mét acid va mét
amin theo ty 1& mol bang nhau ® . Chung t6i da
st dung ty 1& mol clia cac chat tham gia phan
&ng 1a béng nhau dé gidm thiéu téi da cac san
pham khéng mong muén ciing nhw dé& chét 16ng
ion thu dwoc [a tinh khiét nhat c6 thé. Theo cac
tai liéu tham khao dwoc, ca amin va acid déu
can dwoc pha lodng v&i nwdc véi ty 18 1:1 vé
thé tich d& lam qué trinh phan &ng dién ra ém
diu hon. Tuy nhién, trong khi thwc hién phan
&ng, nhdm nghién ciu nhan thay, khi s dung
ty I1&é amin : nwéc la 1 : 1 nhw cac tai liéu tham
khao thi tao dung dich cé dé nhét Ion, gay khé
khan cho qua trinh khudy trén phan tng. Vi vay,
ching t6i tién hanh st dung nuwéc cat dé pha
lodng amin theo cac ty & khac nhau. Két qua
th(r nghiém & rat nhiéu ty 1& cho thay & ty Ié
nwdc : amin la 2 : 1 (thé tich : khdi lugng). Do
v@i qua trinh pha lodng H,SO, 98% cling dwoc
khao sat twong tw. K&t qua cho thiy & ty 1& pha
loang H.,O va H,S0, 98% theo ty I& 1:4 (thé tich :
thé tich) thu dwoc cac dung dich cé do nhét phu
hop, dé dang khudy trén trong qua trinh phan
trng. Phan (ng gilra acid sulfuric va cac amin la
cac phan (rng téa nhiét manh. Vi vay trong qua
trinh phan &ng can 1am lanh binh ciu chwa hén
hop phan (rng bing nwéc da, két hop véi viéc
khudy tron déu bang may khudy tr dé giam
thidu tbi da sw tang nhiét cuc bd trong hén hop
phan (rng. Cac chét 16ng ion tdng hop dwoc da
dwoc phan tich phd IR, MS va phd "H-NMR két
qué cho thdy cac chét 16ng ion déu xuét hién
day du cac théng sb dac trng cta tirng loai phd
tng voi dac diém chu tric, phd "H-NMR xuét
hién day du cac tin hiéu cdng hwdng cha cac
proton trong hop phan cation ctia chat 16ng ion
phu hop véi coéng thirc dy kién cGa nhoém
nghién ctru.

Ban luan vé két qua diéu ché
ttr 1a ngd st dung chét 1éng ion

Vé qué trinh tich cellulose ra
sinh khéi Id ngé

Vé ty Ié chét Idng ion va sinh khoi

D& c6 nhiéu tac gid sir dung cac chat lédng
ion c6 anion 1a HSO4 dé& xt& Iy bwdc dau cac

MccC

khoi

loai sinh khdi khac nhau véi cac ty 1& 1a khac
nhau tuy thudc vao ngudn gbéc tirng loai sinh
khéi. Tuy nhién, trong nhiéu tai liéu tham khao
dwoc loai sinh khdi dwoc xir ly thwong la co
swichgrass va ty 1& chat Idng ion dwoc st dung
la 10 : 1 vé khéi lwong so véi sinh khéi khd hoan
toan ¥, Do d6, nhém nghién ciru tién hanh khao
séat dé tim ra ty 1& chéat 1dng ion thich hop trong
qua trinh x&r ly bwéc dau ngudn sinh khéi 1a 1a
ngd. Két qua cho thay khi str dung chét 16ng ion
&tylé 10 : 1 va 12,5 : 1 vé khdi lwong so voi
sinh khdi kho, sinh khdi tan hoan toan sau thoi
gian x& ly, trong khi & ty 1& 7,5 : 1, sinh khéi
chua hoan toan tan hét. Vi vay, ching toi da
chon ty 1& chat 16ng ion st dung dé xt ly budc
dau 14 ngd 1a 10 : 1. DA thu hdi dwoc cac chat
I6dng ion va dung mdi str dung trong qua trinh xtr
ly bwéc dau sinh khdi va thay phan cellulose
tho. Tai st dung chét 1dng ion va dung mai thu
hdi dwoc dé tiép tuc xt ly sinh khéi va thiy phan
cellulose thd. Chét Idng ion gitr kha nang xa ly
sinh khéi va thiy phan cellulose thd sau 3 1an st
dung.

Vé Iwra chon phdn dung méi tach cellulose va
ty I1é phan dung méi

Phan dung méi la nwéc da dwgc chirng minh
trong rat nhiéu cong trinh nghién ctu cha nhiéu
tac gid khac nhau vé kha nang tai két tinh
cellulose tir dung dich sinh khéi trong chét Idng
ion B9 Ty 1& nwoc dwoc st dung nhidu nhét
dé két tha duworc cellulose mdt cach chon loc 1a
1 : 4 (khéi lvong : khéi lwong) so véi lwong chét
ldng ion da st dung. Ban dau, nhém nghién ctu
cling s dung phan dung mdi la nwéc voi ty 1€
nhw trén. Tuy nhién, thuc nghiém cho thay, hén
hop sau khi thém nwéc cé dd nhét qua Ion ngan
can qua trinh loc két tiia bang phéu loc Buchner
dé thu dwoc cellulose.

Nam 2007, Fort A. D. va CS. © da st dung
phan dung moi dé tach cellulose la_dung dich
aceton trong nwdc (1 : 1) va chi ra rang aceton
khéng lam anh hwdng toi sy ket tinh cua cac
thanh phan coé trong sinh khoi nhwng lai lam
gidm dang ké do nhot clia dung dich chat Iéng
ion. T do, chung t6i Iwa chon s dung phén
dung méi la dung dich aceton trong nuwéc va tien
hanh khao sat ty 1& phan dung mai thich hop.

Két qua khao sat cho thay khi st dung thé
tich phan dung méi & ty 1&€ nhé (1 : 5 hoac 3 :
10) so v&i khéi lwong chét Idng ion da st dung
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mac du cling cé thé lam két tha dwoc cellulose
tlr trong dung dich nhwng do nhét clia dung dich
chat Idng ion van con rat Ién gay khoé khan cho
viéc loc két tha trong dung dich. Trong khi dé,
néu ty 1& phan dung méi la 1 : 1 thi s&n pham
két tha co 1an qua nhiéu lignin, bot san pham thu
dwgc cé mau den. Ty 1é phan dung méila 1 : 2
so v&i lwong chat 1dng ion da s dung (lwong
nuwéc o trong phan dung méi bang khoang 1 : 4
vé khdi lvgng so véi lwong chét 1dng ion da st
dung) 1a thich hop cho qua trinh két taa
cellulose xay ra mét cach hoan toan va chon Igc.

Vé hiéu suat qud trinh thay phan cellulose
thé diéu ché MCC swr dung chét I1éng ion

Trong qua trinh thwc hién nghién ctru, ching
t6i da tién hanh thdy phan cellulose thd thu
duwoc tir sinh khdi sau qué trinh x& ly budc dau
béng HCI 2,5 N dé so bo kiém tra mot sb tinh
chat so véi MCC diéu ché sir dung chat lédng
ion. Tl d6, cé thé nhan xét so bd viéc didu ché
MCC bang chét 16ng ion dat duoc hiéu suét cao
hon khi thdy phan bang HCI, 1an Iwot 1a 80 va
85% so v&i 70%. Diéu nay co thé giai thich do
viéc thém nuwéc & 100 °C trong qué trinh két tha
cellulose truwéc khi thiy phan lam tang ty 1& phan
két tinh trong cellulose ma qua trinh thdy phan
chi lam mét di phan vé dinh hinh trong phan to
cellulose, diéu nay lam dan t&i tang hiéu suét
clia qua trinh diéu ché mcc ',

Vé phé IR cta cac mdu MCC diéu ché duoc:
Phé IR cua cac mau dwoc MCC didu ché dwoc
bang cach st dung cac chat 16ng ion va MCC
thwong phdm dwoc phan tich dé so sanh so bd
mot s6 tinh chat véi mau MCC diéu ché. Trong
rat nhiéu nghién ctu, phd IR cla cellulose da
dwoc giai thich chi tiét. Tuy nhién, gitra cac tai
liéu tham khao, c6 sy khac nhau d6i chut vé sb
séng cla cac dai hap thy dac trung. Tw cac s
liéu trén cé thé nhan xét rang phd IR cia MCC
diéu ché duoc bang chat 16ng ion xuét hién day
da cac dai hap thu dic trwng gidng nhw phd IR
clia cellulose chuan trong cac tai liéu tham khao
dwoc M,

Két luan

D3 téng hop dwoc hai chéat 16ng ion st dung
dé x& ly bwdc dau sinh khéi tir 14 ngd va diéu
ché MCC, cu thé la: Da tdng hop duwoc chéat
I6ng ion N,N-diethylethanolamoni hydrosufat
((ELEtOH)NH]'[HSO.]) v&i hiéu suét 99% va

chat Idng ion diethanol amoni hydrosufat céng
thirc tdng quat 1a [(EtOH),NH,]'[HSO,4] v&i hiéu
suét 97 %. Chét ldng ion
N,N-diethylethanolamoni hydrosufat chwa thay
cong bd trong céac tai lieu tham khao duoc. Pa
tién hanh phan tich phd IR, MS, "H-NMR dé&
khéng dinh dwoc cAu trdc cla cac chét 1dng ion
téng hop duoc.

D34 diéu ché dwoc MCC bang cach s dung
cac chat léng ion N,N- diethylethanolamoni
hydrosufat va diethanol amoni hydrosufat vé&i
hiéu suéat 1an luot 1a 80 % va 85 %. Tai thu hbi
duwoc chat 16ng ion da s dung. P4 s dung
chéat léng ion N, N-diethylethanolamoni
hydrosufat va diethanol amoni hydrosufat téng
hop dwoc dé x&r ly bwéc dau sinh khéi 14 ngd
thu dwoc cellulose v&i hiéu suét 1an lwot 1a 23 %
va 25 %. Pa so bd kiém tra dwgc mot sb tinh
chat nhw d6 tinh khiét, do két tinh ctia MCC tdng
hop dwoc bang phwong phap phan tich phé IR;
kiém tra so bd kich thuwéc hat bdng anh chup
kinh hién vi quang hoc va anh chup SEM cla
cac mau MCC diéu ché dwoc so véi MCC
thwong pham. Két qua cho thdy cac mau MCC
didu ché duwgc cé do két tinh, do tinh khiét va
kich thwéc hat twong dwong véi cac mau MCC
thwong pham.

Nghién ctru nay duoc tai tro cia Bo Y té
trong khuén khé dé tai khoa hoc céng nghé
duoc phé duyét theo quyét dinh 1602/QP-BYT
ngay 07/4/2020.
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