
AD SO RPTIVE R EM O VA L OF H E A V Y  M E T A L S  AND ORGANIC  

CO N TAM IN AN T IN SIN G LE- AND M ULTI-CO M PO NENT SY ST EM S  

USING SU RFACTANT-M O D IFIED  Z E O L IT E  (SMZ)

Tanaphon Sriplad

A  Thesis Submitted in Partial Fulfilment o f  the Requirements 
for the Degree o f  Master o f  Science 

The Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom University 
in Academic Partnership with 

The University o f  Michigan, The University o f  Oklahoma,
Case Western Reserve University and Institut Français du Pétrole

2005
ISBN 974-9937-03-1



Thesis Title: Adsorptive Removal o f  Heavy Metals and Organic
Contaminant in Single- and M ulti-Component Systems using 
Surfactant-Modified Zeolite (SMZ)

By: Tanaphon Sriplad
Program: Petrochemical Technology
Thesis Advisors: Asst. Prof. Pomthong Malakul

Prof. David A. Sabatini

Accepted by the Petroleum and Petrochemical College, Chulalongkom  
University, in partial fulfilment o f  the requirements for the Degree o f  Master o f  
Science.

....... .......................................................  C ollege Director
(A ssoc. Prof. Nantaya Yanumet)

Thesis Committee:

(A ssoc. Prof. Pramoch Rangsunvigit)



I l l

ABSTRACT

4671018063 ะ Petrochemical Technology Program
Tanaphon Sriplad: Adsorptive Removal o f  Heavy Metals and 
Organic Contaminant in Single- and M ulti-Component Systems 
using Surfactant-Modified Zeolite (SMZ).
Thesis Advisors: Asst. Prof. Pomthong Malakul and 
Prof. David A. Sabatini, 52 pp. ISBN 974-9937-03-1  

Keywords: Surfactant-modified zeolite/ Adsorption/ M ixed waste

There is increasing concern about m ixed wastes which contain a mixture o f  
heavy metals and toxic organic compounds. This type o f  waste is known to be 
difficult to treat by conventional techniques currently available. In this study, 
surfactant-modified zeolite (SM Z) was prepared from a natural zeolite, clinoptilolite, 
by forming a m ixed bilayer o f  cationic and anionic surfactants (CTAB and 
DO W FAX 8390, respectively) on its surface. SMZ was then evaluated for its ability 
to adsorb divalent heavy metals such as cadmium (Cd2+) and lead (Pb2+) and an 
organic hydrocarbon solvent (toluene) in both single- and multi-component systems. 
The results showed that the adsorption o f  both heavy metals was w ell described by 
the Langmuir isotherm. In single-com ponent system , the maximum adsorption 
capacity was found to be 0.28 mmol Pb2+/g  SMZ and 0.32 mm ol Cd2+/g  SMZ. For 
the m ulti-com ponent system  (m ixed Cd2+/Pb2+), although metal adsorption 
decreased, SMZ was shown to preferentially adsorb Cd2+ than Pb2+. SMZ also 
effectively adsorbed organic contaminants such as toluene where the adsorption 
exhibited a linear-type isotherm. The experimental studies o f  the mixed-solute 
system s clearly demonstrated that both heavy metal and organic contaminants could 
be adsorbed sim ultaneously by SMZ.
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บทค ัดย ่อ

ธนพล ศรีปลัด : การกำจัดสารปนเปีอนประเภทโลหะหนักและสารอินทรีย์ในระบบสาร
ชนิดเดียวและหลายชนิดโดยการดูดซับด้วยซีโอไลต์ที่ถูกปรับปรุงด้วยสารลดแรงตึงผิว (เอสเอึม ซี) 
(Adsorptive Removal o f  Heavy Metals and Organic Contaminant in Single- and 
M ulti-Com ponent System s using Surfactant-Modified Zeolite (SM Z)) อ. ทีปรึกษา :
ผศ. ดร. ปมทอง มาลากุล ณ อยุธยา และ ศ. ดร. เดวิด เอ สบาตินี 52 หน้า ISBN 974-9937-03-1

ป ีจจ ุบ ัน ของเส ียผส ม ท ี่ป ระกอบ ด ้วยส ารป น เป ีอน ป ระเภท โลห ะห น ักและส ารอ ิน ท ร ีย ์ 
ได ้ร ับความสนใจมากข ึ้น เน ื่องจากเป ็นท ี่ทราบก ันว ่าของเส ียประเภทน ี้ยากท ี่จะถ ูกกำจ ัดด ้วยเทคน ิค 
ท ี่ม ีใช ้อยู่ท ั่วไป ในงานวิจ ัยน ี้ซ ีโอไลต์ท ี่ถ ูกปรับปรุงด ้วยสารลดแรงต ึงผ ิวหรือเอสเอ ็มซ ี (S M Z ) ได้ 
ถ ูกเตร ียมข ึ้นจากซ ีโอไลต ์ท ี่เก ิดข ึ้นตามธรรมชาต ิ (คล ินอพท ิโลไลต ์) โดยการสร้างช ั้นผสมของ 
ส ารล ด แ รงต ึงผ ิวส อ งป ระ เภ ท ค ือ  ส ารล ด แรงต ึงผ ิวแบ บ ป ระจ ุบ วก  (ซ ีเท ป ) และแบบประจ ุลบ  
(ดาวน ์แฟกซ ์) บ น พ ื้น ผ ิวของคล ิน อพท ิโลไลต ์ หล ังจากน ั้นได ้นำเอสเอ ็มซ ีท ี่เตร ียมข ึ้นมาประเม ิน  
ความ สามารถใน การด ูดซ ับ โลห ะห น ักป ระเภท สองป ระจ ุ (ไดวาเลน ท ์) ได ้แก ่ แคดเม ียม (C d2+) 
และตะก ั่ว  (P b 2+) และส ารละลายอ ิน ท ร ีย ์ (โทล ูอ ีน ) ใน ระบบท ั้งสารละลายชน ิดเด ียวและห ลาย 
ชนิด จากผลการทดลองพบว่า การด ูดซ ับโลหะห น ักท ั้งสองชน ิดสามารถอธ ิบายได ้ด ้วยแลงเม ียร ์ 
ไอโซเทอร์ม (Langmuir isotherm) ใน ระบบโลห ะห น ักชน ิด เด ียว ค ่าการด ูดซ ับส ูงส ุดม ีค ่า 
เท ่าก ับ 0 .28  ม ิลล ิโมลของตะก ั่วต ่อกร ัมของเอสเอ ีมซ ี และ 0 .3 2  ม ิลล ิโมลของแคดเม ียมต ่อกร ัม 
ของเอสเอ ็มซ ี ส ่วนในระบบโลหะหนักหลายชน ิด แม ้ว ่าการด ูดซ ับโลหะหน ักจะลดลง แต่เอสเอ็ม 
ซ ีย ังเล ือกท ี่จะด ูดซ ับแคดเม ียมมากกว ่าตะก ั่ว  นอกจากน ี้เอสเอ ็มซ ีย ังสามารถด ูดซ ับสารปนเป ีอน 
ประเภทอ ินทรีย ์ เช ่นโทลูอ ีน ได ้อย่างม ีประส ิทธิภาพ ซ ึ่งการด ูดซ ับสามารถอธ ิบายได ้ด ้วยไอโซเท 
อร์มแบบเส ันตรง (linear-type isotherm) ผลการศ ึกษาในระบบสารล ฺะลายหลายชน ิดน ี้แสดงให ้ 
เห ็นช ัดเจนว่า สารปนเป ีอนประเภทโลหะหน ักและสารอ ินทร ีย ์สามารถถ ูกด ูดซ ับได ้พร ้อมก ันด ้วย 
เอสเอ็มซ ี



V

ACK N O W LED G EM EN TS

First o f  all, I would like to express a special thank to Asst. Prof. Pomthong 
Malakul for his support, patience, kindness and infinite supervisions. And the thesis 
work is partially funded by Postgraduate Education and Research Program in 
Petroleum and Petrochemical Technology (PPT Consortium) and the Research Units 
o f  Applied Surfactants for Separation and Pollution Control Supported by 
Ratchadapisak Som pote Fund, Chulalongkom University.

I would like to thank Prof. David A. Sabatini for his useful suggestions and 
comments in this research work and being US advisor.

I would like to express my sincere appreciation to A ssoc. Prof. Sumaeth 
Chavadej and A ssoc. Prof. Pramoch Rangsunvigit for their valuable comments and 
suggestions and being my thesis committee.

I would like to extend special thanks to all my friends and all PPC’s staffs 
for their friendly help, creative suggestion and encouragement.

Finally, I am deeply indebted to my fam ily for their forever love, 
understanding, encouragement and support me all the time.



T A B L E  OF CO N TEN TS

PAG E

Title Page i
Abstract (in English) iii
Abstract (in Thai) iv
Acknowledgem ents V
Table o f  Contents vi
List o f  Tables viii
List o f  Figures ix

C H A P TER

I INTRODUCTION 1

II BACKGROUND AND LIT E R A T U R E  SU R V E Y  3
2.1 Treatment Techniques for Wastewaters 3
2.2 Natural Zeolite 4
2.3 Adsorption o f  Contaminants by Natural Zeolite 6
2.4 M odification o f  Natural Clay and Zeolite using Surfactant 7
2.5 Adsorption o f  Contaminants by Surfactant-Modified Zeolite 11

III EX P E R IM EN T A L 15

3.1 Materials 15
3.2 Experimental 15

3.2.1 Preparation o f  Surfactant-Modified Zeolite (SM Z) 15
3.2.2 SMZ Characterization 17
3.2.3 Adsorption Experiments for Heavy Metal and Organic

Contaminants 17



v il

C H A P TER  PAGE

IV R ESU LT S AND DISCUSSION 20

4.1 Adsorption o f  CTAB and DO W FAX 8390 on
Clinoptilolite 20

4.2 Characterization o f  Surfactant-Modified Zeolite
(SM Z) 22

4.3 Adsorption o f  Contaminants in Single-solute System  23
4.3.1 Adsorption o f  Heavy Metal Ions in

Single-M etal System  23
4.3.2 Adsorption o f  Heavy Metal in

M ixed-M etal Ions System 27
4.3.3 Adsorption o f  Toluene on SMZ in

Single-Solute System  30
4.4 Adsorption o f  Heavy Metal and Organic Contaminants

in M ixed-solute System 31

V  CO NCLUSIO NS AND RECO M M EN D ATIO N S 35

R E F E R E N C E S 36

APPENDIX 40

CU RRICU LU M  V IT A E 53



V l l l

LIST OF TABLES

TABLE PAGE

4.1 Some fundamental IR absorption frequencies of clinoptilolite
and SMZ 23

4.2 Langmuir parameters for the adsorption of lead and cadmium
on clinoptilolite in single-solute systems 26

4.3 Langmuir parameters for the adsorption of lead and cadmium
on SMZ in single-solute systems 27

4.4 Langmuir parameters for the adsorption of lead and cadmium
on SMZ in mixed metal 28

4.5 The partitioning coefficient of clinoptilolite and SMZ
for toluene adsorption 31



IX

LIST OF FIGURES

FIGURE PAGE

2.1 Primary building units of SiC>4 and AIO4 tetrahedral 4
2.2 Crystal Structure for Clinoptilolite 5
2.3 Typical adsorption isotherm of surfactant on solid oxide

surface 7
2.4 Schematic diagrams of sorption mechanisms for anions,

cations, and nonpolar organics on SMZ 11
2.5 Schematic diagrams of sorption mechanisms for

cadmium and toluene on SMZ 14
4.1 Adsorption isotherm of CTAB on clinoptilolite at 30 °c 20
4.2 Zeta potential of clinoptilolite as a function of CTAB loading 21
4.3 Chemical equilibrium diagram for cadmium at various pH 24
4.4 Chemical equilibrium diagram for lead at various pH 24
4.5 Adsorption isotherms of lead and cadmium on clinoptilolite

in single-metal system at 30°c and pH 5 25
4.6 Adsorption isotherms of lead and cadmium on SMZ

in single-metal system at 3 0 ° c  and pH 5 25
4.7 Adsorption isotherms of lead and cadmium on SMZ

in mixed-metal system at 30°c and pH 5 28
4.8 Comparison of the amount of cadmium adsorbed on SMZ

in single-metal and mixed-metal systems , 29
4.9 Comparison of the amount of lead adsorbed on SMZ

in single-metal and mixed-metal systems 29
4.10 Adsorption isotherm of toluene on SMZ and clinoptilolite

in single-solute system 30
4.11 Adsorption isotherm of lead on SMZ in mixed-solute system

at 30°c and pH 5 32
4.12 Adsorption isotherm of cadmium on SMZ in mixed-solute 

system at 30°c and pH 5 32



X

FIGURE

4.13 Comparison of the amount of toluene adsorbed on SMZ 
in single-solute and mixed-solute systems

PAGE

34


	Cover (English)


	Accepted


	Abstract (English)


	Abstract (Thai)


	Acknowledgements


	Contents



