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 The study presents the results of the adsorption ability of phosphate ion 
(PO4

3-) in aqueous solution using ZnO nanomaterials fabricated by 
electrochemical method. The effects of initial pH (1-8), contact time (0-
180 minutes), initial adsorbent dosages (0.2-1.2 g/L), and initial 
concentrations of PO4

3- ion (10-100 mg/L) have been studied at ambient 
temperatures (25°C±2°C). The results found the optimal conditions for 
adsorption of PO4

3- at pH=5, 90 minutes of equilibrium time, and 0.6 
g/L of adsorbent dosages. The model of Langmuir has been found 
perfectly adequate to describe the equilibrium results of adsorption and 
the maximum capacity has been determined to be 101,01 mg/g. The 
results are promising for the use of ZnO nanomaterials to remove PO4

3- 

ion from the aqueous solution as well as the application of wastewater 
treatment in real conditions. 

Keywords:  
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Phosphate ion 
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Giới thiệu chung  
Phốt pho là nguyên tố dinh dưỡng cần thiết cho tất cả 
các sinh vật sống trong đó bao gồm cả con người. 
Anion photphat không độc hại đối với người hoặc 
động vật trừ khi chúng có mặt ở mức rất cao. Bản thân 
ion photphat không gây độc cho sinh vật nhưng khi 
lượng photphat dư thừa sẽ gây hại lớn cho môi trường 
nhưng khi lượng photphat có trong đất quá nhiều, các 

ion photphat sẽ kết hợp với các ion kim loại trong đất 
như nhôm (Al3+), sắt (Fe3+, Fe2+)…dẫn đến chai cứng 
đất, tiêu diệt một số sinh vật có lợi, không tốt cho cây 
trồng phát triển.  

Xử lý photphat hiện nay được nhiều nhà nghiên cứu 
quan tâm, không chỉ dừng lại ở việc xử lý mà còn thu 
hồi lượng photphat dư thừa có trong các dòng thải 
bằng các phương pháp khác nhau [1-3]. Mansur 
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Zarrabi và cộng sự đã nghiên cứu loại bỏ photphat 
bằng nhựa trao đổi ion [4]. Nghiên cứu này với hàm 
lượng PO43- ban đầu là 30 mg/l; điều chỉnh pH = 5; 
1,5g nhựa/L và được khuấy trộn với tốc độ 200 
vòng/phút trong 150 phút cho hiệu quả xử lý đạt 
96,4% và khả năng trao đổi tối đa là 66,22 mg/g. Kết 
quả thu được khá cao, tuy nhiên một trong số nhược 
điểm của phương pháp này là nếu trong nước tồn tại 
các hợp chất hữu cơ hay ion Fe3+, chúng sẽ bám dính 
vào các hạt nhựa ion làm giảm khả năng trao đổi ion 
của nhựa. Ngoài ra chi phí đầu tư và vận hành khá cao 
nên ít được sử dụng cho các công trình lớn và thường 
sử dụng cho các trường hợp đòi hỏi xử lý cao.  

Gần đây, sử dụng các oxit kim loại nano làm vật liệu 
hấp phụ xử lý nước ô nhiễm PO43- đã thu hút được sự 
quan tâm đáng kể vì hoạt động đơn giản, nhiệt độ làm 
việc thấp, ít gây ô nhiễm thứ cấp [2].  Tuy nhiên, các 
nghiên cứu trước vẫn yêu cầu sử dụng các hóa chất 
gây ô nhiễm thứ cấp, vật liệu đầu vào giá thành cao. 
Gần đây, phương pháp điện hóa tổng hợp bột oxit kim 
loại nano và màng đã thu hút được sự quan tâm đáng 
kể vì hoạt động đơn giản, nhiệt độ làm việc thấp và có 
khả năng tự động hóa cho sản xuất thương mại [5,6]. 
Do đó, trong nghiên cứu này chúng tôi tiến hành thử 
nghiệm  khả năng hấp phụ ion PO43-  trong nước của 
vật liệu nano ZnO chế tạo bằng phương pháp điện 
hóa. 

Thực nghiệm và phương pháp nghiên cứu 
Hóa chất 

NaOH, K(SbO)C4H4O6.1/2H2O, KH2PO4, H2SO4, HNO3, 
HCl, HNO3, KCl, (NH4)6Mo7O24.4H2O) xuất xứ từ Đức. 
Thanh Zn có độ tinh khiết cao (>99%, Merck). Axit ascobic 
xuất xứ từ Anh, nước cất hai lần. Các hóa chất đều có độ tinh 
khiết PA. 

Phương pháp nghiên cứu thực nghiệm 

 Phương pháp chế tạo vật liệu  

Ở nghiên cứu trước chúng tôi đã chế tạo thành công 
vật liệu nano ZnO bằng phương pháp điện hoá[6]. Cụ 
thể như sau: Chất điện phân là dung dịch KCl có nồng 
độ từ 0,1M - 0,5 M. Hạt vật liệu nano ZnO được chế 
tạo bằng quá trình bóc tách điện hóa sử dụng thanh 
Zn có độ tinh khiết cao (> 99%, Merck) làm anot và 
điện cực W làm điện cực catot sử dụng nguồn điện 
một chiều 10V, duy trì dòng điện 1-1,2 A, nhiệt độ ổn 
định trong khoảng 30-50°C, khuấy đều ở 400 
vòng/phút bằng máy khuấy từ trong thời gian 60 phút. 
Sau đó, dung dịch được lọc, rửa và sấy ở nhiệt độ 80oC 
trong thời gian 12 giờ. Vật liệu nano ZnO chế tạo được 
được ký hiệu là EZO và bảo quản trong bình hút ẩm. 

Khảo sát đặc điểm bề mặt của EZO 

Đặc điểm bề mặt, hình thái học của vật liệu được xác 
định sử dụng phương pháp hiển vi điện tử quét được 
thực hiện trên máy FESEM-Hitachi SU8000 và phương 
pháp kính hiểu vi điện tử truyền qua (JEM-2100F Field 
Emission Electron Microscope) tại Khoa Khoa học và Kĩ 
thuật Vật liệu, Đại học Giao thông Quốc gia Đài Loan. 
Nồng độ photphat trước và sau hấp phụ được xác 
định bằng phương pháp trắc quang trên máy UV 
Hitachi UH5300 tại bước sóng 880 nm. 

Nghiên cứu khả năng hấp phụ PO43- theo phương 
pháp hấp phụ tĩnh 

Tiến hành các thí nghiệm khảo sát các yếu tố ảnh 
hưởng: pH dung dịch PO43-, thời gian hấp phụ (0-180 
phút), khối lượng vật liệu (0.2-1.2 g/L), nồng độ ban 
đầu của dung dịch PO43- (10-100 mg/L) theo phương 
pháp hấp phụ tĩnh. Quá trình khảo sát được tiến hành 
trong bình tam giác có thể tích 250 mL chứa 50 mL 
dung dịch chất nghiên cứu. Các thí nghiệm được thực 
hiện lặp lại 3 lần. Các dung dịch được điều chỉnh pH 
bằng dung dịch HNO3 và NaOH. Các thí nghiệm được 
tiến hành ở nhiệt độ phòng (25oC±2oC), lắc ở tốc độ 
200 vòng/phút. Sau các quá trình trên, các mẫu được 
ly tâm ở tốc độ 4000 rpm trong 10 phút rồi được xác 
định lại nồng độ.  

Sau khi tính toán mô hình dựa trên số liệu thí nghiệm 
từ mẫu pha, tiến hành sử dụng vật liệu EZO hấp phụ 
PO43- trong nước thải của Công ty Cổ phần 
Supephotphat và Hoá chất Lâm Thao để kiểm tra mức 
độ phù hợp và khả năng áp dụng của mô hình so với 
lý thuyết. Thông số COD được đo sử dụng máy quang 
phổ UV-VIS phân tích nước DR6000 và BOD được đo 
bởi bộ xác định BOD Sensor system 6 (Velp – Ý). 

Kết quả và thảo luận  
Kết quả khảo sát đặc điểm bề mặt của EZO 

 
Hình 1: Ảnh SEM của vật liệu EZO 
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Vật liệu nano ZnO (EZO) được chế tạo bằng phương 
pháp điện hoá với các đặc trưng tính chất đã được 
khảo sát theo công bố trước đây của chúng tôi[6]. Hình 
1 là kết quả chụp SEM của vật liệu EZO. Có thể nhận thấy, EZO 
có dạng hạt kích thước nano, ít kết tụ. Để quan sát rõ hơn về 
kích thước hạt, phép đo TEM được thực hiện (hình 2), kết quả 
cho thấy,  kích thước hạt EZO  khoảng từ 20 nm đến 80 nm. 

Cấu trúc vật liệu được kiểm tra bởi phép đo XRD (Hình 3). 
Kết quả cho thấy vật liệu EZO có cấu trúc tinh thể wurtzite 
lục giác đặc trưng bởi góc 2~31,770; 34,400; 36,220; 
47,610; 56,580; 62,850; 66,410; 67,930; 69,080; 72,540 và 
76,850 tương ứng các mặt phản phẳng mạng (100), 
(002), (101), (102), (110), (103), (200), (112), (201), (004) và 
(202) [6]. 

 
Hình 2. TEM của vật liệu EZO 

 

 
Hình 3: Giản đồ XRD của vật liệu EZO 

 

Kết quả khảo sát các yếu tố ảnh hưởng tới khả năng 
hấp phụ PO43- của EZO theo phương pháp hấp phụ 
tĩnh 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của pH đến quá trình hấp 
phụ PO43- của vật liệu EZO  
Hình 4 biểu thị đồ thị xác định điểm đẳng điện của vật 
liệu EZO. Từ kết quả phân tích, cho thấy điểm đẳng 
điện của vật liệu nano EZO được xác định là 7,04.  
Điều này cho thấy trong khoảng bên trái điểm đẳng 
điện thì bề mặt vật liệu nano mang tích điện dương, tại 
khoảng bên phải điểm đẳng điện thì bề mặt vật liệu 
nano tích điện âm và tại điểm đẳng điện thì bề mặt vật 
liệu nano không mang điện tích. Kết quả ảnh hưởng 
của pH tới quá trình hấp phụ photphat được chỉ ra trên 
Hình 5. Kết quả cho thấy hiệu quả hấp phụ của EZO 
tăng dần khi pH tăng từ 1-7, tại khoảng pH 1-2 hiệu quả 
hấp phụ rất thấp, thấp hơn 30%. Theo Bian và các cộng 
sự đã chỉ ra rằng tại tất cả pH, các hạt nano ZnO có xu 
hướng hòa tan, giải phóng Zn2+ (quá trình này có thể 
đạt tới 92%) theo lý thuyết tại pH=1 [1]. 

 
Hình 4: Đồ thị xác định điểm đẳng điện của EZO 

 
Hình 5: Ảnh hưởng của pH đối với quá trình hấp phụ 

PO43- của vật liệu EZO 
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Có thể đây là lý do làm cho quá trình hấp phụ của 
ZnO với PO43- thấp ở pH=1-2. Ở pH = 3 hiệu quả hấp 
phụ có xu hướng tăng nhanh đạt 98,42% và gần như 
không thay đổi cho tới pH=7. Tuy nhiên, khi tiếp tục 
tăng pH tới 8 hiệu quả hấp phụ có xu hướng giảm 
nhanh giảm khoảng 30,05% so với giá trị pH = 7.  Điều 
này có thể giải thích khi pH<7,04 trong môi trường axit 
bề mặt của vật liệu ZnO tích điện dương, trong dung 
dịch tồn tại ở dạng H2PO4-; HPO42- và PO43- do đó xảy 
ra lực hút tĩnh điện giữa bề mặt chất hấp phụ và chất 
bị hấp phụ. Hơn thế nữa ở khoảng pH=3-7 photphat 
tồn tại ở trạng thái H2PO4- có ái lực cao đối với tâm 
hoạt động. Vì vậy hiệu quả hấp phụ ở khoảng pH=3-7 
cao hơn. Tại giá trị pH cao hơn 7, hiệu quả hấp phụ 
giảm đi, điều này có thể được giải thích do bề mặt vật 
liệu hấp phụ mang điện tích âm, xảy ra tương tác đẩy 
tĩnh điện giữa các ion mang điện tích âm trong dung 
dịch. Mặt khác tại pH cao, nồng độ ion OH- tồn tại 
trong nước tăng lên, dẫn đến sự cạnh tranh hấp phụ 
giữa ion phốt phát và ion OH- đối với tâm hấp phụ của 
vật liệu [1,7] 

Trong nghiên cứu này tại giá trị pH=5 thu được kết 
quả là lớn nhất với hiệu quả hấp phụ là 99,25±0,12 (%) 
cao hơn tại giá trị pH=3 là 0,73% và giá trị pH=7 là 
0,93%. Kết quả này tương đồng với nghiên cứu loại bỏ 
phốt phát bằng vật liệu hấp phụ Bentonit biến tính của 
các nghiên cứu trước [2,5,8]. Do đó trong nghiên cứu 
này, pH=5 được lựa chọn để thực hiện các nghiên cứu 
tiếp theo. 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của khối lượng vật liệu 
đến quá trình hấp phụ PO43- của vật liệu EZO 

 
Hình 6: Ảnh hưởng của khối lượng vật liệu đối với quá 

trình hấp phụ PO43- 

Kết quả từ Hình 6 cho thấy, khi tăng khối lượng vật liệu 
EZO thì hiệu quả hấp phụ tăng dần và dung lượng hấp 

phụ giảm dần. Từ kết quả trên ta nhận thấy rằng khi 
khối lượng vật liệu tăng từ 0,6–1,2 (g/L) thì hiệu quả 
hấp phụ photphat thay đổi không đáng kể. Do đó 
chúng tôi lựa chọn khối lượng vật liệu là 0.6 g/L cho 
các thí nghiệm nghiên cứu tiếp theo. 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của thời gian đến quá 
trình hấp phụ PO43- của vật liệu EZO 

Hiệu quả sử dụng chất hấp phụ phụ thuộc vào tốc độ 
hấp phụ của chất tan từ pha lỏng vào pha rắn được 
đánh giá qua hiệu suất hấp phụ khi tiến hành trong 
những khoảng thời gian khác nhau (0-180 phút). Kết 
quả nghiên cứu (Hình 7) cho thấy, sau thời gian phản 
ứng là 60 phút thì hiệu suất hấp phụ đạt 91,52±1,08 
(%) nhưng khi tăng thời gian hấp phụ từ 90 - 180 phút 
thì hiệu suất hấp phụ không thay đổi không nhiều, kết 
quả dao động xung quanh 98,96 %. Kết quả cho thấy 
khi trạng thái cân bằng được thiết lập, vật liệu không 
còn khả năng hấp phụ nữa thì hiệu quả hấp phụ tăng 
rất ít hầu như không thay đổi. Vì vậy, thời gian tối ưu 
được chọn là 90 phút cho quá trình hấp phụ. Kết quả 
này được đánh giá tốt hơn rất nhiều khi so sánh với 
các nghiên cứu trước có thời gian đạt cân bằng hấp 
phụ trong thời gian là 300 phút [9] và 6 giờ[10]. 

 
Hình 7:  Ảnh hưởng của thời gian đối với quá trình hấp 

phụ PO43- của vật liệu EZO 

 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng nồng độ ban đầu của ion 
PO43- đến quá trình hấp phụ của vật liệu EZO 

Kết quả nghiên cứu được chỉ ra trên Hình 8 cho thấy 
khi tăng nồng độ đầu của PO43- thì hiệu suất hấp phụ 
PO43- giảm dần đồng thời dung lượng hấp phụ tăng 
dần. Cụ thể tại nồng độ PO43- ban đầu 10 mg/L sau 
thời gian hấp phụ là 90 phút hiệu suất hấp phụ đạt 
99,02±0,02 % nhưng khi tăng nồng độ lên đến 50 



86

Vietnam Journal of Catalysis and Adsorption, 9 – issue 3 (2020) 82-87 

86 
 

mg/L thì hiệu suất giảm chỉ còn 88,84±0,11 %. Tuy 
nhiên trong khoảng nồng độ này thì nồng độ PO43- 
vẫn đảm bảo được quy chuẩn đầu ra về nước thải 
công nghiệp và sinh hoạt (QCVN 40: 2011/BTNMT). Với 
nghiên cứu này, nhận thấy rằng hiệu quả hấp phụ 
PO43- khá tốt trong giải 50 mg/L tới 70mg/L với hiệu 
quả hấp phụ lần lượt là 88,84% và 74,06%. 

 
Hình 8: Ảnh hưởng của nồng độ đầu  PO43-  đối với 

quá trình hấp phụ PO43- của vật liệu EZO 

 

Từ các kết quả thực nghiệm thu được, chúng tôi tiến 
hành khảo sát cân bằng hấp phụ theo mô hình đẳng 
nhiệt hấp phụ Langmuir, kết quả được thể hiện trên 
Hình 9. Nhận thấy rằng mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 
Langmuir biểu thị tốt quá trình hấp phụ ion photphat 
trong dung dịch nước của vật liệu EZO với hằng số qui 
hồi cao R2=0,9978. Từ đồ thị biểu diễn sự phụ thuộc 
của Ccb/q (g/L) vào Ccb (mg/L), kết quả dung lượng 

hấp phụ cực đại qmax và hằng số Langmuir b được xác 
định lần lượt là 101,01 mg/g và 0,58.  

Hình 9: Đồ thị biểu diễn đường đẳng nhiệt Langmuir 

Kết quả nghiên cứu hấp phụ PO43- trong nước thải của 
Công ty Cổ phần Supephotphat và Hóa chất Lâm Thao 
bằng vật liệu nano ZnO (EZO) 

Từ kết quả nghiên cứu tối ưu trên môi trường giả định, 
quá trình hấp phụ này được tiến hành trên môi trường 
nước thải. Nghiên cứu được thực hiện ở điều kiện: 
pH=5, thời gian phản ứng là 90 phút, khối lượng vật 
liệu là 0,6 (g/L). Kết quả nghiên cứu trong Bảng 1 cho 
thấy hiệu quả hấp phụ đạt 88,75% khá tương đồng với 
nghiên cứu trong môi trường giả định (88,84-91,44%). 
Nước thải của Công ty Cổ phần Supephotphat và Hóa 
chất Lâm Thao bằng vật liệu nano ZnO cho nồng độ 
PO43- đầu ra đạt tiêu chuẩn cột B của QCVN 40: 
2011/BTNMT.

 

Bảng 1: Hiệu quả xử lý ô nhiễm ion PO43- trong nước thải Công ty Cổ phần Supephotphat và Hóa chất Lâm Thao 

STT Tên chỉ 
tiêu Đơn vị Dòng vào Dòng ra Hiệu suất (%) QCVN 40:2011/BTNMT 

cột B 

1 pH - 2,30 5,14 - 5,5 - 9 

2 COD mg/L 264,80 50,00 81,10 150 

3 BOD mg/L 84,00 - - 50 

4 PO43- mg/L 44,90 5,05 88,75  

       

Kết luận 
Đã áp dụng thành công vật liệu EZO hấp phụ PO43- 
trong nước và khảo sát một số yếu tố ảnh hưởng đến 
quá trình hấp phụ bằng phương pháp hấp phụ tĩnh. 
Kết quả thu được như sau: Các thông số tối ưu cho 

quá trình hấp phụ PO43- là: pH =5; vật liệu hấp phụ là 
0,6 g/L; thời gian phản ứng là 90 phút, nồng độ PO43- 
từ 10-100 mg/l cho thấy kết quả hấp phụ đạt từ 58.11-
98,14%. Quá trình hấp phụ này tuân theo mô hình hấp 
phụ đẳng nhiệt Langmuir với dung lượng hấp phụ cực 
đại đạt 101,01 mg/g. Sử dụng các thông số này để hấp 
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phụ PO4
3- trong nước thải Công ty Cổ phần 

Superphotphat và Hóa chất Lâm Thao cho thấy với 
nồng độ PO4

3- là 44,9 mg/L hiệu quả hấp phụ của 
nano ZnO đạt 88.75%, nước thải dòng ra đạt tiêu 
chuẩn cột B của QCVN 40: 2011/BTNMT.Các kết quả 
thu được cho thấy tiềm năng sử dụng vật liệu EZO để 
loại bỏ PO4

3- và có thể cho cả các chất ô nhiễm khác 
ra khỏi môi trường nước. 
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