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Graphene oxide/polyvinyl alcohol/FesO4 (GPF) nanocomposites, which
have been synthesized successfully in the previous study [6], have been
investigated the removal of Congo Red (CR) from aqueous solution.
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The results show that, the adsorption process get equilibrium state after

Keywords: 80 min., the optimal amount of adsorbent is 0.01 g and this process is
graphene  oxide, congo  red, favorable at low temperature. The Congo red adsorption is better
adsorption described by the Langmuir model (R? = 0.991) than by the Freundlich

model (R? = 0.957). So, it can be presumed that Congo red was
adsorbed in a single monolayer with the maximum adsorption capacity
of 23.31mag/g.

Gidi thiéu chung

May méac 1a moét nhu cau thiét yéu cla con ngudi.
Cung vdi sy phat trién cla xa hdi, nhu cau lam dep va
thai trang 1a nhitng nhu cdu cg ban cla x& hdi hién
dai. Theo udc tinh, trung binh méi ngudi chi khoang
20 % thu nhap hang thang cho thdi trang may mac
(theo s liéu khao sat nam 2014 dua trén ngudn VITAS
2014 cung cédp). Tuy nhién, nganh dét may lai la mot
trong nhitng nganh gay & nhiém méi trudng nghiém
trong. Théng thudng, dé tao ra 1 kg soi can tiéu tén
200 it nudc. Lugng lén nudc dugc st dung va thai ra
trong qué trinh san xudt 1& nguyén nhan lam nhiém
déc cho sinh vat séng trong nudc ngay tir ngudn, bao
goém cac hoda chéat hitu ca doc hai, cac anion doc hai,
mudi, kim loai ion, cac phic hgp kim loai, cac bioxit, va
cac chét hoat tinh bé mat. Bén canh do, nganh dét

may con gay 6 nhiém moi trudng khi (khi CO2, SO
trong qua trinh dét tao nang lugng...) va 6 nhiém chét
thai rén (nhu cac xa vai thira, sap, kim loai phé thai...).

Mot trong cac gidi phap hitu hiéu la tai ché sgi vai giup
gidm déang ké nhu cau san xuét sgi vai. Tuy nhién, chi
phi cho qua trinh t&i ché Ia tuang déi cao cling nhu
doi hdi cong nghé hién dai. Qua trinh x ly nudc thai
tUr cac nha may nhuém van dang la giai phép song
song va khoéng thé thiu trong céng nghiép dét,
nhuém ndi riéng va xtr ly nudc thai cong nghiép ndi
chung.

Chat mau Congo do (CR) - 3,3'-([1,7-biphenyl]-4,4'-
diyhbis(4-aminonaphthalene-1-sulfonic acid) - la phdm
nhudém axit nhém diazo, trudc day thuong dugc s
dung dé€ nhudm vai bong. Hién nay, n6 van dugc si
dung nhiéu trong inh vuc sinh hoc, hdéa hoc va mé
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hoc. Do dé dang hoa tan trong nudc, réat 6n dinh trong
moi trudng, khi di vao ca thé con ngudi, congo do cd
thé chuyén hoa thanh benzidin — mot chat gay ung
thu va gdy nén cac dét bién dugc biét dén nhieu &
ngudit! nén no da thu hat sy quan tam, nghién clu
clia déng ddo cac nha khoa hoc trén thé gi¢i nham
loai bd ching khdi nudc thai.

Mot s6 phuong phép thudng dugc st dung dé loai bo
chat mau hitu co trong dung dich nhu: hap phuy, oxi
héa cai tién, phan hly sinh hoc hay sa 1ang...™ So vdi
cac phuong phap khéc, hap phu dugc coi la mét trong
cac gidi phap hiu hiéu do s dung céng nghé dan
gian, chi phi thdp, hiéu qua qua trinh tucng déi cao.
Chat hép phu thuong dugc sit dung dé hdp phu
Congo do la cac san phém trén co s& cacbon (cacbon
hoat tinh, graphene, graphene oxit, graphene oxit
khtr...), cac hgp chét silica, vat liéu cellulose... trong do,
do cac uu diém vuct troi nhu: dung lugng hép phu
I&n, lugng chédt hdp phu st dung tuong déi it, khong
¢ tinh chon loc.., cac san phdm trén co s3 cachon
dugc st dung kha phé bién trong qué trinh hdp phu.
Nhugc diém cla cac chét hdp phu dang nay (dac biét
la graphene, graphen oxit) la kha nang phan tan kha
t6t trong méi trudng chat ldng, tuy nhién, do ty trong
nhe khién kha nang thu hoi ching gap kho khan. Vi
vay, xu hudng két hgp graphen/graphene oxit lén céc
vat liéu polymer dong thdi chia thém vat liéu co tu
tinh (nhu Fe hodc FesOs) dé co thé st dung tU trudng
ngoai gom/thu vat liéu dé dang la xu hudng nhan
dugc nhiéu quan tdm nghién ctu. Trong nghién cdu
nay, vat liéu GPF st dung graphen oxit két hgp vdi
polymer PVA va st ti s& dudc si dung va khao sat
khéd néng hap phu chat mau CR trong diéu kién phong.
Cac két quéa duagc trinh bay cu thé dudi day.

Thuc nghiém va phuang phap nghién cdu
Nguyén liéu

Congo dd, FeClz.6H20 va FeCl2.4H20 1a cac hda chat
tinh khiét dang AR dugc sif dung ngay ma khoéng can
qua bét cr khau x ly nao.

Thuc nghiém

Vat lieu GO/PVA/FesOs (GPF) dugc téng hop bang
cach tron 1an 0,1 g GO vdi dung dich chira 0,2 g PVA
da dugc hoa tan & nhiét do cao va hdn hgp chiia 1,6 g
dung dich FeClz va FeCls trong méi trudng kiém. Quy
trinh t8ng hop vét liéu cling nhu cac dac trung vat ly
clia vat liéu téng hop dugc da dugc trinh bay cu thé
trong nghién clu trudc day.! Theo do, vat liéu co dién

tich bé mat BET la 82 m?/g, cac hat nano FesOs che
pht bé mat mang GO va PVA trén anh SEM va ton tai
c4c dinh d&c trung clia GO, PVA va lién két kim loai -
oxi trong vat liéu trén anh FT-IR.

Dung dich géc Congo dé dugc chudn bi bang cach
hoa tan 0,5 g Congo dé trong binh dinh mdc 500 mL
bang nudc cat dé thu dugc dung dich géc cb ndng do
500 mg/L.

DE khdo sat kha nang hdp phu cla vét liéu, 0,01 g chét
hap phu GPF dudc cho vao binh chifa 10 mL dung dich
CR. Sau nhting khoang thdi gian nhat dinh, mau dugc
ldy ra va tién hanh do phd UV-Vis lién tuc tai budc
séng 497 nm trén thiét bi do Agilent 8453 UV Vis. Cac
thi nghiém dugc tién hanh lap lai it nhat hai lan dé
danh gia doé chinh xac clia phép do.

DéE xac dinh thdi gian bao hoa cla qué trinh hép phu
CR trén vat liéu GPF, ndng dé ban dau cla dung dich
CR dugc st dung la 50 mg/L. Sau nhiing khoang thai
gian nhat dinh, mét lugng nhd mau dudc 18y ra va xéac
dinh néng dé CR con lai theo thai gian cho dén khi thu
dugc cac gia tri gan nhu khong déi vé néng dé CR.
Trong suét qua trinh thi nghiém, lugng mau sau khi do
s& dugc hoan nguyén lai hdn hap ban dau.

Dung lugng hap phu cuc dai clia CR trén vét liéu GPF
sé dugc xac dinh bang cach st dung cac néng dd CR
ban déau khac nhau (t 50-100 mg/L) trong khoang thdi
gian b&o hoa da dugc xac dinh trudc do. Luong CR
khong bi hdp phu dugc tinh todn dua vao dudng
chuén vé quan hé gitta dé hap thu A va ndng dé dung
dich CR (hinh 1).

D6 hép phu g (mg/g) dugc xac dinh theo cong thic:
(Cp— el

9= = (M

m

trong do: Co la ndng dé ban dau cla dung dich CR
(mg/L); Ce la ndng dd dung dich CR sau hédp phu tai
thai diém t (mg/L); V la thé tich dung dich CR dem st
dung (L) va m la khéi lugng chat hdp phu st dung (g).

K&t qua va thao luan
Khdo sdt thai gian tiép xdc

D& xac dinh thai diém qué trinh hdp phu dat can bang,
thi nghiém dugc tién hanh & nhiét dé 25 °C (nhiét do
phong), pH = 7, lugng chat hap phu la 0,01 g va do do
hdp thu dung dich trong cac khoang thai gian khac
nhau. Két qua dugc chi ra trén hinh 1. Theo do, cudng
d6 hdp phu g & nhing thai diém ban dau ting rét
nhanh. Diéu nay c6 thé dugc giai thich la do tai thdi
diém ban dau, cac tam hép phu trén véat liéu nhiéy,
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qué trinh hap phu dién ra thuan Igi. Sau 80 phut, dung
luong hép phu thay déi khéong dang ké va co xu
hudng dat can bang. Nguyén nhan cé thé dugc giai
thich 1 do cac tdm hap phu sau mét khodng thai gian
da bi chiém bdi chat mau CR, luc nay, lugng tdm hép
phu con lai rdt it nén qua trinh hdp phu chat mau 1én
vat liéu kho dién ra hon. Két qua rang, dung lugng hdp
phu c6 xu hudng dat bdo hoa va gan nhu khong déi
sau 80 phut. Vay, thai gian bao hoa cho qué trinh hép
phu CR lén trén vat liéu GPF la 80 phdt, d6 hap phu g
ngoai suy tU do thi la 21,5 mg/g.
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Hinh 1: Anh huéng clia thdi gian tiép xtc dén do hap
phu cla véat liéu. Biéu kién thi nghiém: T = 25 °C, m
chét hdp phu =0,01g, pH =7

Anh hung cta lugng chdt hdp phu

Lugng chét hap phu anh hudng kha Ién dén qué trinh
hép phu. Néu st dung lugng chét hép phu qué it, qué
trinh hap phu cé thé chua dién ra triét d€ dan dén hiéu
sudt qua trinh thap, kém hiéu qua. Ngugc lai, néu su
dung mét lugng chat hdp phu 16n c6 thé dan dén viéc
xac dinh thai gian bao hoa bi sai do s6 lugng tam hép
phu ban dau I6n tao diéu kién thuan Igi cho qua trinh
hdp phu trong mét khoang thdi gian ngdn. Ngoai ra,
viéc st dung nhiéu chét hdp phu con géy nén tinh
trang 1ang phi. Trong nghién cltu nay, lugng chat héap
phu st dung dé khao sat dugc thay déi tr 0,01g dén
0,03 g (viéc s& dung lugng chét hap phu nho hon ¢
thé dugc nghién cliu nhung sé& gap phai mét s& sai s6
nhu: lugng mau qua nho, dung tich mau do 16n..).

Anh hudng cla lugng chat hap phu dén kha nang hap
phu chét mau lén véat liéu dugc chi ra trén hinh 2. Theo
do, cung véi su tang lugng chat hdp phu thi dung
lugng hép phu lai gidm dan. Diéu nay c6 thé dugc giai
thich la do, khi tdng lugng chét hdp phy, s6 lugng tam
hép phu I6n. Vé ly thuyét, lugng tdm hap phu Ién sé
tao diéu kién thuan lgi cho qua trinh hdp phu. Tuy
nhién, véi lugng dung dich st dung nho (10 mL), co
thé cac tam hap phu nay da bi che 13n nhau, tuong tac

1an nhau nén qua trinh hdp phu dién ra kém hiéu qua
dan dén dung lugng hap phu giam. Vay, luong chét
hép phu t&i uu trong diéu kién thi nghiém nay la 0,07
g.

2. T~

0010 0015 0020 0025 0.030
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Hinh 2: Anh hudng cua lugng chat hap phu dén kha
nang héap phu CR trén vat liéu GPF (Co = 50 mg/L, T =
298K, pH = 7, thdi gian bdo hoa = 80 phut)

Anh hung cda nhiét do

P& khao sat va tinh toan cac thong sé nhiét dong cla
qua trinh hdp phu CR trén vat liéu GPF, anh hudng cua
nhiét dugc khao sat nghién clu. DE thay déi nhiét do,
cac mau sé dugc ngam trong binh digu nhiét & cac
nhiét do tir 25 °C dén 60 °C. Sau 80 phut, cac mau
dugc l&y ra khoi binh digu nhiét va do dé hap thu A.
Két qua dugc chi ra trén hinh 3.

TU hinh 3 ta théy, nhiét d6 cang cao thi dé hép phu g
cang giam. D6 hép phu dat gié tri cao nhat & nhiét do
thép (298 K). Diéu nay co thé dugc gidi thich 1a do (i)
nhiét dé cao la diéu kién khoéng thuan lgi cho qua trinh
hap phu do thanh phan cliia mau chia polymer PVA,
c6 thé & nhing nhiét d& cao, polymer dé bi anh
hudng dén dac tinh co, ly hda (i) & nhiét d6 cao, luc
hdt tinh dién gitta cac ion trai ddu (cac nhom chie trén
bé mat vat liéu va nhém chuc trén chat mau CR) bi suy
giam di lam gidm kha nang hap phu cla vét liéu
Nhu véy, ta c6 thé du doan 1a qua trinh hap phu CR
trén GPF la qua trinh thich hgp & nhiét dé thap, qua
trinh téa nhiét. Cac di liéu nhiét déng hoc nhu hang
s6 can bang hoa hoc K, nhiét phan tng AH® (kJ/mol),
entropy clia qué trinh nham xac dinh do hon loan cua
qua trinh AS® (J/mol.K) va nang lugng tu do Gibbs AG®
(kJ/mol = nhdm xac dinh tiéu chuan tu dién bién cla
qua trinh) dugc tinh toan theo cac codng thic sau:

AG® = AH° —T. AS® )
AGP = -RT|n% 3)
z -AFT 1 AT
Ink = mz—: — it (4)

trong do R la hang s6 khi R = 8,314 J/mol. K), T la
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nhiét do Kelvin, ge: do hap phu tai thai diém can bang
(mg/q). Gia tri -AH/R tinh dugc tir d6 déc clia phuong
trinh InK - 1/T, tU do6 tinh dugc cac gia tri AH® va AS®
(bdng 1). AG® tinh theo cong thic (2) co két qud am
chiing t6 qua trinh hdp phu CR trén vat liéu la qué
trinh ty dién bién. Cac gia tri &m clia AHC va duong
clia AS° chi ra qué trinh trén la tda nhiét va tang doé
hén loan cla hé. Két qua nay phu hgp vdi cac dy doan
néu trén.

14 —

295 360 365 31I0 3'I15 350 3é5 3530 3é5
Nhiét d¢ (K)

Hinh 3: Anh hudng cta nhiét do dén qua trinh hap
phu CR trén GPF (Co = 50 mg/L, m = 0,01 g,
pH = 7, thdi gian b&o hoa = 80 phut)

Bang 1: Cac thdng sé nhiét dong clia qué trinh hép
phu CR trén vat liéu GPF

AGP (kJ/mol) AH° AS°

(kJ/mol) | (J/mol.K)

298K | 313K | 323K | 333K -17,86 49.47
-32,77 | -31,48 | -31,09 | -30,93

DE khao st cac dac trung clia qua trinh hdp phu
Congo dé lén vat liéu GPF, hai mé hinh hdp phu déng
nhiét dugc st dung la Langmuir va Freundlich. M6
hinh Langmuir gid thiét qué trinh hdp phu la don 16p
trong do khong xay ra su tuong tac gilta cac phan tu
chét bi hdp phu. Trong khi d6, mé hinh Freundlich gia
thiét qua trinh hdp phu la da I8p. Cac phudng trinh
todn hoc mdé td qué trinh hdp phy theo md hinh
Langmuir va Freundlich lan lugt nhu sau:

c 1 1

- = —.C, 5
G Ri'ﬁ'ms_'r-'_ Tmzx ( )
lgqe=lgﬁr+§-lgfe ©

trong dé: ge (mg/g) la lugng Congo do bi hdp phu tai
thai diém can bang, gm (mg/qg) 1a dung lugng hép phu
cyc dai cla vat liéu GPF vdi chdt mau Congo do, Ce
(mg/L) la ndng dé dung dich CR tai thai diém can
bang va K. (L/mg), Kr (mg/g).(L/mg)"" la hang s&
Langmuir va Freundlich.

Pudng dang nhiét hdp phu CR trén vat liéu GPF theo

Langmuir va Freundlich dugc chi ra trén hinh 4. Céc
thong s6 tinh todn t& moé hinh Langmuir va Freundlich
thu dugc dugc chi ra trong bang 2. Cac két quad nay
chi ra rang qué trinh h&p phu Congo do tudn theo
phuong trinh ddng nhiét Langmuir véi hé s§ tuong
quan R? = 0,991 I6n hon hé s& tuong quan trong mé
hinh Freundlich (R? = 0,957). Do vy, ta c6 thé gia thiét
rang qua trinh hap phu Congo dd 1én vat liéu graphen
oxit/polyvinyl alcohol/FesO4 la don I&p vai dé hap phu
cuc dai la 23,31 mg/g.

2.4

y = 0.0429x + 0.02396
| R*=0.991

(a)
25 30 35 40 45 50
Ce

1.3324

y = 0.01384x+1.30814

13314 7,
R®=0.957

(b)

145 150 155 160 165 1.70
logCe

1.328

Hinh 4: Budng dang nhiét hdp phu a) Langmuir va b)
Freundlich
Bang 2: Cac théng s6 dudng dang nhiét hap phu
Langmuir va Freundlich

Langmuir Freundlich
gm Ku 2 Kr . R2
(Ma/9)  wmg (mg/g).(L/mg)""
2331 179 0,991 20,33 72,2 0,957

So sanh dé hap phu cuc dai nay véi mét vai chat hép
phu cung kiéu khac dugc chi ra trén bang 3. Cac két
qué cho théy vat liéu GPF cho gia tri dé hdp phu cuc
dai khong thuc sy cao. Nham cé céi nhin rd hon vé
anh hudng cta thanh phan dén kha nang hép phu CR,
0,01g mau chi chita FesOs dudc dem sit dung dé hép
https://doi.org/10.51316/jca.2021.086
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phu 10 ml dung dich CR 50 mg/L. K& qua cho thay,
sau 80 phut hap phy, dung lugng hdp phu cla FesO4
dat 18 mg/g (v8i mau GPF la 21,5 mg/qg). Diéu nay dua
ra gia thiét rang thanh phan chinh tao nén hiéu qua
clia qua trinh hép phu CR trong vat liéu GPF 1a Fe3Oa.
Diéu nay cé thé dugc giai thich mét phan 1a do lugng
PVA va GO stt dung cho mau nhd hon rét nhiéu lugng
Fes04 (0,1g GO va 0,2 g PVA trong téng s6 1,6 g Fe?*
va Fe**. Hon nlta, cac hat nano sat tr che phd bé méat
cac t&m phang cla GO va PVA nén co thé da ngin
can mét phan sy tiép xdc cla 2 thanh phéan nay vao
qua trinh hdp phu CR, két qua la d6 hdp phu chua dat
hiéu qua cao. Tuy nhién, can thiét phai cé cac nghién
clu sau hon vé co ché clia qua trinh hdp phu CR dé
dua ra cac két luan chinh xac.

Bang 3: B hédp phu cuc dai Congo do clia mot vai
chat hap phu

o Tai liéu
Chat hap phu gm (mg/q) tham Khio
Chitosan/Fe3O4 42.62 (6]
Graphene 198 [7]
oxide/poly(amidoamine)
GO 546,1 (8]
Magnetic chitosan 1,8257 [9]
GO/PVA/Fe304 23,31 Nghién
cUu nay

K&t luén

P& khdo sat khd nang hdp phu ctia chat mau Congo
dd léen  vat  liéu  graphen  oxit/polyvinyl
alcohol/Fe304 (GPF). Két qua thu dugc cho thay, vdi
thdi gian tiép xUc 1a 80 phut thi qué trinh dat can bang,
lugng chét hdp phu t6i uu cho qué trinh hép phu la
0.01 g va qué trinh hép phu CR thich hgp & diéu kién
nhiét dé thdp. Cac s6 liéu dang nhiét hadp phu cho
thdy, qué trinh hdp phu CR Ién vat liéu GPF phu hap
v&i mo hinh Langmuir véi dung lugng hép phu cuc dai

la 23,31 mg/g. Vdi cac két qué trén cho théy, vat liéu
€6 kha nang xUr ly chét mau hiiu cg trong nudc thai.
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