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Cải thiện tính chất nhiệt và đặc tính cháy của aerogel từ
nanocellulose và graphene oxide bằng sodium bicarbonate

Khổng Bảo Duy, Dương Thụy Trúc Hân, Lý Hiểu Phương, Nguyễn Tường Vy*

TÓM TẮT
Trong nghiên cứu này, chúng tôi tổng hợp vật liệu aerogel thân thiện với môi trường có nguồn
gốc từ sợi nanocelllulose (CNF) kết hợp với graphene oxide (GO), polyvinyl alcohol (PVA) và sodium
bicarbonate (NaHCO3) với định hướng cải thiện tính chất nhiệt và đặc tính cháy của aerogel chế
tạo từ nanocellulose và graphene oxide. Aerogel thu được bằng kỹ thuật sấy đông khô có mật độ
thấp (0,2236 g/cm3), độ xốp cao 85,92%, diện tích bề mặt riêng khi hấp phụ khí xấp xỉ 44,6 m2/g
và khi giải hấp khí xấp xỉ 67,05 m2/g. Ngoài ra, aerogel tạo thành còn được phân tích cấu trúc
thông qua nhiễu xạ tia X (XRD), quang phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR) và kính hiển vi điện
tử quét (SEM). Nghiên cứu cho thấy sự có mặt của NaHCO3, một chất phụ gia chống cháy xanh
và giá thành thấp, đã cải thiện đáng kể độ ổn định nhiệt, khả năng bắt cháy của aerogel trên nền
nanocellulose. Ngoài ra, việc có mặt thêm thành phần chống cháy này gần như không gây ảnh
hưởng tới khả năng hấp phụ loại bỏ MB của aerogel tạo thành, với hiệu suất loại bỏ vẫn ổn định
trên 95% sau 5 chu kỳ tái sử dụng. Từ những kết quả trên, bước đầu đã cho thấy vật liệu aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 là một vật liệu nhẹ có mật độ thấp, diện tích bề mặt lớn thuận lợi cho các
ứng dụng hấp phụ xử lý môi trường. Bên cạnh đó, vật liệu này còn có độ bền và độ ổn định nhiệt
đã được cải thiện đáng kể từ đó mở ra hướng ứng dụng mới cho loại vật liệu hấp phụ này trong
lĩnh vực chống cháy.
Từ khoá: Aerogel, hấp phụ, phụ gia chống cháy, thân thiện với môi trường, xử lý nước

MỞĐẦU
Sự ra đời của ngành công nghiệp dệt may, giày, da
đã mang đến và tạo ra nhiều cơ hội việc làm cho
người lao động. Theo ước tính, hằng năm ngành công
nghiệp dệt nhuộm sử dụng 25% lượng hóa chất trên
toàn thế giới và 20% lượng ô nhiễm toàn cầu do chính
ngành công nghiệp này thải ra, việc này gây hại đến
sức khỏe con người và tác động tiêu cực đến hệ sinh
thái dưới nước. Trong đó, methylene xanh (MB) là
một trong những loại thuốc nhuộm điển hình được
sử dụng trong rất nhiều nghiên cứu để đánh giá khả
năng hấp phụ và xử lý nước thải nhiễm thuốc nhuộm
của các loại vật liệu hấp phụ1. Vì vậy, việc tìm và tạo
ra các vật liệu xanh có thể xử lý nước nhiễm thuốc
nhuộmđang là vấn đề được quan tâm hiện nay. Trong
đó, vật liệu aerogel nanocellulose được xem là một
trong những giải pháp bởi vì đặc tính thân thiện với
môi trường và khả năng hấp phụ tốt của loại vật liệu
này2,3. Tuy nhiên, vấn đề của loại vật liệu aerogel
này là độ bền trong quá trình hấp phụ xử lý nước do
các đặc tính ưa nước của cellulose, nên các aerogel
nanocellulose thường được kết hợp thêm với các pha
gia cường khác để tăng được độ bền trong nước, đồng
thời vẫn đảm bảo được khả năng hấp phụ như GO 4,

kết hợp đồng thời với quá trình khâu mạng bằng các
hoạt chất hóa học như glutaraldehyde5 để đảm bảo
độ bền tốt nhất cho vật liệu. Bên cạnh đó, độ bền
nhiệt cũng là một trong những tính chất còn hạn chế
của các aerogel nanocellulose so với các loại aerogel
khác, nên việc kết hợp thêm các thành phần chống
cháy cũng là một cách được xem xét để cải thiện phần
nào đặc tính này của aerogel nanocellulose 6. Việc
cải thiện tính chất nhiệt và đặc tính cháy của aerogel
nanocellulose sẽ giúp cải thiện khả năng tái chế loại
bỏ các chất đã hấp phụ trong aerogel bằng phương
pháp nhiệt. Trong nghiên cứu này, chúng tôi chế tạo
vật liệu aerogel nanocellulose kết hợp với graphene
oxide, và NaHCO3 được thêm vào như một phụ gia
chống cháy thân thiện môi trường và rẻ tiền thông
qua phương pháp trộn và đông khô đơn giản để cải
thiện độ bền nhiệt của aerogel tạo thành đồng thời
vẫn đảmbảo đượcmột trong các ứng dụng quan trọng
của loại aerogel này trong lĩnh vực xử lý nước thải
nhiễm thuốc nhuộm methylene xanh.

VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP
Vật liệu
Cuống lá cây dừa nước được thu nhận từ Thành
phố Thủ Đức, Thành phố Hồ Chí Minh sau đó

Trích dẫn bài báo này: Duy K B, Hân D T T, Phương L H, Vy N T. Cải thiện tính chất nhiệt và đặc tính 
cháy của aerogel từ nanocellulose và graphene oxide bằng sodium bicarbonate.  Sci. Tech. Dev. J. -
Nat. Sci. 2024; 8(3):3063-3075.

3063



Tạp chí Phát triển Khoa học và Công nghệ – Natural Sciences 2024, 8(3):3063-3075

mang đi phơi khô được xay thành bột. Acid sunfu-
ric (H2SO4, 98%), acid phosphoric (H3PO4, 85%),
acid acetic (CH3COOH, 96%), hydrogen peroxide
(H2O2, 30%), kalipenmaganat (KMnO4, 99,5%), na-
tri hydroxide (NaOH, 96%), natri hypochlorite (Na-
ClO, 8%) và natri bicarbonat (NaHCO3, 99,5%) tất
cả được mua từ công ty hóa chất ở Xilong, Trung
Quốc. Glutaraldehyde 50% được mua từ Aladdin,
Trung Quốc. Graphite 99% được mua từ Sigma-
Alrich, Đức. Polyvinyl alcohol (PVA, khối lượng
phân tử ~ 160 000 M, độ thủy phân 86,50 – 89,00%)
được mua từ Himedia, Ấn Độ. Methylene xanh (MB)
(C16H18N3SCl.3H2O) được cung cấp bởi công ty
dược phẩm OPC).

Phương pháp nghiên cứu
Các mẫu sau khi sấy khô ở 60◦C được nghiền thành
bột và bảo quản ở độ ẩm khoảng 35%. Cấu trúc hóa
học được phân tích bằng quang phổ hồng ngoại biến
đổi Fourier (FTIR) trên máy quang phổ Nicolet iS10
FT-IR (Thermo Scientific, Mỹ) được quét từ số sóng
4000 – 400 cm−1, độ phân giải 4 cm−1.
Giản đồ quang phổ nhiễu xạ tia X (XRD) được phân
tích trên máy nhiễu xạ Empyrean (Panalytical, Hà
Lan). Mẫu được sấy khôvà quét góc 2θ từ 5#– 40#,
điện áp gia tốc 40 kV, cường độ dòng 40 mA, bức xạ
Cu - Kα (tấm lọc Ni). Độ kết tinh của mẫu được tính
theo công thức Segal7.

CrI (%) = 1− Iam

Ic
×100 (1)

Trong đó, Ic là cường độ của mặt mạng tinh thể (200)
tại 2θ = 22,29#, I_am là cường độ của mũi nhiễu
xạ thấp nhất tại 2θ = 16,1# với mặt mạng tinh thể
(110). Kích thước tinh thể được tính theo công thức
của Debye-Scherrer7.

D(nm) =
κ.λ

β .cosθ
(2)

Với κ = 0,91 là hằng số Scherrer, bước sóng λ = 0,154
nm, β (radian) là độ bán rộng của mũi tính hiệu và θ
(độ) là góc nhiễu xạ tại mũi đó.
Bề mặt hình thái (SEM) của vật liệu aerogel và kích
thước sợi được xác định qua kính hiển vi điện tử quét
FESEMS4800, Hitachi (HiTech –Nhật Bản) độ phóng
đại từ 50 – 2000 lần, với điện áp gia tốc 10 kV.
Thí nghiệm kiểm tra độ bền nhiệt: độ bền nhiệt của
các mẫu được xác định qua máy phân tích nhiệt –
khối lượng (TGA) Linseis STA PT 1600 (Đức), tốc độ
quét 4L/h, các mẫu được gia nhiệt từ nhiệt độ phòng
đến 800◦C với tốc độ gia nhiệt 10◦C/phút trong môi
trường khí argon.

Thí nghiệm kiểm tra khả năng chống cháy qua việc
đo cách nhiệt và đo chống cháy. Thí nghiệm đo khả
năng cách nhiệt của các mẫu aerogel CNF/GO/PVA
và aerogel có NaHCO3 được tiến hành như sau: các
aerogel được cắt theo hình trụ có cùng kích thước 1
x 2,3 cm được đặt giữa tấm nhôm với kích thước 2 x
100 x 100 mm (dầy× dài× rộng) và đầu que diêm ở
giữa mẫu aerogel, sau đó được gia nhiệt bằng đèn cồn
và quan sát hành vi cháy của đầu que diêm.
Thí nghiệm kiểm tra tính chống cháy các mẫu aero-
gel được tiến hành như sau: các aerogel có cùng kích
thước 1 x 2,3 cm được đốt trên đèn cồn nghiêng góc
45◦ so với ngọn lửa 8–10. Sau đó tiến hành quan sát
hành vi cháy của các mẫu.
Thí nghiệm hấp phụ loại bỏ methylene xanh của các
mẫu aerogel được thực hiện bằng cách cho 0,10 gam
chất hấp phụ vào 50,00 mL nước có methylene xanh
(MB, 20 mg/L) ở 298K. Thí nghiệm hấp phụ khuấy
bằng máy khuấy từ với tốc độ 300 rpm.
Quy trình giải hấp được thực hiện các mẫu được tiến
hành theo quy trình sau: các aerogel sau khi đạt bão
hòa hấp phụ MB trong lần hấp phụ thứ 1 sẽ được
ngâm trong 50 ml ethanol trong 90 phút để giải hấp
hết lượng MB đã hấp phụ trong cấu trúc (cho tới khi
dung môi ethanol không màu), sau đó cả aerogel và
túi lọc được để khô tự nhiên trong 24 h đến khi khối
lượng không đổi. Khối lượng aerogel và túi lọc trước
và sau khi tái hấp phụ đều được ghi nhận lại. Thí
nghiệm tái hấp phụ trong chu kì thứ hai được khảo sát
tương tự quy trình hấp phụ lần thứ nhất, làm tương
tự cho các chu kì hấp phụ và tái hấp phụ tiếp theo.
Nồng độ MB trước và sau khi hấp phụ được đo bằng
máy quang phổ tử ngoại khả kiến (UV-Vis) JASONV-
730 (Nhật Bản) với bước sóng chạy từ 350 nm – 900
nm. Để đánh giá về động học hấp phụ của aerogel
CNF/GO/PVA và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3

trên MB, dữ liệu động học của quá trình hấp phụMB
được biểu diễn bằng hai mô hình động học biểu kiến
bậc một và bậc hai theo phương trình 3 và 4:

ln(qe −qt) = lnqe − k1t (3)

t
qt

=
1

k2q2
e
+

t
qe

(4)

Trong đó: qe và qt (mg/g) lần lượt là hàm lượng thuốc
nhuộm MB được hấp phụ tại thời điểm cân bằng và
tại thời điểm t khác nhau; k1 (phút−1), k2 (g/mg ×
phút) lần lượt là hằng số tốc độ theo mô hình động
học hấp phụ bậc một và bậc hai.
Các mẫu sau khi bảo quản trong tủ lạnh trong 24 h
ở nhiệt độ 4◦C sẽ được phân tích điện tích hạt thông
qua máy HORIBA SZ−100 (Nhật Bản) với độ nhớt
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phân tán trung bình: 0,897 mPa·s, độ dẫn điện: 0,920
mS/cm và sử dụng điện áp điện cực: 3,3 V.
Cácmẫu được đem thực hiện thí nghiệm đo nén bằng
máy đo độ bền kéo Shimadzu model AGS-10kNX,
Nhật Bản và được hỗ trợ với phầnmềmTRAPEZIUM
LITE X. Theo chuẩn ASTM D 1621, mẫu thử nghiệm
có đường kính 2,3 cm, cao 2,5 cm, mẫu được nén với
tốc độ 5 mm/phút với độ biến dạng 80%.
Các mẫu aerogel sau khi sấy đông khô và được đo
diện tích bề mặt riêng Brunauer Emmett Teller (BET)
và kích thước đường kính mao quản bằng máy BET
– 201A hãng Porous Materials Inc, Mỹ. Mẫu ở dạng
khối phân tích ở nhiệt độ -195,65◦C.

Chế tạo nanocellulose CNF
Nanocellulose CNF từ bột cuống lá dừa nước được
tiến hành theo quy trình đã công bố trước đó của
nhóm7, theo các bước sau; Đầu tiên, sợi dừa đã
nghiền mịn cùng với nước cất cho vào bình cầu ba
cổ và tiến hành khuấy ở 90◦C trong 1 h. Sau đó, sợi
được lọc, rửa và sấy ở 65◦C cho đến khối lượng không
đổi. Tiếp tục, sợi được sử lý bằng dung dịch sodium
hydroxide 5% (NaOH) cho vào bình cầu ba cổ, khuấy
ở 90◦C trong 1 h để loại bỏ pectin, hemicellulose và
các tạp chất khác. Sợi được lọc, rửa bằng nước cất đến
khi pH bằng 7 và sấy đến khối lượng không đổi. Cuối
cùng, sợi được xử lý với acid acetic (CH3COOH) và
sodium hypochloride 5% (NaClO) ở 75 ◦C trong 2 h
để loại bỏ lignin. Sau đó, lọc và rửa bằng nước cất đến
khi pH bằng 7. Quá trình này thực hiện 2 lần. Cuối
cùng, đánh siêu âm và ly tâm thu được CNF.

Tổng hợp graphene oxide GO
GO được tổng hợp dựa theo phương pháp Hummer
cải tiến 11. Chuẩn bị H2SO4 và H3PO4 với tỉ lệ 9:1
(v/v) cho vào bình cầu ba cổ và khuấy ở 50◦C. Khi
nhiệt độ của hệ ổn định ở 50◦C, cho graphite và
KMnO4 vào bình cầu, tiếp tục khuấy ổn định nhiệt ở
50◦C trong 12 h. Sau khi kết thúc, hỗn hợp được đổ
ra cốc 3 lít chứa sẵn nước cất đã được làm lạnh và tiến
hành khuấy từ. Tiếp tục nhỏ từ từ dung dịch H2O2

vào hỗn hợp cho đến khi dung dịch đổi sangmàu vàng
sáng. Cuối cùng, đem ly tâm với nước cất nhiều lần
đến khi pH bằng 7.

Chế tạo aerogel chống cháy từ nanocellu-
lose, graphene oxide, polyvinyl alcohol và
NaHCO3 (CNF/GO/PVA/ NaHCO3)
Cho 0,8 g NaHCO3 và huyền phù CNF (4 g, 1,5wt%)
cho vào cốc và khuấy từ ở 100◦C trong 1 h. Sau đó, cho
hỗn hợp vào cốc inox cùng với huyền phùGO (1 g, 1,5
wt%) và dung dịch PVA (0,6 g, 0,1 g/ml), tiến hành

khuấy cơ trong 1 h. Sau đó, cho dung dịch acid sun-
furic 1% (H2SO4) và dung dịch glutaraldehyde 25%
vào hỗn hợp, tiếp tục khuấy trong 1 h. Hỗn hợp sau
đómang đi siêu âm trong 30 phút và sấy ở 75◦C trong
3 h. Cuối cùng mẫu bảo quản ở 4 ◦C trong 24 h trước
khi sấy theo phương pháp đông khô để thu được aero-
gel CNF/GO/PVA/ NaHCO3.
Aetrogel không có phụ gia chống cháy được chế tạo
theo quy trình tương tự với việc bỏ qua bước cho
NaHCO3.

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
Cấu trúc của CNF
Giản đồ nhiễu xạ XRD của CNF thể hiện ở Hình 1a
cho thấy có sự xuất hiện hai đỉnh nhiễu xạ ở góc nhiễu
xạ 2θ =16,1◦ (110) và 2θ =22,29◦ (200) đặc trưng cho
cấu trúc tinh thể nanocellulose 12.
Sau khi tiến hành trừ đường nền và lấy cường độ bằng
phần mềm origin theo chuẩn Savizky Golay kết hợp
với công thức (1) và (2) ta có kết quả của độ kết tinh
và kích thước tinh thể được hiển thị trong Bảng 1.
Ảnh FESEM của CNF dùng để xác định kích thước
tinh thể nanocellulose. Từ hình ảnh chụp FESEM
được thể hiện ở Hình 1b cho thấy CNF có cấu trúc
dạng sợi. Các bó sợi trong cấu trúc của cellulose đã
được tách thành những sợi riêng lẻ có kích thước nhỏ
hơn doNaOHvàCH3COOHđược sử dụng trong quá
trình xử lí kiềm sợi đã phá huỷ các liên kết eter và es-
ter giữa cellulose với hemicellulose và lignin. Đường
kính sợi CNF được tính toán bằng phầnmềm ImageJ.
Từ giản đồ phân bố kích thước sợi ở Hình 1c, ta có
thể thấy đường kính sợi phân bố từ 10 đến 50 nm, tập
trung nhiều nhất ở khoảng 20 – 35 nm. Hai cách tính
toán dựa trên XRD và FESEM có sự chênh lệch trong
kích thước của CNF, sự khác biệt này là bản chất hai
phương pháp phân tích là khác nhau. Tuy nhiên cả
hai phương pháp đều cho thấy CNF tạo thành đã có
kích thước ở thang nanomet.

Cấu trúc của các aerogel
Giản đồ XRD ở Hình 2 cho thấy nanocellulose có hai
đỉnh đặc trưng cho cấu trúc tinh thể là 2θ = 16,1◦

(110) và 2θ = 22,29◦ (200). Graphene oxide xuất
hiện một đỉnh nhiễu xạ ở góc 2θ = 10,9◦ tại mặt
mạng (001) đặc trưng cho cấu trúc của GO 11. Đối
với polyvinyl alcohol xuất hiện một đỉnh nhiễu xạ
ở góc nhiễu xạ 2θ = 19,7◦ tại mặt mạng (101) đặc
trưng cho cấu trúc của PVA. Giản đồ XRD của aero-
gel CNF/GO/PVA chỉ xuất hiện một đỉnh nhiễu xạ
ở góc 2θ = 22,29◦ đặc trưng cho cấu trúc của CNF
mà không thấy sự xuất hiện của đỉnh đặc trưng cho
GO và PVA điều này chứng tỏ có sự tương tác giữa
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Hình 1: Giản đồ XRD (a), ảnh chụp FESEM (b) và giản đồ phân bố kích thước sợi của CNF (c).

Bảng 1: Độ kết tinh và kích thước tinh thể của sợi CNF

Tên mẫu Độ kết tinh (%) Kích thước tinh thể (nm)

CNF 75,86 (110) (200) Trung bình

2,3507 3,2480 2,7994

GO và PVA trong CNF và làm thay đổi trật tự sắp
xếp trong cấu trúc của GO và PVA khi phân tán
trong CNF. Trong khi đó, giản đồ XRD của aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 chỉ thấy được sự xuất
hiện của các đỉnh nhiễu xạ ở khoảng 2θ = 18,5◦,
30,5◦, 34,6◦ đặc trưng cho cấu trúc tinh thể vô cơ
của muối NaHCO3, do các đỉnh này xuất hiện với
cường độ cao nên gần như các đỉnh đặc trưng của
các thành phần khác như CNF, GO hay PVA không
thể quan sát được trong giản đồ XRD của aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3.

Hình 2: Giản đồ XRD của CNF, GO, PVA,
aerogel CNF/GO/PVA, NaHCO3 và aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3

Cấu trúc của các aerogel tạo thành được đánh giá
thông qua phân tích phổ hồng ngoại biến đổi Fourier
được thể hiện ở Hình 3. Trong phổ của CNF đều
xuất hiện đủ các mũi tín hiệu đặc trưng cho cấu trúc
của vật liệu nanocellulose như: ở dải tín hiệu 3000
− 3600 cm−1 đặc trưng cho dao động kéo dãn của
nhóm hydroxyl (−OH), mũi ở 2903 cm−1 đặc trưng
cho dao động kéo dãn của nhóm C−H và mũi ở 1055
cm−1 đặc trưng cho dao động kéo dãn của nhóm
C−O−C. Đối với graphene oxide, ta thấy có sự xuất
hiện của mũi tín hiệu mạnh ở 3405 cm−1đặc trưng
cho dao động kéo dãn của hydroxyl, ở mũi tín hiệu
2924 cm−1với cường độ tín hiệu yếu đặc trưng cho
dao động kéo dãn −CH, 1732 cm−1 đặc trưng cho
dao động kéo dãn C=O của nhóm carboxylic, 1620
cm−1đặc trưng cho dao động kéo dãn của nhóm
C=C của vòng thơm và mũi tín hiệu 1215 cm−1đặc
trưng cho dao động kéo dãn của nhóm C−O−C của
vòng epoxy13. Đối với polyvinyl alcohol xuất hiện
mũi tín hiệu mạnh ở 3491 cm−1 đặc trưng cho dao
động kéo dãn −OH, 2939 cm−1 đặc trưng cho sự
kéo dãn của nhóm −CH3, −CH2 và −CH, 1731
cm−1 đặc trung cho dao động kéo dãn của nhóm car-
bonyl (C=O), 1052 cm−1 đặc trưng cho dao động kéo
dãn của nhóm C−O−C14. Aerogel CNF/GO/PVA
và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 đều tồn tại các
đỉnh đặc trưng của CNF, GO và PVA. Ngoài ra,
aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 còn có sự xuất hiện
của hai mũi tín hiệu mới ở 1460 cm-1 và 835 cm-
1 đặc trưng cho dao động uốn của nhóm O=C=O,
cho thấy có NaHCO3 trong cấu trúc của aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3. Trong phổ FTIR của hai
aerogel, sự dịch chuyển số sóng củamũi tín hiệu trong
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vùng 3000− 3600 cm−1 của dao động kéo dãn của nối
O-H là do tương tác giữa các thành phần bên trong
của hai aerogel này thông qua các nối hydrogen liên
phân tử 4,7,15.

Hình 3: Phổ FTIR của CNF, GO, PVA, aerogel
CNF/GO/PVA và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3.

Để quan sát rõ hơn về bề mặt hình thái của vật liệu
aerogel ta tiến hành quan sát qua phân tích ảnh SEM
và ảnh kĩ thuật số của aerogel CNF/GO/PVA và aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 được thể hiện ở Hình 4.
Từ ảnh SEM, ta có thể quan sát được các aerogel được
tạo thành có cấu trúc không đồng nhất với kích thước
lỗ xốp ngẫu nhiên. Kích thước được xác định thông
qua phương pháp phân tích diện tích bềmặt riêng thể
hiện kết quả như trong Bảng 2.
Bảng 2 cho thấy rằng sự xuất hiện của NaHCO3 bám
trên bề mặt của vật liệu aerogel dẫn đến mật độ của
các aerogel có NaHCO3 cao hơn và độ xốp thấp hơn
so với aerogel CNF/GO/PVA. Aerogel CNF/GO/PVA
và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 đều có diện tích
bề mặt riêng SBET ở quá trình giải hấp cao hơn
hấp phụ. Kích thước đường kính mao quản ở quá
trình giải hấp cao hơn quá trình hấp phụ của aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 ngược lại với aerogel
CNF/GO/PVA. Điều này cho thấy rằng khả năng
hấp phụ của aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 cao
hơn aerogel CNF/GO/PVA. Aerogel CNF/GO/PVA
có cấu trúc mạng ba chiều do sự kết hợp giữa các
sợi CNF và các tấm GO dạng lớp, cấu trúc được

bền hóa bởi tương tác hydrogen và quá trình khâu
mạng của PVA với glutaraldehyde, tạo các mao quản
lớn và ngẫu nhiên trong aerogel được thể hiện trong
Hình 4a. Trong khi đó, mặt cắt dọc của aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO cho thấy gồm các sợi và
khung dạng tấm hai chiều với các cạnh nhỏ bị xẹp
xuống thể hiện ở Hình 4e, ngoài ra còn có thể quan
sát thấy sự bao phủ trên bề mặt aerogel bởi các hạt
tinh thểmuối NaHCO3 làm che lấp cácmao quản bên
dưới mặc dù vẫn quan sát được dạng cấu trúc xốp
của vật liệu. Tương tự ở Hình 4b và Hình 4f là mặt
cắt ngang tương ứng của hai aerogel CNF/GO/PVA
và CNF/GO/PVA/NaHCO3, cũng quan sát thấy dạng
cấu trúc xốp ngẫu nhiên với sự kết hợp giữa các
tấm GO và sợi CNF trong cấu trúc của aerogel
CNF/GO/PVA, còn aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3

thì vẫn cho thấy sự bao phủ bởi các hạt tinh thể
NaHCO3 tạo bề mặt nhám và thô ráp hơn.
Từ ảnh chụp kỹ thuật số trong Hình 4d và Hình 4h ta
có thể thấy sau khi sấy đông khô các aerogel đều có cấu
trúc dạng khối xốp rắn chắc và không có sự co ngót
trên bề mặt. Tuy nhiên màu sắc của chúng lại khác
nhau, aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có màu xám
sáng hơndo có sự hiện diện của các tinh thểNaHCO3.

Tính chất nhiệt và khả năng chống cháy của
các aerogel
Độ ổn định nhiệt của hai mẫu aerogel và NaHCO3 ở
Hình 5a và Hình 5b cho thấy hai mẫu aerogel đều thể
hiện giai đoạn mất khối lượng bắt đầu xảy ra ở nhiệt
độ dưới 150◦Cdo sự bay hơi của nước cũng như là các
tạp chất thấp phân tử. Ngoài ra đây cũng được xem là
vùng phân hủy nhiệt của muối NaHCO3 tạo thành
Na2CO3, CO2 và H2O từ trước 150◦C và kéo dài sau
200◦C. Do đó mẫu aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3

có khả năng cách nhiệt tốt hơn vì phản ứng này sinh
ra hơi nước và khí CO2 giúp hấp thu nhiệt, làm
giảm nhiệt độ xuống. Ngoài ra khi đốt mẫu aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 thìmuốiNaHCO3 phân
hủy sinh ra Na2CO3 tạo thành lớp bảo vệ trên bề mặt
vật liệu giúp ngăn sự cháy tiếp tục nên mẫu aerogel
bền nhiệt hơn.
Aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có vùng phân hủy
khoảng 150◦C đến 210◦C có thể liên quan đến sự
phân hủy của NaHCO3, vùng từ 200◦C – 600◦C là
sự phân hủy của các nhóm chức chứa oxy trên CNF,
GO hay PVA và sau 600◦C là sự phân hủy của các
nhóm chức chứa oxy còn lại cũng như các vòng car-
bon16,17. Aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có nhiệt
bắt đầu phân hủy thấp hơn tuy nhiên khối lượng tro
còn lại cao hơn so với aerogel CNF/GO/PVA điều
này là do có sự xuất hiện của phụ gia chống cháy
NaHCO3.
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Hình 4: Ảnh chụp kỹ thuật số (a, d) và ảnh chụp SEM (b, e) mặt cắt dọc, mặt cắt ngang (e, f ) của các aerogel.

Bảng 2: Diện tích bềmặt riêng (SBET ), đường kínhmao quản, mật độ và độ xốp của aerogel CNF/GO/PVA và
CNF/GO/PVA/NaHCO3

Tên mẫu Quá trình SBET (m2/g) Đường kính
mao quản (Å)

Mật độ (gm−3) Độ xốp (%)

CNF/GO/PVA Hấp phụ 10,661 40,094 0,0337 97,80

Giải hấp 15,671 35,175

CNF/GO/PVA/
NaHCO3

Hấp phụ 44,556 10,270 0,2236 85,92

Đặc tính cách nhiệt của aerogel CNF/GO/PVA và các
aerogel có NaHCO3 được thử nghiệm như Hình 6, ta
có thể thấy đầu que diêm bắt cháy cực nhanh ở 53s
và duy trì sự cháy trong vòng 6s khi không có aerogel.
Trong khi đó, aerogel CNF/GO/PVA và các aerogel có
NaHCO3 đều có thời gian bắt cháy lâu hơn khoảng
hơn 50s. Do đó có thể xem các aerogel này như một
lớp cách nhiệt. Ở Hình 6b, aerogel CNF/GO/PVA
được đặt giữa tấm nhôm và đầu que diêm, aerogel sau
61s có sự thay đổi màu sắc từ màu nâu sang màu đen
và ở 104s đầu que diêm có hiện tượng bốc khói trắng
mờ nhưng không có ngọn lửa, khói bốc lên đến giây
thứ 180 thì không còn xuất hiện. Trong khi đó, ở aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 sẽ cách nhiệt tốt hơn, cụ
thể ở Hình 6c cho thấy sự chuyển đổi màu sắc từ nâu
sang đen tại 232s, tiếp tục có khói trắng đến 240s rồi
bùng cháy và ngừng cháy ở 245s. Qua đó, thấy được
ở aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 truyền nhiệt kém
hơn nên que diêm bị lâu đen hơn.
TừHình 7a ta có thể thấy rằng aerogel CNF/GO/PVA
dễ dàng bắt cháy chỉ sau 1s và cháy hết trong
913s và không còn tro. Trong khi đó aerogel

CNF/GO/PVA/NaHCO3 có thời gian bắt cháy lâu
hơn 25 lần và ngọn lửa sau đó bị dập tắt sau 680s
được thể hiện trongHình 7b. Các kết quả về khả năng
chống cháy trên cũng phù hợp với các nghiên cứu đã
công bố trước đó.8–10

Tính chất cơ lý của các aerogel

Kết quả đo nén của aerogel CNF/GO/PVA và
CNF/GO/PVA/NaHCO3 được thể hiện trong Hình 8
với độ biến dạng 80%, aerogel có phụ gia chống cháy
có khả năng chịu nén cao hơn so với khi không có
phụ gia với ứng suất cao hơn khoảng 192 lần. Điều
này có thể do sự tồn tại của các tinh thể muối vô
cơ NaHCO3 có kích thước nhỏ dưới tác dụng của
lực nén cơ học theo phương dọc, có thể chúng đã
làm cản trở sự phá vỡ cấu trúc bên trong của aero-
gel dưới ứng suất nén bên ngoài. Kết quả là aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 có độ bềnnén cao hơn aero-
gel CNF/GO/PVA.
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Hình 5: Giản đồ TGA (a) và DTG (b) của các mẫu aerogel.

Hình 6: Thử nghiệm cách nhiệt của đầu diêm (a), aerogel CNF/GO/PVA (b), aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 (c).
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Hình 7: Thử nghiệm cháy của aerogel CNF/GO/PVA (a) và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 (b).

Hình 8: Kết quả đo nén của aerogel CNF/GO/PVA và CNF/GO/PVA/NaHCO3 .

Khả năng hấp phụ đẳng nhiệt N2 của các
aerogel
Đường đẳng nhiệt hấp phụ - giải hấp N2 thể
hiện ở Hình 9a và sự phân bố kích thước lỗ xốp
ở Hình 9b của aerogel CNF/GO/PVA và aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3. Đường đẳng nhiệt hấp phụ
- giải hấp N2 của aerogel CNF/GO/PVA và aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 được quy cho đường
hấp phụ loại IV theo phân loại của IUPAC đặc
trưng cho cấu trúc mao quản trung bình với kích
thước nano18. Aerogel CNF/GO/PVA và aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 đều cho thấy đường hấp

phụ và giải hấp không trùng nhau. Đường đẳng nhiệt
của mẫu aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có độ dốc
cao hơn đường đẳng nhiệt của aerogel CNF/GO/PVA,
qua đó aerogel có chất chống cháy có khả năng hấp
phụ đẳng nhiệtN2 tốt hơnmẫu aerogel không có chất
chống cháy do sự thay đổi trong diện tích bề mặt.

Khả năng xử lý nước nhiễm thuốc nhuộm
methylene xanh của các aerogel

Hiệu suất loại bỏ MB trong nước của các aerogel
được tính thông qua nồng độ MB được xác định
từ đường chuẩn MB (Hình 10a). Từ Hình 10b,
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Hình 9: Kết quả đường đẳng nhiệt hấp phụ - giải hấp N2 (a) và phân bố kích thước lỗ xốp (b) của aerogel
CNF/GO/PVA và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3.

ta có thể thấy rằng tốc độ hấp phụ của aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 nhanh hơn aerogel
CNF/GO/PVA trong khoảng thời gian từ 0 phút tới
15 phút đầu tiên và cả hai mẫu aerogel đều đạt được
trạng thái cân bằng khi hấp phụ methylene xanh
(MB) trong vòng 50 phút. Aerogel CNF/GO/PVA
hiệu suất loại bỏ gần như đã đạt bão hòa đạt 97,2%
sau 30 phút và đạt cực đại là 98,7% sau 90 phút tương
đương dung lượng hấp phụ tối đa là 9,8725 mg/g.
Aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 gần như đã đạt
bão hòa với hiệu suất loại bỏ đạt 96,4% ở 50 phút và
sau 90 phút hiệu suất chỉ tăng lên đạt 97,4% tương
đương dung lượng hấp phụ tối đa là 9,7421 mg/g.
Việc loại bỏ dần MB ra khỏi mẫu nước bị nhiễm
cũng được thể hiện qua sự nhạt dần màu xanh đặc
trưng của MB theo thời gian thể hiện như trong
Hình 10c. Điều này chứng tỏ rằng cả hai aerogel
đều cho kết quả loại bỏ MB với hiệu suất loại bỏ
là gần như nhau, trong đó aerogel CNF/GO/PVA/
NaHCO3 có tốc độ hấp phụ nhanh hơn. Kết quả
hấp phụ cũng phù hợp với kết quả thế bề mặt Zeta
của aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có giá trị là
−182,7 mV thấp hơn aerogel CNF/GO/PVA có
giá trị là −118,1 mV) khi giá trị điện tích bề mặt
càng âm (do nhóm chức trên mẫu aerogel mang
điện tích anion) thì tốc độ hấp phụ các điện tích
cation càng nhanh (MB). Tuy nhiên, hiệu suất loại
bỏ MB của aerogel CNF/GO/PVA cao hơn aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 điều này là do đường
kính mao quản của aerogel CNF/GO/PVA lớn hơn
aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 và hệ thống mao
quản của aerogel CNF/GO/PVA không bị che lấp
bởi các hạt tinh thể muối NaHCO3 như aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3, cản trở việc phân tán các
phân tử MB vào bên trong cấu trúc vật liệu.
Trong aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có chứamuối
NaHCO3 là một muối rất dễ bị thủy phân khi gặp

nước tạo muối trung hòa, quá trình này có kèm theo
sinh ra khí CO2 nên rất dễ làm phá vỡ cấu trúc
của aerogel tạo thành. Do đó để khảo sát khả năng
tái sử dụng của hai aerogel CNF/GO/PVA và aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 chúng tôi tiến hành cho
hai aerogel hấp phụ thông qua túi lọc từ vải không
dệt. Thí nghiệm tiến hành trong 5 chu kì hấp và
giải hấp trên hai aerogel CNF/GO/PVA và aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 trên dung dịch MB 20 ppm
ở nhiệt độ phòng. Quá trình thí nghiệm được tiến
hành với sự ảnh hưởng của các yếu tố như nhiệt độ
và sự hấp phụ của túi vải không dệt rất ít, khối lượng
của aerogel và túi lọc gần như không thay đổi trước
mỗi chu kỳ hấp phụ và giải hấp phụ MB. Hình 11a,
cho thấy hiệu suất loại bỏ MB chu kì đầu tiên của
aerogel CNF/GO/PVA là 98,7%, lần hai là 98,5% và
sau năm lần hấp phụ - giải hấp thì hiệu suất ở lần thứ
nămcòn 95,4%. Hình 11b, cho thấy hiệu suất loại bỏ ở
chu kì đầu tiên của aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3

là 97,4% và sau năm lần hấp phụ - giải hấp thì hiệu
suất ở lần thứ năm còn 89,8%. Điều này cho thấy
có sự giảm nhẹ trong hiệu quả loại bỏ MB khoảng
3,4% cho aerogel CNF/GO/PVA và 7,5% cho aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 sau năm lần hấp phụ và
giải hấp. Như vậy, việc cho thêm chất chống cháy
NaHCO3 có làm giảm nhẹ khả năng tái sử dụng để
loại bỏ MB của aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3.
Từ Hình 12a,b, aerogel CNF/GO/PVA cho thấy kết
quả tính toán từ mô hình động học biểu kiến bậc
hai có giá trị tính toán (qe = 10,6157 mg/g) và giá
trị tương quan (R2 = 0,9958) phù hợp với kết quả
thực nghiệm hơn mô hình động học biểu kiến bậc
một (Bảng 3). Aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 cho
thấy rằng kết quả tính toán từ mô hình động học biểu
kiến bậc hai có giá trị tính toán (qe = 9,8522 mg/g)
và giá trị tương quan (R2 = 0,9999) phù hợp với kết
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Hình 10: Đường chuẩn MB (a), khả năng loại bỏ MB ( ), sự thay đổi màu sắc nước nhiễm MB của aerogel
CNF/GO/PVA (c) và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 theo thời gian (phút) (d).

Hình 11: Sơ đồ biểu diễn khả năng loại bỏ MB của aerogel CNF/GO/PVA (a) và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 (b)
sau năm chu kì tái sử dụng.

quả thực nghiệm hơn. Vì thế mô hình động học biểu
kiến bậc hai phù hợp hơn với sự hấp phụ loại bỏ MB
trong nước của cả aerogel CNF/GO/PVA và aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3. Điều này cho thấy rằng sự
hấp phụ thuốc nhuộm được kiểm soát bởi bước xác
định tốc độ, bên cạnh đó nó còn cho thấy cơ chế
hấp phụ vật lý của cả hai aerogel đều dựa trên tương
tác tĩnh điện giữa các cation của thuốc nhuộm MB
với các nhóm chức mang điện tích anion trên aerogel
CNF/GO/PVA và aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3.
Aerogel chống cháy CNF/GO/PVA/NaHCO3 cho
thấy những tiềm năng trong việc ứng dụng làm vật
liệu hấp phụ có độ ổn định nhiệt cao.

KẾT LUẬN
Aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 tạo thành có sự
có mặt NaHCO3 cho thấy những cải thiện trong
tính chất nhiệt và khả năng chống cháy với thời
gian bắt cháy lâu hơn 25 lần. Ngoài ra, aero-
gel CNF/GO/PVA/NaHCO3 có thể chịu nén cao
hơn khoảng 192 lần so với aerogel CNF/GO/PVA.

Đồng thời, khả năng loại bỏ thuốc nhuộm methy-
lene xanh của aerogel nanocellulose và graphene ox-
ide gần như không thay đổi khi có thêm NaHCO3,
với phần trăm loại bỏ và liều hấp phụ của hai
aerogel là gần như nhau. Hiệu suất hấp phụ của
CNF/GO/PVA/NaHCO3 vẫn duy trì ở mức hơn
95,4% sau 5 chu kì hấp và giải hấp thuốc nhuộm
methylene xanh. Nghiên cứu đã mở ra thêm khả
năng tái chế bằng phương pháp nhiệt cho aerogel
CNF/GO/PVA/NaHCO3 trong lĩnh vực hấp phụ xử
lý vấn đề ô nhiễm nguồn nước hiện nay.

XUNGĐỘT LỢI ÍCH
Nhóm tác giả xin cam đoan không có bất kì xung đột
lợi ích khi công bố bài báo cáo.

ĐÓNGGÓP CỦA CÁC TÁC GIẢ
Khổng Bảo Duy, Dương Thụy Trúc Hân và Lý Hiểu
Phương cùng thực hiện các thí nghiệm chế tạo, phân
tích kết quả, viết bản thảo và hoàn thiện bài báo.
Nguyễn Tường Vy định hướng nghiên cứu và thảo
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Hình 12: Mô hình động học giả bậc một (a,c) và mô hình động học giả bậc hai (b,d) của aerogel CNF/GO/PVA và
aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3 hấp phụ MB.

Bảng 3: Bảng thông số động hấp phụMB của aerogel CNF/GO/PVA/NaHCO3

Mẫu Phương trình động học biểu kiến bậc một Phương trình động học biểu kiến bậc hai

qe

thực
nghiệm
(mg/g)

qe

đồ thị
(mg/g)

K1

(ph−1)
R2 qe

thực
nghiệm
(mg/g)

qe

đồ thị
(mg/g)

K1

(ph−1)
R2

CNF/GO/PVA9,8725 5,1992 0,0914 0,9286 9,8725 10.6157 0,0234 0,9958

CNF/GO/PVA/NaHCO39,7421 3,2111 0,0798 0,9309 9,7421 9.8522 0,0938 0,9999

luận chuyênmôn trong quá trình nghiên cứu, viết bản
thảo và hoàn thiện bài báo.
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Improving thermal properties and flame characteristics of aerogel
from nanocellulose and graphene oxide by sodium bicarbonate

Khong Bao Duy, Duong Thuy Truc Han, Ly Hieu Phuong, Nguyen Tuong Vy*

ABSTRACT
In this study, an environmentally friendly aerogel derived from nanocellulose fibers (CNF) com-
bined with graphene oxide (GO), polyvinyl alcohol (PVA), and sodium bicarbonate (NaHCO3) was
synthesized with the aim of improving the thermal properties and flame characteristics of aerogels
made from nanocellulose and graphene oxide. Aerogel obtained by freeze-drying technique has
a low density (0.2236 g/cm3), a high porosity of 85.92%, a specific surface area when adsorbing
and desorbing nitrogen gas is approximately 44.6 m2/g and 67.05 m2/g, respectively. Additionally,
the resulting aerogel was structurally analyzed using X-ray diffraction (XRD), Fourier transform in-
frared spectroscopy (FTIR), and scanning electron microscopy (SEM). The research shows that the
presence of NaHCO3, a green and low-cost flame retardant additive, has significantly improved the
thermal stability and flammability of the nanocellulose-based aerogels. In addition, the presence
of this flame retardant additive has almost no effect on the MB adsorption and removal ability of
the resulting aerogel, with the removal efficiency remaining stable at over 95% after 5 reuse cy-
cles. The results show that the CNF/GO/PVA/NaHCO3 aerogel is a lightweight material with low
density and a large surface area, making it favorable for adsorption applications in environmental
treatment. Additionally, the CNF/GO/PVA/NaHCO3 aerogel has significantly improved in thermal
stability, which opens up new possibilities for the thermal recycling of this adsorbent.
Key words: Aerogel, adsorbent, flame retardant additive, eco-friendly, wastewater treatment
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	Phương pháp nghiên cứu
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