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TÓM TẮT
Nghiên cứu đã tiến hành tổng hợp vật liệu aerogel trên nền sợi cellulose (CNF) kết hợp với pha
gia cường là graphene oxide (GO) và polyvinyl alcohol (PVA) thông qua kĩ thuật trao đổi dung môi
và sấy khô ở điều kiện phòng thí nghiệm đơn giản. Sợi nanocellulose được chế tạo từ cuống lá
cây dừa nước thông qua phương pháp xử lí cơ học và hóa học có độ kết tinh khoảng 69% và kích
thước tinh thể khoảng 2,01 nm. Ba loại aerogel được chế tạo thông qua quá trình khảo sát trao đổi
dung môi với acetone, ethanol và isopropyl alcohol ở cùng điều kiện thường có mật độ lần lượt là
0,025± 0,002 g/cm3 , 0,023± 0,001 g/cm3 , 0,024± 0,003 g/cm3 và độ xốp cao là 98,350± 0,129%,
98,538 ± 0,057%, 98,436 ± 0,193%. Cấu trúc xốp và sự tương tác của các thành phần bên trong
aerogel được kiểm tra qua kính hiển vi quang học (OM), nhiễu xạ tia X (XRD), quang phổ hồng
ngoại biến đổi Fouier (FTIR) và diện tích bề mặt bằng phân tích Brunauer-Emmett-Teller (BET). Bên
cạnh đó, các đặc điểm về tính chất và khả năng ứng dụng trong xử lý nước nhiễm thuốc nhuộm
xanh methylene (MB) cũng được kiểm tra trong nghiên cứu này. Trong đó, tính chất nhiệt của các
aerogel được phân tích qua kết quả đo nhiệt trọng lượng (TGA), tính chất cơ lý được kiểm tra bằng
kĩ thuật đo nén, khả năng hấp phụ loại bỏ MB của các aerogel trao đổi lần lượt với các dung môi
với acetone, ethanol và isopropyl alcohol lần lượt là 99,52%, 99,77%; 99,49% thông qua phân tích
quang phổ tử ngoại- khả kiến (UV-VIS). Khả năng tái sử dụng của các aerogel sau 5 chu kỳ tái hấp
phụ đạt lần lượt là 99,00%, 99,11%, 99,07%; mô hình động học bậc hai phù hợp cho quá trình hấp
phụ loại bỏ MB của aerogel CGP-Et và CGP-Iso, trong khi aerogel CGP-Ac phù hợp với mô hình hấp
phụ động học bậc một. Nghiên cứu cho thấy tiềm năng trong việc sử dụng một quy trình chế
tạo đơn giản và hiệu quả vào việc tạo ra một vật liệu hấp phụ xanh trong xử lý nước nhiễm thuốc
nhuộm hữu cơ xanh methylene.
Từ khoá: aerogel, graphene oxide, nanocellulose, polyvinylalcohol, sấy điều kiện phòng, trao đổi
dung môi.

MỞĐẦU
Công nghiệp hóa đã thúc đẩy sự phát triển vượt bậc
của ngành công nghiệp dệt may, đặc biệt trong quá
trình nhuộm, quá trình này dùng lượng lớn nước sạch
và hóa chất, dẫn đến việc thải ra môi trường một khối
lượng nước thải, thường là các thuốc nhuộm còn dư
trong quá trình này. Do đó sẽ gây ra tình trạng ô
nhiễm môi trường nước bởi thuốc nhuộm tổng hợp,
ảnh hưởng trực tiếp con người và hệ sinh thái biển
nếu tiếp xúc lâu dài với chúng. Theo thống kê, ngành
dệt may thải ra môi trường khoảng 24 – 30 triệu m3

nước thải mỗi năm, trong đó chỉ có khoảng 10% được
xử lý trước khi thải ra môi trường tiếp nhận. Thuốc
nhuộm phổ biến nhất trong ngành dệt may là thuốc
nhuộm azo. Thuốc nhuộm azo thường có màu sắc
tươi sáng và bền vững nhưng cũng chứa các hợp chất
có thể gây ung thư. Một số thuốc nhuộm azo phổ
biến bao gồmCongo red, methyl orange vàmethylene

blue (MB).MB làmột loại phẩmmàu hữu cơ bền, khó
phân hủy trong tự nhiên, và có thể gây ô nhiễm nước,
ảnh hưởng đến chất lượng nguồn nước và sức khỏe
con người. Khi thải vào môi trường, MB có thể gây
hại cho hệ sinh thái, cản trở sự quang hợp của thực
vật thủy sinh và làm giảm chất lượng nước uống. Các
chất độc hại có trong MB còn có thể gây ra các bệnh
về da, mắt, và ảnh hưởng đến hệ thần kinh và nội tiết
nếu con người tiếp xúc lâu dài. Giải quyết các vấn
đề ô nhiễm này không chỉ là vấn đề gây tranh cãi mà
còn là mối quan tâm lớn hiện nay. Trong các phương
pháp hiện nay được ứng dụng vào xử lý nước thải ô
nhiễm tác nhân bởi thuốc nhuộm gồm có điện phân1

xử lý sinh học 2 và chất liệu hấp phụ3. Vật liệu hấp
phụ là phương pháp hiệu quả cao, chi phí tương đối
thấp, ít ô nhiễm thứ cấp và khả năng tái sử dụng cao
hơn để tách lượng lớn thuốc nhuộm khỏi nguồn nước
ô nhiễm. Aerogel nanocellulose được coi là vật liệu
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hấp phụ đầy hứa hẹn để xử lí nước có thuốc nhuộm,
đặc biệt là MB. Vật liệu aerogel nanocellulose được
ứng dụng rộng rãi vì có cấu trúc xốp, diện tích bề mặt
lớn và nanocellulose (CNF) được tổng hợp từ nguồn
sinh khối nên thân thiện với môi trường. Tuy nhiên,
loại aerogel này có tính chất cơ học thấp nên khó thu
hồi và hạn chế trong việc tái sử dụng ngoài thực tế
. Với diện tích bề mặt lớn và khả năng hấp phụ tốt,
graphene oxide (GO) là một trong những lựa chọn để
gia cường và cải thiện khả năng hấp phụ của aerogel
nanocellulose4. Ngoài ra, polyvinyl alcohol (PVA),
một loại polyme tổng hợp có giá thành không quá cao
và được biết đến như một chất kết dính hữu cơ thân
thiện môi trường trong hệ thống aerogel, đã được sử
dụng để tạo các liên kết khâu mạng với glutaralde-
hyde (GA) 4 trong cấu trúc của aerogel CNF kết hợp
GO, PVA. Bằng cách tăng cường liên kết chéo giữa các
nhóm hydroxyl của CNF, GO, PVA và GA, có thể cải
thiện các tính chất cơ học của aerogel nanocellulose
này.
Các kĩ thuật chế tạo aerogel thông thườngnhư sấy siêu
tới hạn có giá thành cao và quy trình chế tạo phức
tạp5, hay như một phương pháp phổ biến khác là sấy
đông khô là một kĩ thuật sấy được cho là ít phức tạp
thì giá thành chế tạo của aerogel nanocellulose cũng
khá đắt đỏ và hiệu suất chế tạo không cao 6. Trong
nghiên cứu này, chúng tôi sử dụng phương pháp sấy
ở điều kiện phòng để chế tạo aerogel nanocellulose vì
đây là kĩ thuật được xem là có giá thành thấp, có thể
chủ động trong việc chế tạo mẫu ngay tại điều kiện
các phòng thí nghiệm cơ bản và cho hiệu suất tốt hơn
so với các kĩ thuật như sấy siêu tới hạn hay sấy đông
khô7 nên từ đó có thể định hướng đưa vào sản xuất ở
quy mô lớn hơn. Để có thể chế tạo aerogel từ hydro-
gel bằng phương pháp sấy ở điều kiện phòng, aero-
gel cần trải qua một số giai đoạn phải trao đổi dung
môi để làm giảm sức căng bề mặt của nước trong cấu
trúc trước khi được sấy. Một số các dung môi có sức
căng bề mặt thấp đã được lựa chọn để sử dụng trong
nghiên cứu này là acetone8, ethanol9, isopropyl al-
cohol10 trong bước trao đổi dung môi lần thứ nhất
và sau cùng là trao đổi với hexane11 trong bước trao
đổi dung môi thứ hai. Các aerogel tạo thành từ các
bước trao đổi dung môi khác nhau sẽ được kiểm tra
tất cả các đặc tính về cấu trúc và tính chất cũng như
khả năng xử lý nước nhiễmMB nhằm đưa ra được cái
nhìn tổng quát về sự ảnh hưởng của các loại dungmôi
này lên aerogel nanocellulose tạo thành.

VẬT LIỆU VÀ PHƯƠNG PHÁP
Vật liệu
Các sợi nano cellulose (CNF) trong nghiên cứu này
được chế tạo từ phần cuống lá (sản phẩm phụ) của

cây dừa nước (TP Hồ Chí Minh, Việt Nam) sau quá
trình thu hoạch. Graphene oxide (GO) được tổng
hợp theo phương pháp Hummer cải tiến. Polyvinyl
alcohol (PVA) là sản phẩm của Himedia; ethanol
(C2H5OH), acetone ((CH3)2CO), isopropyl alcohol
((CH3)2CHOH), dung dịch axit sunfuric (H2SO4,
10%), và dung dịch glutaraldehyde 25% đều là sản
phẩm của Xilong Scientific (Trung Quốc).

Chuẩn bị aerogel CNF/GO/PVA
Quá trình tổng hợp CNF từ cuống cây dừa nước và
GO được chuẩn bị bằng phương pháp Hummer cải
tiến được thực hiện theo quy trình đã công bố trước
đây của chúng tôi9. Các huyền phù CNF 1,5 %wt và
GO 1,5 %wt được chuẩn bị bằng cách khuấy CNF và
GO với nước cất tương tự dung dịch PVA 1 %wt với
nước cất cũng được chuẩn bị bằng cách hòa tan PVA
trong nước cất ở 85◦C trên bếp khuấy từ. Trộn ba
thành phần phần đã chuẩn bị và tiến hành khuấy với
tốc độ trung bình 300 vòng/ phút trong 1 giờ. Sau
đó, dung dịch axit sunfuric (1 %wt) và dung dịch glu-
taraldehyde (25 %wt) làm tác nhân liên kết aerogel
được thêm vào hỗn hợp và khuấy. Sau 1 giờ, hỗn hợp
được ngâm trong bể siêu âm ở tần số 37Hz trong 30
phút để loại bỏ bọt khí. Sau đó, hỗn hợp được đổ vào
khuôn hình trụ thể tích 30 ml (2,5×5 cm) và ủ ở 75ºC
trong 3 giờ. Tiếp đó, khuôn được lấy ra bên ngoài để
ổn định cấu trúc trong 24 giờ, trước khi được đưa vào
ngănđá trong tủ lạnhđể gel hóa hoàn toàn. Sau 24 giờ,
gel được ngâm lần lượt trong các dung môi khảo sát.
Mỗi loại dung môi sẽ được ngâm trao đổi 3 lần, mỗi
lần 24 giờ. Sau đó, các dung môi sẽ được loại bỏ bằng
cách cho trao đổi lần hai với n-hexane, tiến hành lặp
lại 3 lần , mỗi lần 24 giờ. Sau khi kết thúc quá trình
trao đổi dung môi, các hydrogel được sấy khô trong
tủ sấy chân không để không đến khối lượng không
đổi. Các aerogel ba thành phần là CNF, GO và PVA
sau khi trao đổi với các dung môi acetone, ethanol và
isopropyl alcohol được kí hiệu tương ứng là aerogel
CGP-Ac, aerogel CGP-Et và aerogel CGP-Iso.

Đặc điểm vật lí và cấu trúc
Cấu trúc vi mô của các vật liệu được quan sát bằng
kính hiển vi quang học (OM) ở kích thước 200 µm.
Đặc điểm cấu trúc của các aerogel và các thành phần
cũng được đánh giá bằng FTIR trong phạm vi số sóng
trong khoảng từ 4000-400 cm−1, mẫu được bảo quản
ở độ ẩm từ 30 – 35% và phân tích ở nhiệt độ phòng, có
độ phân giải 4 cm−1 và XRD trong điều kiện độ ẩm
tương đối 30 – 35%, góc chụp 2θ từ 5◦- 40◦, điện áp
gia tốc 40 kV, cường độ dòng 40 mA, bức xạ Cu- Kα
(tấm lọcNi). Độ ổn định nhiệt củamẫu được đo bằng
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TGA trong điều kiện phân tíchmẫu trongmôi trường
khí nitơ và gia nhiệt từ nhiệt độ phòng đến 800◦C với
tốc độ gia nhiệt 10◦C/ phút. Độ bền nén của mẫu
được đo bằng máy đo độ bền kéo Autograph ASH-X
hãng Shimadzu – Trung Quốc. Mẫu đo nén theo tiêu
chuẩn ASTM D1621, có đường kính là 23,1 mm và
chiều cao là 25mmđượcnén theo phương thẳngđứng
với tốc độ nén 5 mm/phút. Diện tích bề mặt riêng
được xác định bằng phương pháp Brunauer-Emmett-
Teller (BET) từ đường đẳng nhiệt hấp phụ khíN2. Thể
tích lỗ rỗng và kích thước lỗ rỗng được xác định bằng
phương pháp Barrett-Joyner-Halenda (BJH) .
Tỷ trọng thực tế (ρc) của aerogel được tính theo công
thức (1):

ρc = m/v (1)

Trong đó, ρc là tỷ trọng thực tế của aerogel; m là khối
lượng của aerogel; v là thể tích của aerogel.
Tỷ trọng tương đối ( ρs) của aerogel được tính theo
công thức (2):

ρs =
1

WCNF

ρCNF
+

WGO

ρGO
+

WPVA

ρPVA

(2)

Trong đó, WCNF là phần trăm trọng lượng của CNF;
WGO là phần trăm trọng lượng củaGO;WPVA là phần
trăm trọng lượng của PVA; ρs là tỉ trọng tương đối của
aerogel; ρCNF , ρGO và ρPVA lần lượt là tỉ trọng của
cellulose, graphene oxide và polyvinyl acohol.
Độ xốp được tính theo công thức (3):

P(%) =

(
ρs −ρc

ρs

)
×100% (3)

Trong đó, ρs là tỉ trọng tương đối; ρc là tỷ trọng thực
tế của aerogel.

Độ kết tinh và kích thước tinh thể của CNF
Độ kết tinh của CNF được tính theo công thức (4):

C (%) =
Ic − Iam

Ic
×100 (4)

Trong đó, Ic là cường độ cực đại của hai phần vô định
hình và tinh thể của cellulose; Iam là cường độ nhiễu
xạ của phần vô định hình.
Kích thước tinh thể của CNF được tính theo công
thức (5).

D =
k.λ

β .cosθ
(5)

Với k = 0,9; λ (nm) là bước sóng của tia X; β (radian)
là chiều rộng nửa chiều cao của đầu tín hiệu; θ (độ)
là góc Bragg12.

Khả năng hồi phục của vật liệu aerogel
Khả năng hồi phục của các loại aerogel theo chu kì
được tiến hành như sau: Mẫu ban đầu được cắt có
chiều cao 1 cm (Hình 4a), sau đó đặt tạ 500 g lên các
mẫu aerogel (Hình 4b) cho đến khimẫu không bị biến
dạng nữa thì nhấc tạ, đo và ghi lại nhận chiều cao. Sau
đó mẫu được hồi phục tới độ cao không đổi. Thực
hiện quy trình lặp lại sau 5 chu kỳ mẫu có như thay
đổi như Hình 3c. Hai mẫu aerogel CGP còn lại cũng
thực hiện tương tự.

Động học hấp phụ
Khả năng hấp phụ MB bằng aerogel CGP được khảo
sát bằng mô hình động học giả bậc nhất và mô hình
động học giả bậc hai lần lượt theo công thức (6) và
công thức (7).

(Qs − Qt) = −k1t + ln(Qs) (6)

1
Qt

=
1

k2Q2
s
+

t
Qs

(7)

Trong đó, Qs (g/g) là độ hấp phụ bão hòa; Qt (g/g) là
độ hấp phụ tại thời điểm t; k1 (h−1) là hằng số tốc độ
hấp phụ được xác định từ độ dốc của ln(Qs - Qt ) so
với t; k2 (h−1) là động học hằng số tốc độ được xác
định từ đồ thị (t/Qt ) so với t13.

Khả năng hấp phụ và giải hấp phụ của vật
liệu aerogel
Chuẩn bị 3 erlen 60 ml dung dịch MB ở nồng độ 20
ppm làm dung dịch khảo sát. Sau đó lấy một lượng
mẫu các vật liệu aerogel CGP, tiến hành cân và ghi
nhận số liệu. Quy trình hấp phụ bắt đầu bằng cách
đặt cácmẫu aerogel CGP vào các erlen chứa dung dịch
methylen xanh trong 90 phút và lấy 3 ml dung dịch ở
mỗi thời gian nhất định để phân tích lượng methylen
xanh còn lại sau thời gian đó.
Đường chuẩn methylen xanh được thiết lập từ các
nồng độ khảo sát và độ hấp phụ tại nồng độ đó thì
suy ra được hệ số góc (a) và thông số tung độ (b) như
công thức (8).

A = aC+b (8)

Trong đó, A là độ hấp phụ (abs); C là nồng độ
methylen xanh; a là hệ số góc; b là thông số tung độ.
Từ hệ số góc và thông số tung độ, tính nồng độ của
chất hấp phụ trong dung dịch tại thời điểm t theo công
thức (9):

Ct =
At −b

a
(9)

ln
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Trong đó, Ct là nồng độ của của chất hấp phụ trong
dung dịch tại thời điểm t; At là độ hấp phụ đo được
tại thời điểm t.
TPhần trăm chất được hấp phụ từ dung dịch (E%)
được tính theo công thức (10):

E% =
C0 −Ct

Ct
×100% (10)

Trong đó, R (%) là phần trămmethylen xanh bị loại bỏ
khỏi dung dịch; C0 là nồng độ ban đầu tức ở 20 ppm
được kí hiệu mẫu là 0 phút; Ct là nồng độ lúc sau.
Quá trình giải hấp phụ là quá trình tách MB ra khỏi
vật liệu aerogel CGP để tiếp tục sử dụng cho những
lần hấp phụ sau. Giải hấp được thực hiện ngay sau
khi kết thúc hấp phụ ở phút 90. Vật liệu aerogel CGP
đã hấp phụ MB được ngâm vào ethanol. Sau mỗi 30
phút, thay lượng ethanol, và thực hiện bước này cho
đến khi ethanol thay vào không bị đổi màu. Sau đó,
aerogel được để khô tự nhiên trong không khí ở điều
kiện phòng. Trước khi cho hấp phụ ở chu kì tiếp theo,
aerogel được ghi nhận khối lượng còn lại để tính độ
mất khối lượng của mỗi chu kỳ theo công thức (11).
Lặp lại chu quy trình như trên đối với các chu kỳ hấp
và giải hấp còn lại.

%m =
m
m0

(11)

Trong đó, %m là độ mất khối lượng; m là khối lượng
sau khi hấp phụ; m0 là khối lượng aerogel trước khi
hấp phụ.

KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN
Đặc điểm cấu trúc các vật liệu aerogel CGP
Hình 1a cho thấyCNF cómũi tinh thể nằmở 2= 15,6◦

và 2 = 21,9◦ là đặc trưng cho vùng kết tinh của CNF.
Dựa vào công thức (4) và (5) độ kết tinh được xác định
khoảng 69% và kích thước tinh thể khoảng 2,01 nm.
CGP-Ac, CGP-Et và CGP-Iso là ba aerogel được chọn
để khảo sát về ảnh hưởng của dung môi đến cấu trúc
aerogel. Kết quả cho thấy cả ba đều có hai mũi tín
hiệu đặc trưng của CNF vàmũi tín hiệu đặc trưng của
GO, PVA là 10,7◦ và 19,1◦ gần như không xuất hiện
trên mũi tín hiệu của ba vật liệu aerogel. Điều đó cho
thấy rằng cả GO và PVA đã phân tán hoàn toàn trong
nền của CNF khi tạo thành vật liệu aerogel. Phổ FTIR
của CNF, GO, PVA và ba aerogel lần lượt là CGP-Ac,
CGP-Et, CGP-Iso (Hình 1b) xuất hiện các tín hiệu đặc
trưng của CNF, GO và PVA. Các mẫu CGP-Ac, CGP-
Et và CGP-Iso có các đỉnh tương tự nhau, cho thấy
chúng có cấu trúc hóa học tương đồng nhau. Tín hiệu
đặc trưng cho nhóm -OH của các mẫu aerogel dịch
chuyển về số sóng nhỏ hơn so với quang phổ củaCNF,
GO và PVA cho thấy sự tương tác giữa các chất với

nhau. Tín hiệu C=O, C=C ở số sóng 1718 cm−1, và
1640 cm−1 cácmẫu aerrogel đều có. Tuy nhiên cường
độ khác nhau đặc biệt là mẫu CGP-Ac có cường độ
yếu hơn so với hai mẫu CGP-Et và CGP-Iso.

Hình 1: Giản đồ XRD (a) và Phổ FTIR (b) của CNF, GO,
PVA, aeogel CGP-Ac, aerogel CGP-Et, aerogel CGP-
Iso.

Hình thái và tính chất vật lí của các aerogel
Ảnh camera củaCGP-Ac, CGP-Et, CGP-Iso (Hình 2a,
b, c) cung cấp các cấu trúc vi mô của các vật liệu aero-
gel. CácHình 2d, e, f là hình ảnh theo chiều ngang lần
lượt của CGP-Ac, CGP-Et, CGP-Iso cho thấy các vật
liệu có độ xốp cao với cấu trúc mạng lưới với nhiều
lỗ xốp (được đánh dấu bằng vòng tròn vàng). Các sợi
được kết nối với nhau chắc chắn cho thấy vật liệu có
cấu trúc mạnh mẽ, linh hoạt. Tuy nhiên, cấu trúc bề
mặt không hoàn toàn đồng nhất, có sự khác biệt về
kích thước và hình dạng lỗ xốp giữa các vùng khác
nhau là do trong quá trình sản xuất ra các sợi CNF có
các kích thước không đồng nhất. CácHình 2g, f và i là
hình ảnh theo chiều dọc lần lượt của CGP-Ac, CGP-
Et, CGP-Iso. Cấu trúc xốp vẫn hiện ra cho thấy cấu
trúc mạng lưới ba chiều của vật liệu aerogel. Khác với
mạng hình ảnh mặt cắt ngang với ba mẫu khá đồng
đều thì lỗ xốp ở aerogel CGP-Et phát triển to hơn so
với CGP-Ac và CGP-Iso gây ảnh hưởng đến tính chất
vật lý của vật liệu.
Các tính chất vật lý của các mẫu aerogel CGP được
trình bày trênBảng 1. Cácmẫu xấp xỉ nhau về tỷ trọng
lẫn độ xốp. Tỷ trọng của các mẫu trung bình chỉ từ
0,024 g/cm3 cho thấy các vật liệu này rất nhẹ. Độ xốp
là trên 98% chứng tỏ vật liệu có tiềmnawmg được ứng
dụng làm vật liệu hấp phụ xử lý nguồn nước. CGP-Iso
là mẫu có diện tích bề mặt cao nhất và có thể tích lỗ
xốp cao nhất. Các tính chất vật lý này có thể là hệ quả
của sự bay hơi của dung môi: dung môi acetone có
khả năng bay hơi nhanh nhất làm sụp cấu trúc nhiều
hơn nên diện tích bề mặt giảm.
Đường đẳng nhiệt hấp phụ BET (Hình 3) cho thấy
aerogel CGP-Ac và aerogel CGP-Iso có mô hình hấp
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Bảng 1: Tính chất vật lý của các mẫu aerogel CGP

Mẫu Tỷ trọng Độ xốp (%) Diện tích bề
mặt riêng
(cm2 /g)

Thể tích lỗ xốp
(cm3 /g)

Đường kính lỗ xốp
(Å)

CGP-Ac 0,025±0,002 98,350±0,129 3,999 0,006 10,501

CGP-Et 0,025±0,001 98,538±0,057 6,639 0,001 53,914

CGP-Iso 0,024±0,003 98,436±0,193 8,159 0,008 20,215

Hình 2: Ảnh camera chụpmặt cắt ngang vàmặt cắt
dọc bằng OM của các mẫu aerogel.

phụ loại IV14, đặc trưng cho sự xuất hiện mao quản
kích thước mesoporous, có vòng trễ H3 theo phân
loại của IUPAC14 có sự khác biệt ở mức độ ngưng
tụ mao dẫn. CGP-Iso có vòng trễ H3 nhỏ hơn nên
có mao quản dạng khe nhưng với phân bố kích thước
mao quản hẹp hơn hoặc ít lỗ mao hơn so với CGP-
Ac. Đường đẳng nhiệt của CGP-Et thuộc loại II 14,
đặc trưng cho sự xuất hiện mao quản kích thước mi-
croporous và không có vòng trễ rõ ràng.

Tính chất cơ học và nhiệt
Kết quả đo độ hồi phục được trình bày trên Hình 4
và Hình 5. Sau 5 chu kỳ nén, aerogel CGP-Ac giảm
48% chiều cao, aerogel CGP-Et giảm 47% chiều cao,
aerogel CGP-Iso giảm 46% chiều cao so với ban đầu
và không đổi từ chu kỳ nén-hồi phục thứ 3. Kết quả
cho thấy các mẫu aerogel không có sự thay đổi đáng
kể và có tính ổn định cấu trúc tương đối tốt khi nén
bằng tạ 500 g.
Bên cạnh đó, mẫu có kích thước theo tiêu chuẩn
ASTM D1621 với đường kính 23,1 mm, chiều cao là
25 mm được nén theo phương thẳng đứng với tốc độ
nén 5 mm/phút bằng máy thiết bị Autograph ASH-
X (Shimadzu – Trung Quốc) với kết quả được trình
bày trênHình 6. Kết quả đomodul Young của aerogel

Hình 3: Đường cong hấp phụ-giải hấp của các aero-
gel CGP.

CGP-Ac, aerogel CGP-Et, aerogel CGP-Iso lần lượt là
231 KPa, 136 KPa, 146 KPa. Để độ biến dạng của vật
liệu đạt 80% thì đối với aerogel CGP-Ac cần cung cấp
lực gấp 1,8 lần so với aerogel CGP-Et và gấp 1,6 lần so
với aerogel CGP-Iso. Như vậy aerogel CGP-Ac có độ
bền nén ở độ biến dạng 80% là cao nhất và khả năng
chịu tải tốt hơn so với hai aerogel còn lại. Tuy nhiên, ở
các độ biến dạng từ 10-70% thì aerogel CGP-Ac có độ
bền nén thấp hơn so với hai mẫu còn lại. Kết quả này
có thể được giải thích là do aerogel CGP-Ac có cấu
trúc chứa nhiều lỗ xốp to và ít đồng nhất hơn so với
CGP-Iso và CGP-Et, nên bị nén chặt hơn từ đó làm
tăng độ cứng của vật liệu và khi biến dạng lên 80%
thì cho ứng suất tăng mạnh. Trong khi đó, hai aero-
gel CGP-Iso và CGP-Et có độ bền nén trong vùng biến
dạng từ 10-70% cao hơn do cấu trúc dạt được sự đồng
nhất tốt hơn, nên vật liệu có tính linh hoạt hơn do đó
sẽ cómodul tổng thể thấp hơn so với aerogel CGP-Ac.
Độ bền nhiệt của các aerogel CGP được thể hiện ở
giản đồ TGA (Hình 7a), các vật liệu aerogel CGP
không có khác biệt nhiều trong độ bền nhiệt khi thay
đổi loại dungmôi trao đổi. Ở nhiệt độ từ 50 – 150ºC là
sự mất khối lượng do hơi nước bay hơi và một số tạp
chất có khối lượng phân tử thấp quá trình này diễn ra
ở cả ba aerogel CGP, ta có thể thấy giai đoạn phân hủy
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Hình 4: Ảnh thực nghiệm của mẫu aerogel CGP trước khi nén (a), khi dùng tạ 500 g đặt trên mẫu (b) và sau khi
nén 5 chu kì (c).

chính của vật liệu là từ 200◦C đến 400◦C do giai đoạn
này các vật liệu aerogel mất khối lượng nhiều nhất, cụ
thể là ở mẫu CGP-Acmất khối lượng 40%, CGP-Et và
CGP-Iso thì không có sự khác biệt với nhau về độmất
khối lượng là 34%. Trên 500◦C thì vật liệu giảm khối
lượng chậm khoảng từ 3 – 4%.

KiểmtrakhảnănghấpphụMBcủacácaero-
gel CGP
Khả năng hấp phụ MB được khảo sát ở nồng độ 20
ppm trong nước. Các aerogel CGP với khối lượng
nhất định, được ngâm vào trong các cốc thủy tinh
chứamột lượng dung dịchMB với nồng độ và thể tích
bằng nhau. Tiến hành đo khả năng hấp phụ MB của
các aerogel CGP trong cácmốc thời gian khác nhau và
tính toán hiệu suất hấp phụMB của các aerogel thông
qua đường chuẩnMB.Theo thời gian lượngMB trong
dung dịch giảm dần trong cả ba thí nghiệm hấp phụ
bởi aerogel CGP được thể hiện qua độ hấp phụ giảm
dần tại các mũi đặc trưng cho MB khi đo trên quang
phổ UV-VIS như thể hiện trong Hình 8. Đỉnh hấp
phụ chính ở 0 phút cho cả ba đồ thị và có đỉnh đặc
trưng cho MB ở 665 nm. Mẫu aerogel CGP-Ac có độ
giảm độ hấp phụ chậm hơn so với hai mẫu còn lại,

Hình 5: Độ hồi phục cácmẫu aerogel CGP sau khi bị
nén 5 chu kì bằng bằng tạ tay.

Hình6: Độbiếndạng của cácmẫuaerogel CGP theo
lực nén

đỉnh 665 nm giảm dần từ phút thứ 5 đến phút 50, sau
đó độ hấp phụ gần như bằng 0. Độ hấp phụ MB gần
như có độ giảm như nhau với hai mẫu còn lại, đều có
độ hấp phụ MB nhanh từ sau 5 phút đến 15 phút, sau
đó gần như độ hấp phụ gần như bằng 0.
Theo thời gian hấp phụ tăng dần thì màu xanh đặc
trưng của MB có dấu hiện nhạt dần (Hình 9a-c), kết
quả này cũng tương đồng với kết quả ghi nhận từ
Hình 9g với khả năng hấp phụMB tăng theo thời gian
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hấp phụ của các aerogel CGP. Độ bền trong nước của
các aerogel CGP sau khi hấp phụ bão hòa ở 90 phút
được ghi nhận lại trong Hình 9d-f. Hình ảnh dung
dịch MB sau các mốc thời gian hấp phụ thực tế cho
thấy rằng màu của dung dịch này sau khi tiếp xúc với
CGP-Et và CGP-Iso nhạt dần từ phút 10, trong khi
tiếp xúc với CGP-Ac màu nhạt dần từ phút 40. Từ
Hình 9g có thể thấy hiệu suất hấp phụ tại 90 phút của
CGP-Ac là 99%, cao hơnCGP-Et vàCGP-Iso là 99,5%.
Tuy nhiên, tốc độ hấp phụ của CGP-Ac chậm hơn so

với hai mẫu còn lại trong khoảng từ phút thứ 5 đến
phút 60.

Động học hấp phụMB của các aerogel
Động học hấp phụ MB của các aerogel CGP được
khảo sát dựa trên hai mô hình động học giả bậc nhất
(Hình 10a) và động học giả bậc hai trong (Hình 10b).
Các thông số động học được trình bày trong Bảng 2.
Đối với CGP-Ac, quá trình hấp phụMB tuân theomô
hình động học giả bậc nhất với R2 cao hơn (0,9537)
so với mô hình động học giả bậc hai R2 (0,7552), tuy
nhiên giá trị Qs đồ thị không gần với Qs thực nghiệm.
Điều này cho thấy rằng CGP-Ac hấp phụ chủ yếu là
hấp phụ vật lý và có hiệu suất hấp phụ thấp nhất. Đối
với CGP-Et, mô hình động học giả bậc 2 có R2 cao
hơn (0,9995) so với mô hình động học giả bậc nhất

R

2 (0,9686), Qs đồ thị bậc 2 gần sát với giá trị Qs thực
nghiệm. Tương tự, CGP-Iso cũng tuân theo mô hình
động học giả bậc 2 với R2 cao hơn (0,9995) so với mô

hình động học giả bậc nhất R2 (0,9580) và Qs đồ thị
bậc 2 cũng gần với giá trị Qs thực nghiệm. Điều này
chứng tỏ rằng CGP-Et và CGP-Iso có hiệu suất hấp
phụMB gần như ngang nhau theo cơ chế hấp phụ vật
lý và hấp phụ hóa học và đều cho hiệu suất hấp phụ
cao hơn CGP-Ac.

Khả năng tái hấp phụMB của các aerogel
Các aerogel đã hấp phụ MB được giải hấp bằng
ethanol và để khô cho đến khi khối lượng không đổi
và được cho tái hấp phụ MB. Sau 5 lần tái hấp thì khả
năng hấp phụMB (Hình 11) có sự giảm nhưng không
đáng kể, cả bamẫu aerogel đều đạt hơn 99%, chứng tỏ
rằng mẫu có khả năng tái sử dụng và hấp phụ lượng
MB tốt. Trong đó, hiệu suất loại bỏ MB của CGP-Et
cao hơn các CGP-Ac và CGP-Iso trong cả năm chu
kì. Sau năm chu kì hấp và tái hấp khối lượng aero-
gel CGP-Iso, CGP-Et và CGP-Ac bị giảm (lần lượt là
3,4%, 4,9% và 5,4%) do bị rã một phần trong nước.

Hình 7 : Giản đồ TGA (a), DTG (b) của các aerogel CGP

KẾT LUẬN
Trong nghiên cứu này, sự ảnh hưởng của quá trình
trao đổi dung môi với các loại dung môi như ace-
tone, ethanol và isopropyl alcohol lên quá trình chế
tạo aerogel nanocellulose kết hợp graphene oxide và
polyvinylalcohol bằng kĩ thuật sấy ở điều kiện phòng
đã được khảo sát. Các kết quả phân tích về cầu trúc và
đặc điểm về tính chất bước đầu cho thấy việc trao đổi
với các dung môi khác nhau không làm ảnh hưởng
nhiều đến các đặc tính của aerogel ba thành phần tạo
thành. Các aerogel CGP tạo thành đều cho độ xốp
trên 98%, có tỉ trọng thấp ở mức là 0,020 g/cm3 và có
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Hình 8: Đồ thị quang phổ UV-VIS hấp phụ MB của CGP-Ac (a), CGP-Et (b), CGP-Iso (c).

Hình 9: Sự thay đổi màu sắc của dung dịch MB theo thời gian hấp phụ của CGP-Ac (a), CGP-Et (b), CGP-Iso (c);
Aerogel sau khi hấp phụ 90 phút CGP-Ac (d), CGP-Et (e), CGP-Iso (f ); Hiệu quả loại bỏMB của các aerogel CGP theo
thời gian.

Hình 10: Phương trình động học hấp phụ bậc 1 (a) và bậc 2 (b) của các aerogel.
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Bảng 2: Các thông số động học ước tính và hằng số của các mô hình hấp phụ đối với MB trên các aerogel CGP.

Động học giả bậc nhất Động học giả bậc hai

Mẫu Qs thực
nghiệm
(g/g)

Qs đồ thị
(g/g)

k1 (h−1) R2 Qs thực
nghiệm
(g/g)

Qs đồ
thị (g/g)

k2 (h−1) R2

CGP-Ac 19,0049 35,7018 0,0718 0,9537 19,0049 43,1034 0,0003 0,7552

CGP-Et 19,1816 10,5013 0,0828 0,9686 19,1816 19,9600 0,0169 0,9995

CGP-Iso 19,1730 8,9468 0,0769 0,9580 19,1730 19,8807 0,1819 0,9995

khả năng loại bỏ trên 99% MB trong nước, vẫn cho
khả năng tái hấp phụ cao trên 99% sau 5 lần tái hấp
phụ, trong đó aerogel trao đổi với ethanol cho hiệu
suất hấp và tái hấp cao hơn so với hai aerogel còn lại
và các aerogle CGP đều đạt độ ổn định trong nước cao
(hơn 94%) sau khi hấp phụ bão hòa MB. Hai aerogel
CGP-Et và CGP-Iso cho thấy quá trình hấp phụ MB
có sự tham gia của cả hấp phụ vật lý và hóa học trong
khi aerogel CGP-Ac thì chủ yếu là do hấp phụ vật
lý. Nghiên cứu này đã chỉ ra khả năng ứng dụng của
aerogel CGP trong lĩnh vực xử lý nước thải ô nhiễm
do thuốc nhuộm MB bằng phương pháp chế tạo đơn
giản.
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ABSTRACT
This study investigates the synthesis of aerogels basedon cellulose nanofibers (CNF) reinforcedwith
graphene oxide (GO) and polyvinyl alcohol (PVA) via a simple solvent exchange and ambient drying
method. Cellulose nanofibers were extracted from a stem of the nipa palm tree through mechani-
cal and chemical treatments, exhibiting a crystallinity index of approximately 69% and a crystallite
size of about 2.01 nm. Three types of aerogels were prepared through solvent exchange processes
using acetone, ethanol, and isopropyl alcohol under ambient conditions, resulting in densities of
0.025± 0.002 g/cm3 , 0.023± 0.001 g/cm3 , and 0.024± 0.003 g/cm3 , respectively, and high porosi-
ties of 98.350 ± 0.129%, 98.538 ± 0.057%, and 98.436 ± 0.193%. The porous structure and inter-
actions between components within the aerogels were characterized using optical microscopy
(OM), X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), and Brunauer-Emmett-
Teller (BET) surface area analysis. Additionally, the properties andmethylene blue (MB) dye removal
performance of the aerogels were investigated. Thermal properties were evaluated using thermo-
gravimetric analysis (TGA), mechanical properties were determined by compression tests, and the
MB adsorption capacities of aerogels exchangedwith acetone, ethanol, and isopropyl alcohol were
found to be 99.52%, 99.77%, and 99.49%, respectively, as determined by UV-Vis spectroscopy. The
reusability of the aerogels after five adsorption-desorption cycles was 99.00%, 99.11%, and 99.07%,
respectively. The pseudo-second-order kinetic model was suitable for describing the adsorption
process of MB onto CGP-Et and CGP-Iso aerogels, while the pseudo-first-order kinetic model was
more appropriate for the CGP-Ac aerogel. This study demonstrates the potential of a simple and
efficient fabrication process for producing a green adsorbent for the removal of methylene blue
dye from contaminated water.
Key words: aerogel, ambient drying, graphene oxide, nanocellulose, polyvinyl alcohol, solvent
exchange.
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