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Tóm tắt 

Tron  n hi n cứu n y, vật liệu t  t nh  r phit tr c nở   ợc tổn  hợp th nh c n   ằn  ph ơn  

pháp sol – gel. Cấu tr c vật liệu   ợc   nh  i   ằn  c c ph ơn  ph p phân t ch nhiễu xạ ti  X 

(XRD), k nh hi n vi  iện tử quét (SEM), qu n  phổ h n  n oại chuy n  ổi Fouri r FT-IR và 

  ờn   ẳn  nhiệt hấp phụ - khử hấp phụ N2 (BET)  K t quả phân t ch XRD cho thấy, tinh th     

EG@CoFe2O4  ã   ợc h nh th nh v i    tinh th  c o, phù hợp v i k t quả phân t ch SEM   ợc 

th  hiện ở s    n  nhất cấu tr c, s  c  m t c c tinh th  c  k ch th  c l n,    m t l n  B n cạnh 

  , mẫu vật liệu t  t nh  r phit tr c nở c  khả năn  hấp phụ Con o R   (RhB) l n hơn so v i 

mẫu kh n  nạp  r phit tr c nở,  o chứ  nhi u nh m chức hoạt   n     m t hơn  Cụ th , 

ph ơn  ph p  ịnh l ợn   ằn  chuẩn    Bo h  ã   ợc sử  ụn     x c  ịnh h m l ợn  các nhóm 

chức:  xit cacboxylic (0,044mmol/g), phenol (0,032mmol/g), lacton (0, 2 mmol  ) v  tổn    zơ 

(0, 156mmol  )  M t kh c, n n      un   ịch c  s  ảnh h ởn  rõ rệt   n  un  l ợn  hấp phụ v  

c o nhất ở n n     6 m  l v i thời  i n cân  ằn  hấp phụ l  12  ph t  ạt   ợc 98,60mg/g.  
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1 Gi i thiệu 

Thuốc nhu m là m t thành phần khó xử lí c   n  c thải dệt 

nhu m. V i   c t nh   c hại, có khả năn   ây un  th  c o 

n u thuốc nhu m t n tại tron  m i tr ờn  n  c[1]. Việc tìm 

ra công nghệ m i    giảm ô nhiễm v i chi ph   ầu t  thấp 

nh n  hiệu quả,   p ứng yêu cầu ngày càng cao c a môi 

tr ờng,   n    ợc quan tâm. Cụ th , m t số chất màu hữu cơ 

t n    tron  n  c thải dệt nhu m nh  M thyl n  Blu , 

Congo Red, Acid Red, Methyl Orange, Methyl Red,... có th  

gây ảnh h ởng tr c ti p   n  ời sống, sức khỏe và sinh hoạt 

c   con n  ời[2,3]. Vì vậy, việc xử l  n  c thải ngay tại các 

nhà máy, khu công nghiệp là vô cùng cần thi t v   òi hỏi s  

 ầu t  n hi n cứu. Công nghệ xử l  n  c thải dệt nhu m hiện 

n y th ờng là keo tụ,   nton   ng th  và sinh học hi u 

khí[3,4]. Các công nghệ này, n u k t hợp v i nh u   n  tr nh 

t  và vận hành tốt, có th  xử l     m u tron  n  c thải dệt 

nhu m nh n  chi ph  vận h nh, chi ph   ầu t  v  mức    

phức tạp trong vận hành rất cao[5]. Các nhà khoa học công 

nghệ  ã ti n hành nhi u công trình nghiên cứu khác nhau 

th o h  ng m i,   n  ch  ý l  việc ch  tạo chất hấp phụ hiệu 

quả và có khả năn  t i sử dụng cao. 

Trong nhi u thập kỉ, nhi u nghiên cứu trên th  gi i  ã tập 

trung vào s  phát tri n c a vật liệu than chì cho các ứng dụng 

trong nhi u lĩnh v c khác nhau, t  xúc tác, pin, xử lí môi 

tr ờng, y sinh cho các thi t bị  iện[6,7]. Cấu trúc than chì 

  ợc xây d ng bởi các l p carbon, liên k t th n  qu  t ơn  

tác van der Wall y u, gây ra bởi quĩ  ạo π   ợc tối  u h   

v i liên k t c ng hóa trị và kim loại trong mỗi l p[8]. Than 

chì có m t phạm vi   c   o c a tính chất bao g m khúc xạ, 

ổn  ịnh k ch th  c c o, trơ h   học,  iện c o v     dẫn 

nhiệt[9]. Tuy nhiên, dạng t  nhiên c a than chì thô có phạm 

vi ứng dụng rất hẹp  Do   , c c ph ơn  pháp xử lí hóa 

học/vật l  kh c nh u  ã   ợc    xuất    bi n  ổi than chì 

xuất hiện t  nhiên thành các dạng tích c c hơn  Chẳng hạn, 

than chì tẩy t  bào ch t (EG) v i khoảng cách xen kẽ mở 

https://doi.org/10.55401/b0zfbm38
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r n    ợc  i u ch  thông qua xen kẽ hóa học phản ứng và gia 

nhiệt nhanh ở nhiệt    cao trong hỗn hợp, ho c    i plasma 

k t hợp, laser chi u xạ và chi u xạ vi s n  (MW)  ã   ợc tìm 

thấy    th  hiện khả năn  nén cao, khả năn  phục h i, hành vi 

ổn  ịnh nhiệt. EG  ã   ợc nghiên cứu r ng rãi cho các ứng 

dụn  nh   ioăn , c ch  iện nhiệt, vật liệu tổng hợp chống 

cháy, cảm bi n, chất xúc tác, vật liệu y sinh và chất hấp phụ 

   loại bỏ các chất ô nhiễm nguy hi m[10-12]. 

Những hạt nano t  tính (NPs) có tính chất vật lí và hóa học 

tốt giốn  nh  t nh si u thuận t , diện tích b  m t riêng 

cao[13]. Các hạt nano mang t  t nh  ã v    n    ợc sử 

dụng trong nhi u lĩnh v c,   c biệt trong xử l  n  c  Ưu 

 i m chính c a nó là t n tại trong xử lí m t l ợng l n n  c 

thải trong thời gian ngắn và không tạo ra chất bẩn. Hiện tại 

graphit/Fe3O4 và CoFe2O4 –  r phit  ã  ắn nhóm chức  ã 

v    n    ợc tổng hợp    loại bỏ thuốc nhu m trong 

n  c[14]. Vì vậy, kĩ thuật chính cho ứng dụng l n c a nó 

tron  lĩnh v c xử l  n  c là quá trình tổng hợp vật liệu 

ferrit t  tính và các chất hấp phụ d a trên nanocomposit 

EG-ferrit v i    t  hóa cao, có th   ảm bảo khả năn  phân 

tách chất hấp phụ t  tính cao.  

Bên cạnh   , việc tạo composite v i graphit tróc nở giúp 

n ăn ch n quá trình tái tổ hợp  iện tử c a Fe3O4 và nâng cao 

hoạt tính xúc tác do s  t ơn  t c  iữa Fe3O4 và graphen[15]. 

Trong nhữn  năm qu , spin l c c loại hạt nano ferrit (NPs) 

v i công thức chung MFe2O4 (M = Mn, F , Co, Ni, Cu)  ã 

  ợc sử dụng nhi u trong ứng dụn  nh  l u trữ t  mật    

cao, xúc tác quang hóa và xử l  m i tr ờn ,  o   c tính nổi 

bật c a n  c  k ch th  c nanomet, diện tích b  m t l n, siêu 

thuận t  v     bão hòa t  cao. S  thu h i c a vật liệu t  tính 

MFe2O4 là khá dễ dàng bằng cách sử dụng t  tr ờng cho 

dung dịch sau phản ứng, do vậy cho hiệu quả chi phí và cho 

khả năn  ứng dụng th c t . Gần  ây, CoF 2O4   ợc tìm thấy 

 o c  t nh năn  tron  qu  tr nh k ch hoạt phản ứng oxi hóa 

các chất   c hữu cơ[16]  M c dù CoFe2O4 th  hiện hiệu suất 

xúc tác cao, diện tích b  m t l n và tính chất t    c   o c a 

vật liệu nano ferrit dẫn   n s  k t hợp k t quả cho xúc tác 

hiệu quả thấp  Đ  giải quy t vấn    này, m t số vật liệu 

c c on c     dẫn  iện c o v    ợc sử dụn  nh  chất n n cho 

CoFe2O4 phân tán lên b  m t l n, nâng cao hiệu quả xúc tác. 

So v i các vật liệu c c on kh c nh  th n hoạt tính, than chì, 

CNTs thì graphit tróc nở   ợc s  chú ý nhi u hơn    hỗ trợ 

kim loại và oxit kim loại  o n  c     dẫn  iện c o,    b n cơ 

học, diện tích b  m t l n. 

Trong nghiên cứu này, vật liệu t  tính graphit tróc nở 

EG@CoFe2O4   ợc xem là loại vật liệu m i, có cấu tr c    

dạng và có th    ợc sử dụn     làm chất hấp phụ loại bỏ 

chất   c m i tr ờng.  

2 Th c nghiệm 

2.1 Tổng hợp vật liệu EG@CoFe2O4 

Qui trình tổng hợp vật liệu nanocomposite EG@CoFe2O4 

  ợc th  hiện trong Hình 1. Cụ th , hỗn hợp Co(NO3)2 

.6H2O và Fe(NO3 )3.9H2O theo tỉ lệ mol 2:1   ợc gia nhiệt 

chậm và khuấy mạnh trên b p t    n khi  ạt 90
0
C. Cho 

dung dịch axit citric n n     0,02M (số mol axit/số mol 

Fe
3+

 là 4:1) vào v i tốc    1 giọt  iây v     hỗn hợp t  

phản ứng ở nhiệt    90
0
C trong 1 giờ. Hỗn hợp   ợc  i u 

chỉnh pH bằng dung dịch NH3   n khi thấy ván xuất hiện 

trên b  m t trong bình phản ứn   S u   , EG (tỉ lệ 

EG/CoFe2O4 là 3:1) thêm vào t  t  v   ảo tr n nhẹ t i khi 

EG kh n  còn  ẩy lên trên b  m t trong 10 phút. Cuối cùng 

hỗn hợp   l   ợc sấy ở 80
0
C trong 20 giờ    khô hoàn 

toàn. Sử dụn  lò nun  Mu  l     tách bóc các l p graphit 

m t lần nữa.  

 

Hình 1 Sơ    qui trình tổng hợp EG@CoFe2O4 

Cấu trúc vật liệu   ợc xác  ịnh bằng ph ơng pháp phổ 

nhiễu xạ tia X th c hiện trên máy D8 Advance Bruke, ống 

phát tia Rơngen v i b  c sóng λ = 1,5406 Å, góc quét 2θ 

thay  ổi t  10   n 80
o
. Ph ơng pháp phổ h ng ngoại    ợc 

th c hiện bằng máy phổ h ng ngoại OPUS Bruker Tensor 

27 FT-IR. Ph ơng pháp SEM  o trên máy JSM 7401F. 

Ph ơng pháp BET   ợc th c hiện trên thi t bị TriStar 3000 

V6.07 A 

2.2 Thí nghiệm hấp phụ  

Khả năng hấp phụ c a các mẫu vật liệu  ã tổng hợp   ợc 

  nh giá thông qua quá trình hấp phụ Congo Red (CR). CR 

  ợc l a chọn cho quá trình hấp phụ vì nó là m t chất màu 

âm, ít bị ảnh h ởng bởi môi tr ờng và b n ở  i u kiện 

th ờng trong m t thời gian dài. Quá trình th c nghiệm   ợc 

ti n hành nh  sau: 50mg vật liệu và 100ml CR ở các n ng    

20, 30, 40, 50 và 60mg/l   ợc cho vào bình tam giác ổn  ịnh 

ở nhiệt    phòng, hỗn hợp   ợc khuấy tr n bằng khuấy t  

v i tốc    là 200 vòng/phút. Dung dịch   ợc lấy ra ở các 

khoảng thời gian nhất  ịnh. Li tâm lấy phần dung dịch, sau 

     a  i xác  ịnh n ng    CR bằng máy quang phổ UV-Vis 

Lambda 35 ở b  c sóng λ = 570nm.  

2.3 Thí nghiệm chuẩn    Boehm 

Các nhóm chức có tính axit và bazơ trên vật liệu graphit tróc 

nở   ợc x c  ịnh m t c ch  ịnh l ợng bằn  ph ơn  ph p 

chuẩn    Bo hm  Tron  ph ơn  ph p n y  , 25   m  r phit 

tróc nở   ợc ngâm trong 25ml các dung dịch NaOH 0,01M; 

Na2CO3 0,01M; NaHCO3 0,01M và HCl 001M trong 48 giờ. 

Ti n hành gạn lọc v  x c  ịnh n n     dung dịch sau ngâm 
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bằn  ph ơn  ph p chuẩn    th  tích. T  s  chênh lệch n ng 

   tr  c và sau khi ngâm sẽ t nh   ợc l ợng chất phản ứng 

v i các nhóm chức trên vật liệu. Cụ th  ở  ây, N OH   ợc coi 

là trung hòa các nhóm cacboxylic, lacton, phenol; Na2CO3 

trung hòa các nhóm cacboxylic và lacton; cuối cùng NaHCO3 

trun  hò  nh m c c oxylic  C c nh m c  t nh   zơ   ợc 

trung hòa bởi HCl. K t quả   ợc trình bày trong Bảng 1. 

Bảng 1 K t quả chuẩn    Boehm 

Mẫu Lượng nhóm chức (mmol/g) 

 Cacboxyl Phenol Lacton Axitt 

tổng 

B zơ 

tổng 

CoFe2O4 0 0 0 0 0 

EG@CoFe2O4 0,020 0,044 0,032 0,096 0,156 

 

3 K t quả và thảo luận 

3.1 K t quả   c tr n  cấu trúc c a vật liệu EG@CoFe2O4 

Cấu trúc tinh th  c a các vật liệu n nocomposit   ầu tiên 

  ợc   c tr n   ởi ph ơn  ph p nhiễu xạ tia X v i phổ    

  ợc th  hiện tron  H nh 2  P  k   c tr n  c a vật liệu 

graphit tróc nở EG tại 26,6
o
, hoàn toàn phù hợp v i các 

nghiên cứu v  vật liệu n y tr  c     Đi u này, chứng tỏ EG 

 ã   ợc tổng hợp thành công[17]. Theo   , m t  ỉnh c c 

 ại ở 26,6
o
 m t lần nữa l p lại ở vị tr  kh n   ổi trong phổ 

c a EG @ CoFe2O4  ã x c nhận rằn  EG  ã   ợc tổng hợp 

thành công trong CoFe2O4. Cụ th , các peak trên phổ    

  c tr n  cho EG@CoF 2O4 tại các góc 2 30,11
o
, 35,57

o
, 

54,31
o
, 57,11

o
, 62,61

o
)[18-21]. 

 

Hình 2 Giản    XRD c a EG@CoFe2O4 

Phổ FT-IR c a EG@CoFe2O4 th  hiện các nhóm chức trên 

phổ    Hình 3. V  m t lí thuy t, các nhóm hydroxy (-OH) 

và amin (-NH) có th    ợc gán cho m t dải r ng ở 3400cm
-

1
[22]. Các nhóm aldehy x ton   xit  st  (C = O)   ợc xác 

nhận ở khoảng 1730cm
-1

 và 1639cm
-1

 v i c ờn     

mạnh[23,24]. Ngoài ra, các vùng ở vòng 1520cm
-1

 và 

1195cm
-1

   ợc qui cho s  t n tại t ơn  ứng c a các liên k t 

C=C và C-O [25,26]. M t khác, s  xuất hiện vùng peak ở  

1076cm
-1

 có th   o r ợu  ây r [27]  N o i c c  ỉnh chính 

trong EG@CoFe2O4, phổ c a EG@CoFe2O4   ợc hấp phụ 

CR cũn    ợc trình bày trong Hình 3. Rõ ràng, s  xuất hiện 

c a peak ở vùng 1200-1025cm
-1

 có tầm quan trọn   ối v i 

liên k t C-N[28]  Tron  khi   , c c p  k ở vùng 1350-

1150cm
-1

   c tr n  cho việc hấp thụ các nhóm -SO3 và ở 

khoảng 1000-750cm
-1 
cho c c run    ng vòng các hợp chất 

thơm  T m lại, qua phổ    FT-IR c a EG@CoFe2O4 cho 

thấy m t loạt các liên k t hóa học rất phù hợp    hấp phụ. 

Hình 3 Phổ FT-IR c a   EG@CoFe2O4 và CR loaded 

EG@CoFe2O4 

 
Hình 4 Ảnh SEM c a vật liệu EG@CoFe2O4 

 
Hình 5 Đ ờn   ẳng nhiệt hấp phụ /giải hấp N2 (a) và phân bố 

k ch th  c lỗ rỗng (b) c a EG@CoFe2O4 

 

SEM th  hiện hình thái cấu trúc b  m t v  k ch th  c trung 

bình c a các hạt nanocomposite EG@CoFe2O4 (Hình 4). 

K t quả SEM cho thấy cấu tr c   ng nhất, b  m t l n, ổn 

 ịnh c a vật liệu EG@CoFe2O4. 

Ph ơn  ph p phân t ch    m t  BET (Brunauer-Emmett-

Teller) l  ph ơn  ph p  o  ơn l p hấp phụ - giải hấp phụ 

 ẳng nhiệt kh  nitơ,   ợc sử dụng r ng rãi nhất    x c  ịnh 

diện tích b  m t vật liệu. K t quả phân tích BET cho thấy, 

diện tích b  m t c a EG@CoFe2O4 phù hợp    hấp phụ 

màu CR (29,11m
2
/g). 

3.2 K t quả   nh  i  ảnh h ởng c a thời gian và n n     

dung dịch   n khả năn  hấp phụ c a vật liệu 

Hình 6 trình bày k t quả   nh  i  s  ảnh h ởng c a thời 

gian và n n     dung dịch   n khả năn  hấp phụ c a 

EG@CoFe2O4  Xu h  ng chung c a vật liệu t  tính graphit 

tróc nở là s  khử màu xảy ra nhanh chóng ở 3  ph t  ầu 

ti n, s u    t  t  v   ạt   n trạng thái cân bằng. Việc kéo 

dài thời gian hấp phụ ở những thời gian ti p theo làm khả 

năn  hấp phụ tăn  kh n    n  k . Có th  giải thích rằng, 
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việc khử màu nhanh chóng ở thời  i m  ầu nhờ “t y  ắt” 

gốc màu c a các nhóm chức trên b  m t vật liệu. Chính vì 

vậy, càng kéo dài thời gian, khả năn  hấp phụ lại tăn  

kh n    n  k  do s  suy giảm t ơn  t c  iữa nhóm chức 

b  m t vật liệu và ion màu.  

Ảnh h ởng c a n n       n  ầu (20, 30, 40, 50 và 60 mg/l) 

 ối v i trạng thái cân bằng hấp phụ c   CR   ợc trình bày 

trong Hình 6. Rõ ràng, s  tăn  n n       n  ầu c a CR làm 

tăn  khả năn  hấp phụ  Do   , việc tăn  n n     giúp hấp 

thụ CR vào EG@CoFe2O4 dễ   n  hơn tron  khi khả năn  

hấp thụ CoFe2O4  ạt  un  l ợng thấp hơn nhi u. Chính vì 

th , vật liệu graphit tróc nở gắn t  tính có th    ợc sử dụng 

làm chất hấp phụ ở n n     c o hơn so v i CoFe2O4 t  tính. 

 

Hình 6  Ảnh h ởng c a thời gian và n n       n s  hấp  phụ 

CR c a: a)  EG@CoFe2O4       b) CoFe2O4 

 

 

 

3.3  K t quả chuẩn    Boehm 

T  Bảng 1 nhận thấy trên b  m t vật liệu t  tính c a graphit 

tróc nở chứa m t l ợng nhất  ịnh các nhóm chức có tính axit 

v    zơ, tron     l ợn  nh m c  t nh   zơ l n hơn so v i  

nhóm chức axit. Ngoài ra, nhóm nghiên cứu còn ti n hành 

m t phản ứng so sánh v i vật liệu CoFe2O4. K t quả chỉ ra 

rằng, trên vật liệu này không chứa các nhóm chức axit và 

  zơ  Đi u này phần nào giải th ch   ợc rằng, khi gắn t  tính 

vào vật liệu graphit tróc nở sẽ giúp vật liệu này có khả năn  

hấp phụ nhờ xuất hiện các nhóm chức trên b  m t. 

4 K t luận 

Đã tổng hợp thành công vật liệu t  tính graphit tróc nở 

EG@CoFe2O4 bằn  ph ơn  ph p sol –   l v    nh  i    c 

tr n  cấu trúc vật liệu bằng XRD, FT-IR, BET và SEM.  

K t quả chỉ ra rằng, vật liệu c     tinh th  c o,   ng nhất,  

diện tích b  m t  riêng l n,  phù hợp cho ứng dụng hấp phụ 

m u Con o R    Đ ng thời, hiệu quả hấp phụ màu Congo 

R     ợc   nh  i  qu  s  ảnh h ởng c a thời gian và n ng 

   dung dịch  Th o   , thời gian hấp phụ  ạt cân bằng là 

120 phút ở n n     60mg/l v i  un  l ợng hấp phụ  ạt 

98,60mg/g. 

Lời cám ơn 

Nghiên cứu n y   ợc tài trợ bởi Quĩ  Ph t tri n Khoa học 

và Công nghệ Tr ờn  Đại học Nguyễn Tất Thành, mã số    

tài 2 19  1 2  HĐ-NCKH. 
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Abstract In this study, the magnetic Exfoliated Graphite Material EG@CoFe2O4 was successfully synthesized through sol-

gel method. The characterization of EG@CoFe2O4 was assesed by X-ray diffaction analysis (XRD), Scanning electron 

microscope (SEM), Fourier- transform infrared spectroscopy (FT-IR) and N2 adsorption/desorption isothermal measurement 

(BET). The results show that EG@CoFe2O4 was formed with high crystalization, which is quite homogenerous. In addition, 

CR adsorption of EG@CoFe2O4 is higher than CoFe2O4 without EG decoration. In particular, the quantity method by Boehm 

titration was used to identify the contents of functional groups: Carboxylic acid (0.044mmol/g), phenol (0.032mmol/g), 

lactone (0.020mmol/g) and total base (0.0156mmol/g) on the surface of EG@CoFe2O4. Adsorption capacity is the highest at 

the concentration of 60mg/l with the adsorption equilibrium time of 120 minutes, achieving 98.60mg/g. 

Keywords Exfoliated Graphite Material, magnetic, Congo Red, XRD, FT-IR, BET, SEM, adsorb 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 


