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TÓM TẮT 

Trong nghiên cứu này trình bày kết quả nghiên cứu loại bỏ ba phẩm nhuộm DY-

S4G, DV-B và DTB-XF bằng phương pháp điện di lắng đọng (EPD) sử dụng vật liệu 

graphen oxit tổng hợp bằng phương pháp Hummer cải tiến như là chất hấp phụ. 

Các phương pháp phân tích hóa lý như FT-IR, XRD, UV-Vis và SEM đã được dùng 

để phân tích đặc trưng của vật liệu GO. Điểm đẳng điện của GO và một số thông số 

như: pH, nồng độ chất điện ly, lượng vật liệu, thế và thời gian của phương pháp 

EPD đã được nghiên cứu. Các kết quả thực nghiệm cho thấy mô hình hấp phụ đẳng 

nhiệt Freundlich và mô hình động học hấp phụ biểu kiến bậc nhất là phù hợp. 

Từ khóa: các phẩm màu DY-S4G, DV-B và DTB-XF, phương pháp EPD và graphen 

oxit. 

 

1. ĐẶT VẤN ĐỀ 

Phẩm nhuộm đã và đang được sử dụng rất rộng rãi trong các ngành công nghiệp 

như dệt may, cao su, giấy, nhựa ,… Về chủng loại của phẩm nhuộm là rất đa dạng như: 

trung tính, cation và anion. Phẩm nhuộm rất khó phân hủy bởi ánh sáng và các tác nhân 

oxy hoá [1], [2]. Trong quá trình sản xuất, trong nước thải lượng phẩm nhuộm dư thừa, 

chất hoạt động bề mặt, các ion kim loại nặng, tổng chất rắn hòa tan và các chất hữu cơ 

là nguyên nhân dẫn đến sự ô nhiễm môi trường nước, đặc biệt là ô nhiễm màu sắc và ô 

nhiễm chất hữu cơ [3], [4]. 
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Hiện nay ở Việt Nam, các phương pháp đã được áp dụng để loại bỏ phẩm nhuộm 

trong môi trường nước, chẳng hạn như: hấp phụ, keo tụ, kết tủa hóa học, oxi hóa và oxy 

hóa tăng cường,… Mỗi phương pháp đều có những ưu điểm và nhược điểm riêng song 

phương pháp hấp phụ là một trong những phương pháp được áp dụng rộng rãi và mang 

lại hiệu quả cao [1], [3], [4]. 

Graphen và các sản phẩm trên cơ sở của graphen do có nhiều ưu điểm như, diện 

tích bề mặt lớn, dung lượng hấp phụ cực đại lớn và có khả năng tương tác – giữa 

phẩm nhuộm và các vật liệu trên cơ sở graphen [5], [6], [7], [8]. Chính vì vậy, hiện nay 

rất được nhiều nhà khoa học trong và ngoài nước quan tâm nghiên cứu trong lĩnh vực 

hấp phụ để loại bỏ phẩm nhuộm trong môi trường nước. Tuy nhiên, dung lượng hấp 

phụ trong các nghiên cứu này chưa cao, dao động từ 55,56 mg/g đến 242 mg/g. 

Phương pháp điện di lắng đọng (Electrophoretic deposition, EPD) được xem là 

một trong những phương pháp có nhiều ưu điểm như: hệ thiết bị đơn giản và giá thành 

rẻ, tốc độ lắng đọng nhanh, dễ dàng kiểm soát được và bề dày của lớp màng hay bột 

lắng đọng đồng đều. [5], [9], [10], [11]. Vì vậy, phương pháp EPD có tính khả thi cao 

trong việc kết hợp với vật liệu graphen oxit trong việc loại bỏ phẩm nhuộm ra khỏi môi 

trường nước. 

 

2. THỰC NGHIỆM 

Các hóa chất sử dụng nghiên cứu này đều là tinh khiết phân tích của Trung Quốc. 

Graphene oxide (GO) được tổng hợp theo Tour J.M. và cộng sự [12]. GO được 

phân tán trong dung môi là nước cất và siêu âm trong 2 giờ ở 50 oC. 

Phương pháp phổ hồng ngoại (FT-IR) để xác định một số nhóm chức của GO 

được đo trên thiết bị IRPrestige-21 Shimadzu, Nhật Bản. Phổ nhiễu xạ tia X dùng để xác 

định cấu trúc vật liệu được thực hiện trên máy D8 Advance, Bruker, Đức. Hình thái của 

vật liệu được nghiên cứu bằng phương pháp hiển vi điện tử quét trên máy SEM JED-

2300, JEOL, Nhật Bản. Phương pháp quang phổ hấp thụ phân tử (UV-Vis) được thực 

hiện trên máy Jasco V-630, Nhật Bản và thiết bị cấp nguồn một chiều (DC Power Supply) 

trong phương pháp EPD của hãng Yihua 305D, Trung Quốc. 

Quy trình thí nghiệm theo phương pháp EPD được thực hiện như sau: lấy chính 

xác thể tích các dung dịch theo thứ tự như sau: dung dịch đệm có pH khác nhau, dung 

dịch chất điện ly (NaCl, 100 g/L), dung dịch GO (1,0 mg/mL) và từng loại phẩm nhuộm 

DY-S4G, DV-B và DTB-XF trong từng thí nghiệm khác nhau. Cuối cùng lắp đặt vào hệ 

EPD và tiến hành các thí nghiệm tại các thế và thời gian khác nhau (hình 1). 
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Hình 1. Hệ thiết bị trong phương pháp EPD. 

 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1. Tổng hợp vật liệu graphen oxit và đặc trừng vật liệu 

Hình 2.a, cho thấy GO được tổng hợp theo phương pháp Tour J.M. và cộng sự 

[12] đã xuất hiện một số nhóm chức chứa oxy. Cụ thể như, sự có mặt của nhóm alkoxy 

ở số sóng 1054 cm–1 (C–O) (1). Peak xuất hiện khá rõ tại số sóng 1213 cm–1 (2) minh chứng 

cho sự có mặt của nhóm epoxyl (C–O–C) của sản phẩm GrO. Peak dao động ở 1400 cm–

1(3) có thể là nhóm chức COO– (COO–). Mặt khác, peak tại 1632 cm–1(4) của liên kết đôi 

C=C (C=C) trong vòng thơm của GrO. Trong khi đó, peak dao động tại 1735 cm–1 (5) 

chứng tỏ trong sản phẩm xuất hiện liên kết C=O (C=O) của các nhóm carboxyl hoặc/và 

carbonyl. Cuối cùng, đỉnh peak ở 3428 cm–1 (6) đặc trưng cho sự hấp phụ mạnh của 

nhóm hydroxyl (OH) qua quá trình oxy hóa G. 

Song song với việc đo phổ hồng ngoại, sản phẩm tổng hợp cũng được đem đo 

phổ nhiễu xạ tia X (XRD). Hình 2.b, chỉ ra cường độ phổ của graphit (G) và GO. Peak 

nhiễu xạ đặc trưng tại góc 2 theta (2) là 11,3o của GO cho thấy rằng các nhóm chứa chứa 

oxy trên tấm G đã hình thành, điều này chứng tỏ quá trình oxy hóa G thành GrO cho 

sản phẩm mong muốn. Trong khi đó, peak nhiễu xạ ở 26o của G là hoàn toàn biến mất. 
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Hình 2. Phổ FT-IR (a), XRD (b), UV-Vis (c) và ảnh SEM (d) của GO. 

Kết quả ở hình 2.c, ở bước sóng 227 nm là do có sự dịch chuyển điện tử từ  lên 

* (*) trong liên kết đơn –C–C– và liên kết đôi –C=C– trong vòng thơm đối với lai 

hóa sp2. Mặt khác, tại bước sóng khoảng 300 nm peak mặc dù không được rõ, nhưng có 

thể giải thích là do dịch chuyển điện tử từ n lên * (n *) của liên kết –C=O đối với lai 

hóa sp3. Như vậy, có thể kết luận rằng quá trình tổng hợp GO là thành công. 

Ảnh SEM của vật liệu GrO cho thấy các tấm GrO chồng lên nhau khá rõ rệt (hình 

2.d) và sản phẩm GrO tổng hợp được đã có cấu trúc nano. 

3.2. Xác định cực đại hấp phụ và xây dựng đường chuẩn của các phẩm nhuộm 

Chuẩn bị ba dung dịch phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF nồng độ 50 

mg/L. Sau đó, ly tâm 2000 vòng/phút trong thời gian 5 phút để tách cặn không tan. Tiếp 

theo, lấy phần dung dịch tiến hành quét phổ UV-Vis từ bước sóng 300 nm đến 800 nm 

(hình 3.a, b và c). 

Tiến hành chuẩn bị ba dãy dung dịch chuẩn của ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-

B và DTB-XF với các nồng độ khác nhau từ 5 mg/L đến 60 mg/L. Sau đó tiến hành đo độ 

hấp thụ quang (Abs) tại ba bước sóng 406 nm, 629 nm và 710 nm. Từ các giá trị Abs và 

nồng độ xây dựng các đường hồi quy tuyến tính thu được như sau: 

DY-S4G: Abs = (-0,002  0,002) + (0,014  0,000) C ; r = 0,9999;   (3.1) 

DV-B: Abs = (0,007  0.007) + (0,006  0,000) C ; r = 0,9996;   (3.2) 

DTB-XF: Abs = (-0,005 0,003) + (0,017 0,000) C ; r = 0,9999;   (3.3) 

d) 
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Hình 3. Phổ UV-Vis của DY-S4G (a), DV-B (b), DTB-XF (c) và các đường chuẩn của ba phẩm 

nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF (d). 

3.3. Xác định điểm đẳng điện của vật liệu graphen oxit 

Chuẩn một dãy dung dịch KNO3 nồng độ 0,01 M. Tiếp theo điều chỉnh pH của 

dung dịch KNO3 bằng dung dịch HCl 0,1 M và NaOH 0,1 M để thu được các giá trị pH 

từ 2,03 đến 10,99. Sau đó, cân chính xác 0,1000 gam vật liệu GO và cho vào các bình có 

pH khác nhau. Tiến hành với tốc độ 120 vòng/phút trong vòng 24 giờ. Sau quá trình lắc, 

lọc qua giấy lọc có kích thước lỗ là 0,45 m và đo pH của các dung dịch và thu được kết 

quả ở hình 4. 
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Hình 4. Đồ thị biểu diễn mối quan hệ giữa giá trị pHđ và pHc của dung dịch KNO3 0,1 M (a), GO 

trong dung dịch KNO3 0,1 M (b) và đường xác định điểm đẳng điện của GO (c). 

Dựa vào các nghiên cứu của các tác giả [5], [13], để xác định điểm đẳng điện của 

vật liệu trong nghiên cứu hấp phụ cho rằng điểm đẳng điện chính là giao điểm của 

đường pH của dung dịch chất điện ly (a) và đường hồi quy của những điểm có giá trị 

pH gần như đổi sau quá trình hấp phụ (c). Từ đó xác định được giá trị pHZPC là 2,81. 

Như vậy, khi pH của dung dịch nhỏ hơn 2,81 thì GO tích điện dương, ngược lại khi pH 

lớn hơn 2,81, GO tích điện âm. Từ đây khi GrO phân tán vào trong dung môi thì được 

gọi là graphene oxide (GO). 

3.4. Khảo sát ảnh hưởng của một số yếu tố 

Theo Besra L. [10] và Boccaccini A.R. [11], các yếu tố cần khảo sát ảnh hưởng đến 

phương pháp EPD bao gồm: pH, nồng độ chất điện ly, khối lượng vật liệu hấp phụ, thế 

và thời gian. Qua quá trình nghiên cứu loại bỏ ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-

XF bằng phương pháp EPD, kết quả đã lựa chọn được các điều kiện thích hợp và được 

chỉ ra ở bảng 1. 

Bảng 1. Các thông số thích hợp của quá trình điện di lắng đọng loại bỏ ba phẩm nhuộm DY-

S4G, DV-B và DTB-XF. 

Nồng độ phẩm nhuộm pH EDep tDep NaCl mGO 

(mg/L) - (V) (phút) (g/L) (mg) 

50 2,0 8 15 1,0 5,0 

3.5. Nghiên cứu đẳng nhiệt và động học hấp phụ của phẩm nhuộm 

3.5.1. Đẳng nhiệt hấp phụ 

Chuẩn bị ba dãy dung dịch có nồng độ khác nhau, với hai phẩm nhuộm DTB-XF 

và DY-S4G có nồng độ từ 5 mg/L đến 50 mg/L, với từ DV-B từ 10 mg/L đến 60 mg/L. 

Tiếp theo tiến hành áp dụng phương pháp EPD với các điều kiện thí nghiệm như ở bảng 

1. Sau thời gian xác đinh, 15 phút, hút dung dịch và đem ly tâm ở 2000 vòng/phút. Cuối 
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cùng, đo độ hấp thụ quang tại các bước sóng thích hợp với ba phẩm nhuộm DY-S4G, 

DV-B và DTB-XF. 
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Hình 4. Các đường đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir (a) và Freundlrich (b) của ba phẩm nhuộm 

DY-S4G, DV-B và DTB-XF trên vật liệu rGO. 

Dựa vào các giá trị Abs và các công thức 3.4, 3.6 và 3.6 xây dựng các phương 

trình hồi quy tuyến tính đối với hai mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir và 

Freundlrich. Kết quả thu được ở hình 4 và các bảng 2 và 3. 

qe  =  
(C0 − Ce) × V

m
 =  

(C0 − Ce)

CVL
      (3.4) 

Ce

qe
 =  

1

KL × qm 
+

1

qm
 Ce       (3.5) 

ln(qe)  =  ln(KF)  + 
1

nF
ln(Ce)      (3.6) 

Bảng 2. Các giá trị tham số, hệ số tương quan và hệ số RL của mô hình hấp phụ đẳng nhiệt 

Langmuir ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF. 

Đẳng nhiệt Langmuir qmax (mg/g) KL (L/mg) R2 RL 

DY-S4G 324,6 0,0137 0,9910 0,60 – 0,94 

DV-B 769,2 0,8125 0,9665 0,02 – 0,11 

DTB-XF 125,3 0,0221 0,9868 0,48 – 0,90 

Bảng 3. Các giá trị tham số, hệ số tương quan và hệ số 1/nF của mô hình hấp phụ đẳng nhiệt 

Freundlich ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF. 

Đẳng nhiệt Freundlich KF [(mg/g)(L/mg)1/n] 1/nF R2 

DY-S4G 54,20 0,824 0,9972 

DV-B 378,4 0,219 0,9854 

DTB-XF 28,84 0,712 0,9970 

Qua kết quả chỉ ra ở bảng 2 và 3 dựa vào hệ số xác định (R2) cho thấy, đối với cả 

hai mô hình đều cho giá trị tương đối lớn và xấp xỉ đơn vị. Nhưng, đối với mô hình hấp 

phụ đẳng nhiệt Freundlich có giá trị lớn hơn và do đó, có thể mô tả phù hợp với kết quả 

thực nghiệm. Mặt khác, dựa vào hai hệ số RL và 1/nF cho rằng quá trình hấp phụ ba phẩm 

màu trên vật liệu GO bằng phương pháp EPD là thuận lợi 
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3.5.2. Động học hấp phụ 

Chuẩn bị ba dãy dung dịch phẩm nhuộm DTB-XF, DY-S4G và DV-B có nồng độ 

từ 20 mg/L đến 100 mg/L. Tiếp theo tiến hành áp dụng phương pháp EPD với các điều 

kiện thí nghiệm như ở bảng 1. Sau từ thời gian từ 2 phút đến 16 phút, hút dung dịch và 

đem ly tâm ở 2000 vòng/phút. Cuối cùng, đo độ hấp thụ quang tại các bước sóng thích 

hợp với ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF. Từ các giá trị Abs thu được và các 

công thức 3.7 và 3.8 tính toán được các tham số, hệ số xác định và sai số của hai mô hình 

động học biểu kiến bậc nhất và bậc hai. Kết quả được chỉ ra ở bảng 4 và 5. 

Bảng 4. Các giá trị tham số, hệ số xác định và sai số của mô hình động học biểu kiến bậc nhất 

của ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF (a). 

Nồng DY-S4G DV-B DTB-XF 

độ qt K1 R2 Sd qt K1 R2 Sd qt K1 R2 Sd 

20 4,370 0,077 0,9936 7,84 4,231 0,105 0,9727 5,90 4,761 0,063 0,9902 6,69 

40 24,47 0,478 0,9590 3,77 23,49 0,478 0,9593 3,30 25,35 0,426 0,9717 2,71 

60 45,62 0,592 0,9573 2,75 45,06 0,619 0,9613 0,39 44,88 0,635 0,9811 1,46 

80 65,95 0,890 0,9855 0,72 64,70 0,890 0,9681 1,07 65,82 0,870 0,9878 0,68 

100 85,44 1,044 0,9778 0,65 84,50 1,055 0,9767 0,65 86,06 1,035 0,9833 0,57 

Bảng 5. Các giá trị tham số, hệ số tương quan và sai số của mô hình động học biểu kiến bậc hai 

của ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF (a). 

Nồng DY-S4G DV-B DTB-XF 

độ qt K2 R2 Sd qt K2 R2 Sd qt K2 R2 Sd 

20 6,877 0,008 0,9946 7,08 6,181 0,013 0,9787 7,51 7,650 0,005 0,9918 6,03 

40 27,57 0,025 0,8888 6,48 26,49 0,026 0,9182 5,30 29,06 0,020 0,9650 3,87 

60 49,80 0,020 0,8466 5,36 48,95 0,022 0,8615 4,65 48,65 0,023 0,9137 3,41 

80 69,05 0,032 0,9119 1,87 67,85 0,032 0,9322 1,64 69,06 0,030 0,9218 1,83 

100 88,41 0,035 0,9398 1,11 87,37 0,036 0,9323 1,15 89,09 0,034 0,9335 1,19 

(a): qe (mg/g); K1 (phút–1); K2 (g.mg–1.phút–1); Sd (%). 

     𝑞𝑡  =  𝑞𝑒(1 − 𝑒−𝐾1𝑡)      (3.7) 

𝑞𝑡  =  
𝑞𝑒

2𝐾2 𝑡

1 + 𝑞𝑒𝐾2𝑡
       (3.8) 

Từ kết quả ở bảng 4 và 5, cho thấy đối với mô hình động học biểu kiến bậc nhất 

đều có hệ số xác định (R2) và sai số tương đối chuẩn nhỏ hơn so với mô hình động học 

biểu kiến bậc hai. Chính vì vậy, có thể cho rằng mô hình động học biểu kiến bậc nhất là 

phù hợp với các kết quả thực nghiệm. 
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KẾT LUẬN 

Từ các kết quả nghiên cứu loại bỏ ba phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và DTB-XF 

với dung lượng hấp phụ khá cao, cụ thể là đối với các phẩm nhuộm DY-S4G, DV-B và 

DTB-XF lần lượt là 324,6, 769,2 và 125,3 mg/g. Với kết quả đó, vật liệu GO được tổng hợp 

bằng phương pháp Hummer cải tiến được xem là vật liệu có tiềm năng để sử dụng làm 

chất hấp phụ phẩm nhuộm trong môi trường nước bằng phương pháp điện di lắng đọng 

hoặc/và một số nước thải trong các ngành công nghiệp khác. 
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ABSTRACT 

In this reseach, the DY-S4G, DV-B and DTB-XF dyes were removed from aqueous 

solutions by electrophoresis deposition method (EPD) using synthetic graphene 

oxide (GO) material by modified Hummer method as an adsorbent. The GO material 

was characterized by FT-IR, XRD, UV-Vis, SEM and zero-charge point 

(pHpcz)respectively. Isoelectric point of GO and the parameters such as pH, 

electrolyte concentration, amount of material, potential and time of EPD method 

were investigated. Experimental data tested against results of the adsorption 

isotherm and kinetics models revealed that the sorption of DY-S4G, DV-B and DTB-

XF dyes was best described by pseudo- first order and Freundlich models 

respectively. 

Keywords: DY-S4G, DV-B and DTB-XF dyes, EPD method and graphene oxide. 
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