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TÓM TẮT 

Trong bài báo này trình bày tổng hợp carbon hoạt tính từ tro trấu và khả năng hấp 

phụ xanh methylene của nó. Vật liệu điều chế được đặc trưng bằng phương pháp 

nhiễu xạ tia X (XRD), hiển vi điện tử quét (SEM), phương pháp tán xạ năng lượng 

tia X (EDX) và đẳng nhiệt hấp phụ khử hấp phụ nitrogen. Kết quả cho thấy rằng 

carbon hoạt tính thu được có độ tinh khiết, diện tích bề mặt và độ tinh khiết cao. 

Carbon hoạt tính này có khả năng hấp phụ xanh methylene rất cao. Đây là vật liệu 

hấp phụ tiềm năng cho xử lý nước thải ô nhiễm. 

Từ khóa: Hấp phụ, methylene blue, than hoạt tính 

 

1. MỞ ĐẦU 

Than hoạt tính (AC, Activated Carbon) đã được nghiên cứu và sử dụng từ rất 

lâu, đặc biệt trong lĩnh vực hấp phụ. Việc điều chế AC thường được tiến hành bởi hai 

giai đoạn trong đó nguyên liệu thô đầu tiên được carbon hóa ở nhiệt độ thấp, tiếp theo 

là hoạt hóa ở nhiệt độ cao hơn [1]. Các quá trình hóa nhiệt như nhiệt phân hay khí hóa 

được áp dụng để điều chế AC từ sinh khối do năng lượng cao của nó. Nhiệt phân là 

phương pháp phổ biến điều chế AC từ than đá, sản phẩm dầu khí [2]. Việc xử lý loại bỏ 

chất ẩm, chất bay hơi của sinh khối, AC thu được có nhiều tính chất khác với carbon ban 

đầu. Sự khác biệt đáng chú ý nhất là độ xốp, diện tích bề mặt, cấu trúc mao quản, tính 

chất hóa học như thành phần hóa học, các nhóm chức trên bề mặt than hoạt tính [3]. 
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Trong các nghiên cứu gần đây, diện tích bề mặt riêng tính theo mô hình được công bố 

từ 250 - 2410 m2.g-1 và thể tích mao quản khoảng 0.022 - 91.4 cm3.g-1 [4]. Các thay đổi này 

làm cho AC có khả năng ứng dụng trong các lĩnh vực xúc tác , hấp phụ xử lý ô nhiễm 

không khí và nước thải [5]. Gần đây, AC là vật liệu được sử dụng rộng rãi cho ứng dụng 

điện hóa, do chi phí thấp, diện tích bề mặt riêng cao và độ dẫn điện tốt [6, 7]. Có hai 

phương pháp chính hoạt hóa than, đó là hoạt hóa vật lý và hóa học. Hoạt hóa vật lý bao 

gồm hai bước. Đầu tiên là sự carbon hóa các vật liệu giàu carbon, tiếp theo là hoạt hóa ở 

nhiệt độ cao hơn với sự hiện diện các chất oxy hóa thích hợp như CO2, không khí, hơi 

nước… Hoạt hóa hóa học cũng bao gồm hai giai đoạn được thực hiện đồng thời bằng 

cách trộn tiền chất carbon với các tác chất hoạt tính hóa học hay loại nước (NaCl, NaOH, 

H3PO4…) . Hoạt hóa hóa học có những ưu điểm hơn hoạt hóa vật lý vì chỉ thực hiện một 

giai đoạn ở nhiệt độ thấp và vì thế các cấu trúc xốp của AC phát triển hơn. Phương pháp 

này cũng thuận lợi cho việc biến tính AC bằng các chất vô cơ và hữu cơ khác. Ngoài ra 

một quá trình hai bước bao gồm hoạt hóa vật lý và hóa học cũng được công bố [4, 8, 9]. 

Trấu (RH) là một phụ phẩm nông nghiệp được tìm thấy rất nhiều ở các nước 

nhiệt đới. RH chứa nhiều hơn nguyên tố cacbon 37% theo khối lượng [10], do đó nó trở 

thành nguyên liệu tiềm năng để sản xuất AC. Các nghiên cứu là thế nào để tạo ra AC có 

độ tinh khiết cao, diện tích bề mặt lớn đã và đang được nghiên cứu.  

Trong nghiên cứu này, chúng tôi tổng hợp vật liệu siêu hấp phụ carbon hoạt tính từ 

vỏ trấu có sự kết hợp hoạt hóa hóa học/ vật lý. AC thu được dùng để nghiên cứu khả 

năng ứng dụng hấp phụ phẩm màu xanh methylene. 

 

2. THỰC NGHIỆM 

Vật liệu 

Vỏ trấu được lấy từ vùng địa phương Quảng Ngãi. Methylene blue (MB) 

(C16H18ClN3S, M = 319.85 g·mol−1), NaOH (> 98%), HCl (> 98%), KOH (> 98 %), 

Dimethylformamide (CH3)2NCHO (> 98 %) được mua từ hãng Merck (Đức). 

Tổng hợp vật liệu 

Vỏ trấu sau khi được rửa sạch, sấy khô đem ngâm với NaOH 1M trong 24 giờ ở 

90 C để loại bỏ SiO2. Sản phẩm được đem nung trong điều kiện không có không khí ở 

700 C thu được than (BIOC). BIOC được trộn với KOH ở các tỷ lệ 1:3 rồi đem nung ở 

nhiệt độ 850 C trong 2 giờ. Sản phẩm thu được đem siêu âm tách lớp với dung môi 

dimethylformamide (DMF), sau đó lọc, rửa, sấy khô ở 100 C trong 24 giờ thu được vật 

liệu hấp phụ. Mẫu AC được tổng hợp theo qui trình như trên nung ở nhiệt độ 850 C với 

tỷ lệ mKOH/mBIOC = 1:2; 1:3; 1:4 ký hiệu lần lượt là M12, M13 và M14. Mẫu được tổng 

hợp theo qui trình như trên với tỷ lệ mKOH/mBIOC = 1: 3 và nung ở các nhiệt độ khác 

nhau từ từ 800 C đến 950 C ký hiệu lần lượt là M800; M850; M900; M900. 

https://en.wikipedia.org/wiki/Methyl
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Cách thức xác định điểm đẳng điện của AC tương tự như tài liệu [11]. Cho vào 

một loạt 9 bình tam giác (dung tích 250 mL) 25 mL dung dịch nước cất và 0,02 g AC. Giá 

trị pH ban đầu của dung dịch (pHi) được điều chỉnh nằm trong khoảng từ 2 đến 10 bằng 

HCl hay NaOH. Đậy kín và lắc bằng máy lắc trong 24 giờ. Sau đó, để lắng, lọc sạch 

huyền phù bằng giấy lọc, đo lại các giá trị pH gọi là pHf. Đồ thị biểu diễn mối quan hệ 

sự khác nhau giữa các giá trị pH ban đầu và sau cùng (pH = pHf - pHi) theo pHi là 

đường cong cắt trục hoành tại pH = 0 cho ta giá trị pH đẳng điện (pHpzc). Trong đề tài 

này, pH của các dung dịch được đo trên máy HQ411d Hach của Đức. 

Thiết bị 

Giản đồ nhiễu xạ XRD của mẫu nghiên cứu được ghi trên máy D8 Advance Eco 

(Bruker – Đức), ống phát tia X bằng Cu với bước sóng =1,5406 Å, điện áp 40kV, dòng 

25mA, công suất 1000 W, góc quét từ 1 đến 80 độ, nhiệt độ phòng. Phổ hồng ngoại được 

ghi trên máy TENSOR37. Phổ EDX được ghi trên máy JED-2300 JEOL, ở 20 KV tại Viện 

khoa học vật liệu Hà Nội. Ảnh SEM được ghi trên máy SEM JMS-5300LV (Nhật) ở 10 

kV. Phương pháp hấp phụ - khử hấp phụ nitơ ở 77 K được đo trên máy Micromeritics 

ASAP 2020, các mẫu được hoạt hóa ở 150 oC trong 3 giờ dưới áp suất chân không trước 

khi đo. Phương pháp phân tích nhiệt được thực hiện trên máy Labsys TG SETARAM 

của Pháp với tốc độ gia nhiệt 10 C/phút từ 20C đến 800 C. Phổ UV-Vis được đo trên 

máy Jasco V-730 Spectrophotometer của Nhật ở bước sóng từ 200 nm đến 800 nm. 

 

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 

3.1 Tổng hợp than hoạt tính 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của tỷ lệ mKOH:mBIOC thể hiện trên Hình 1 cho thấy 

đây là các giản đồ nhiễu xạ của vật liệu vô định hình. Tuy nhiên, ở mẫu M12 và M14, 

chúng ta có thể quan sát được pic ở khoảng 2  27 đặc trưng cho cấu trúc của graphite 

[12] và pic này biến mất ở mẫu M13 và tạo ra một pic to, rộng trong khoảng 10 đến 30 

độ là do các lớp than đã được giãn ra nên bán độ rộng của pic đặc trưng của than chì 

tăng lên mạnh. Kết quả giãn nỡ của các lớp than chì còn thể hiện ở hiện tượng thực 

nghiệm, mẫu M13 sau khi tổng hợp xong tồn tại dạng huyền phù trong nước trong khi 

đó mẫu M12 và M14 chìm hết xuống nước. Vì vậy chúng tôi chọn tỷ lệ mKOH:mBIOC = 1:3 

cho những nghiên cứu tiếp theo. 
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Hình 1. Giản đồ XRD của AC tổng hợp ở các tỷ lệ mKOH:mBIOC khác nhau. 

Hình 2 thể hiện kết quả khảo sát sự ảnh hưởng của nhiệt độ đến quá trình tổng 

hợp AC. Kết quả cho thấy peak đặc trưng cho C giãn rộng nhất ở mẫu M850 và M900, 

hoàn toàn phù hợp với hiện tượng thực nghiệm chỉ các mẫu nung ở 850 C và 900 C 

sản phẩm thu được mới ở dạng huyền phù trong nước. Ở đây chúng tôi đã chọn nhiệt 

độ 850 C để thực hiện các nghiên cứu tiếp theo. 

 

Hình 2. Giản đồ XRD của AC tổng hợp ở các nhiệt độ khác nhau. 

AC sau khi tổng hợp ở điều kiện tối ưu được đánh giá các tính chất đặc trưng 

thông qua kết quả phân tích EDX, ảnh SEM và kết quả BET. 

Bảng 1. Thành phần phần trăm khối lượng các nguyên tố trong mẫu VLHP (M là giá trị trung bình, SD 

là độ lệch chuẩn, N là số điểm phân tích) 

Nguyên tố        C        O        Si Mg Al Ca K 

M 71,89 21,48 1,65 0,92 0,41 2,93 0,71 

SD 2,80 1,65 0,28 0,94 0,13 0,58 0,10 

N 5 5 5 5 5 5 5 

Hình 3 và Bảng 1 thể hiện kết quả phân tích thành phần trăm khối lượng các 

nguyên tố trong AC với giá trị SD nhỏ chứng tỏ có sự phân bố đồng đều của các nguyên 
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tố trong vật liệu. Từ kết quả phân tích EDX cho thấy ngoài thành phần chính là C, thì O 

cũng chiếm một tỷ lệ rất lớn, các nguyên tố còn lại có hàm lượng không đáng kể. Điều 

này giải thích tại sao AC có khả năng hấp phụ rất lớn ion kim loại nặng cũng như dung 

dịch phẩm nhuộm, vì lượng oxygen nhiều tồn tại trong AC dưới dạng các nhóm chức 

sẽ là các trung tâm hấp phụ tốt. Ngoài ra, ta cũng có thể thấy hàm lượng Si không đáng 

kể cho thấy quá trình chiết tách SiO2 thành công, góp phần tạo nên độ xốp lớn của vật 

liệu.  

 

Hình 3. Phổ EDX của AC. 

 

Hình 4. Ảnh SEM của AC. 

Hình thái của vật liệu được quan sát qua ảnh SEM thể hiện trên Hình 4. Kết quả 

cho thấy có sự tạo khe, lớp ở VLHP nên sẽ tạo ra độ xốp lớn và tăng diện tích bề mặt của 

vật liệu. Điều này này sẽ được chứng minh ở kết quả BET. 

Kết quả đẳng nhiệt hấp phụ và khử hấp phụ N2 được thể hiện ở Hình 5 và Bảng 

2. Kết quả đã chứng minh rằng nhờ phương pháp hoạt hóa có hiệu quả nên đã chế tạo 

được vật liệu đa mao quản có cấu trúc lớp và có diện tích bề mặt rất cao 2118 m2.g-1. Kích 

thước mao quản dao động trong một khoảng rất rộng từ kích thước mao quản trung 

bình đến đại mao quản. Nhờ vậy AC dự đoán có khả năng hấp phụ rất tốt những phân 

tử nhỏ cũng như những phân tử động học kích thước như phẩm nhuộm. 
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Hình 5. Đẳng nhiệt hấp phụ và giải hấp phụ N2 của AC (a) và đường phân bố mao quản (b) 

Bảng 2. Tính chất xốp của AC 

Mẫu SBET (m2.g-1) SLangmuir (m2.g-1) Dpore (nm) Vpore (cm3.g-1) 

VLHP 2118 3096 3,22  0,88  

3.2 Nghiên cứu khả năng hấp phụ phẩm nhuộm MB 

Ảnh hưởng của nồng độ dung dịch phẩm nhuộm ban đầu đến dung lượng hấp 

phụ MB trên AC trong khoảng từ 100 đến 300 ppm được mô tả ở Hình 6: 
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Hình 6. (a) Động học hấp phụ ở các nồng độ khác nhau; (b) Mô hình động học bậc 1 tuyến tính, 

(c) Mô hình động học bậc 2 tuyến tính đối với sự hấp phụ của MB trên AC. 

Từ Hình 6 nhận xét bằng cách nhìn trực quan ta thấy rằng các điểm thực nghiệm 

phân bố gần với các đường của mô hình bậc 2 hơn mô hình bậc 1. Hồi qui tuyến tính số 

liệu động học theo mô hình động học hấp phụ bậc 1 hay bậc 2, kết quả thu được trình 

bày ở Bảng 3. Mô hình động học bậc hai có hệ số xác định R2 cao gần bằng 1 nghĩa là mô 

hình bậc 2 mô tả dữ liệu thực nghiệm tốt hơn bậc 1. 
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Bảng 3. Kết quả hồi quy tuyến tính mô hình động học bậc 1 và bậc 2 

C0 

(ppm) 
 

Mô hình động học tuyến tính 

bậc 1 

Mô hình động học tuyến tính 

bậc 2 

Độ tin cậy 95,0% 

 
p-

value 
R2  p-value R2 

100 

Đoạn cắt 

trục tung 
5,160 0,000 

0,838 
0,0034 0,000 

0,9997 

Hệ số góc -0,031 0,000 0,0016 0,000 

200 

Đoạn cắt 

trục tung 
5,120 0,000 

0,931 
0,0021 0,000 

0,9998 

Hệ số góc -0,004 0,000 0,0012 0,000 

300 

Đoạn cắt 

trục tung 
4,999 0,000 

0,796 
0,0014 0,000 

0,9998 

Hệ số góc -0,032 0,000 0,0012 0,000 

Kết quả hồi qui tuyến tính ở Bảng 3 đã khẳng định lần nữa rằng dữ liệu hấp phụ 

thực nghiệm của MB trên AC hoàn toàn phù hợp với mô hình động học tuyến tính bậc 

hai với R2 đều gần bằng 1, mà không phù hợp với mô hình bậc 1 ở tất cả các nồng độ 

khảo sát. 

Để mô tả quá trình hấp phụ đẳng nhiệt của AC đối với phẩm nhuộm MB, hai mô 

hình đẳng nhiệt Langmuir và Freundlich được sử dụng. Kết quả cho thấy quá trình hấp 

phụ đẳng nhiệt của MB trên AC phù hợp với cả mô hình đẳng nhiệt Langmuir và 

Freundlich với dung lượng hấp phụ cực đại tính theo mô hình Langmuir qmax = 769 mg/g. 

Kết quả này rất cao so với nhiều công bố trước đây thể hiện trên Bảng 4. 
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Hình 7. Đường đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir (a) và Freundlich (b) của MB trên AC 

Bảng 4. So sánh dung lượng hấp phụ MB trên AC  

trong nghiên cứu này với các công bố trước đây 

Chất hấp phụ Diện tích bề 

mặt 

(m2.g-1) 

Chất bị hấp 

phụ 

Dung lượng hấp phụ 

(mg.g-1) 

Tài liệu 

rGO 300 RR195 250 [13] 

C được điều chế từ tre 1896 MB 454,5 [14] 

C được điều chế từ vỏ quả 

dưa hấu 

- MB 200 [15] 

C được điều chế từ lá đu 

đủ 

- MB 231,65 [16] 

C được điều chế từ bitum - MB 345 [17] 

AC 2118 MB 769 Nghiên cứu 

này 

0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 0.08

0.0012

0.0013

0.0014

0.0015

0.0016

0.0017

0.0018

0.0019

0.0020

(a)

y = 0,0082x + 0,0013

R2 = 0,94

1
/q

e

1/Ce

2.5 3.0 3.5 4.0 4.5 5.0

6.2

6.3

6.4

6.5

6.6

6.7

6.8

(b)

lnCe

ln
q
e

y = 0,1584x + 5,891

R2 = 0,94
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Đối với các quá trình hấp phụ trong đó tương tác tĩnh điện chiếm ưu thế thì pH 

ảnh hưởng nhiều đến hiệu suất hấp phụ do sự thay đổi nồng độ H+ (pH) dẫn đến thay 

đổi điện tích bề mặt vật liệu. Sự ảnh hưởng của pH đối với quá trình hấp phụ MB trên 

VLHP được thể hiện ở Hình 8. Kết quả cho thấy hiệu suất của quá trình hấp phụ tăng 

khi tăng pH. Ở đây chúng ta có thể giải thích rằng khi pH dưới điểm đẳng điện thì bề 

mặt vật liệu tích điện tích dương, ngược lại trên điểm đẳng điện, bề mặt vật liệu tích 

điện âm. Do vậy pH càng cao thì lực hút tĩnh điện giữa phẩm nhuộm và vật liệu hấp 

phụ càng tốt vì phẩm nhuộm MB thuộc loại phẩm nhuộm cation nên quá trình hấp phụ 

đạt hiệu suất càng cao, hiệu suất hấp phụ đạt gần 100% khi pH = 12. 

 

Hình 8. Ảnh hưởng của pH đến hiệu suất hấp phụ phẩm nhuộm MB của của AC 

Vấn đề tái sử dụng chất hấp phụ luôn luôn là vấn đề quan trọng trong quá trình 

hấp phụ khi ứng dụng trong thực tế. Các phương pháp tái sử dụng thường được dùng 

phổ biến như đốt phân hủy, trao đổi ion. Trong đề tài, chúng tôi sử dụng hỗn hợp 

ethanol và NaOH 1M (Vetanol:VNaOH = 1:1) để giải hấp phụ MB trên AC. Kết quả tái sử 

dụng được thể hiện trên Hình 9. Kết quả cho thấy dung lượng hấp phụ giảm nhưng 

không đáng kể sau ba lần tái sinh. 

 

Hình 9. Tái sử dụng VLHP (nồng độ đầu MB C0 =200 mg.L-1, V = 200 ml, nhiệt độ phòng, khối 

lượng của VLHP: m = 0,03 gam, thời gian lắc: t = 24 giờ) 
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4. KẾT LUẬN 

Tổng hợp thành công vật liệu hấp phụ có diện tích bề mặt rất cao lên đến 2118 

m2/g từ nguồn phế thải nông nghiệp đó là vỏ trấu. Than hoạt tính có khả năng hấp phụ 

rất cao đổi với phẩm nhuộm, dung lượng hấp phụ cực đại lên đến 769 mg/g tính theo 

mô hình Langmuir. Kết quả nghiên cứu động học và đẳng nhiệt hấp phụ của MB trên 

AC cho thấy quá trình hấp phụ hoàn toàn phù hợp với mô hình động học bậc hai tuyến 

tính. Than hoạt tính sau khi hấp phụ methylene blue được tái sử dụng dễ dàng bằng 

hỗn hợp ethanol và NaOH 1M. Dung lượng hấp phụ giảm không đáng kể sau ba lần sử 

dụng. 
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ABSTRACT  

In the present paper, the activated carbon derived from rice husk and its methylene 

blue adsorption is demostrated. The obtained materials were characterized by XRD, 

SEM, and nitrogen adsorption/desorption isotherms. It was found that the high 

purity activated carbon with high specific area has obtained. It exhibited the 

excellent adsorption of methylene blue in aqueous solution. This material is 

expected as a promising adsorbent for wastewater treatments. 

Keywords: Activated carbon, adsorption, methylene blue. 
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