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Tém tit

Nghién ciru nay nham muc tiéu tong hop nanocellulose tir xo' dura twoi va danh gia kha
nang hap phu chat mau hitu co Methylene‘ Blue (MB). Cac yéu to dn{l huong dén kha nang
hap phu MB trong maéi truvong nudc, bao gom pH, thoi gian hap phy, nong do MB va nhiét do,
da dwoc khao sat. Cac phwong phdp phan tich nhu phan tich nhiét trong liwong (TGA), nhiéu
xa tia X (XRD), phé hong ngoai bién doi (FT-IR), ciing véi phdn tich hinh théi bé mdt bang
SEM va TEM, di dwoc sir dung dé danh gid dac tinh cua vdt liu va xac nhdn qud trinh tong
hop nanocellulose tir xo dira tuoi. Piéu kién toi wu cho qud trinh tong hop la siv dung acid
H>S50, nong do 12 M véi ty I¢ 1:10 (w/v) xo dira:acid, thoi gian phan ung 45 phiit o 30°C. Két
qua cho thdy dién tich bé mdt riéng ciia Nanocellulose dat 5,062 m¥/g, véi 16 xop thuée loai
mesopore cé dwong kinh 23,724 A. Vit liéu Nanocellulose cho thdy kha nang hdp phu MB
hi¢u qua trong moi truong nudc dudi cac diéu kién t0i wu: pH 6, thoi gian hap phu 15 gio va
nong do MB ban dau 25 mg/L. Qua trinh hap phu MB tudn theo mo hinh dang nhiét hap phu
Langmuir, dong hoc bdc hai va chu yéu la qua trinh hap phu vat [y.
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Abstract

This study aims to synthesize nanocellulose from fresh coconut fiber and evaluate its
ability to adsorb the organic dye Methylene Blue (MB). Accordingly, it investigated factors
influencing MB adsorption in aqueous environments, including pH, adsorption time, MB
concentration, and temperature. Analytical techniques included Thermogravimetric Analysis
(TGA), X-ray Diffraction (XRD), Fourier-Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR), as well
as surface morphology analysis using Scanning Electron Microscopy (SEM) and
Transmission Electron Microscopy (TEM). These techniques were employed to assess the
properties of the material and confirm the successful synthesis of nanocellulose from fresh
coconut fiber. The optimal synthesis conditions involved using 12 M sulfuric acid at a 1:10
(w/v) fiber-to-acid ratio, with a reaction time of 45 minutes at 30°C. The results showed that
the specific surface area of Nanocellulose was 5.062 m?*/g, with mesoporous pores having a
diameter of 23.724 A. The Nanocellulose material exhibited effective MB adsorption in water
under optimal conditions: pH 6, adsorption time of 15 h, and initial MB concentration of 25
mg/L. The MB adsorption process followed the Langmuir isotherm model, second-order
kinetics, and was predominantly a physical adsorption process.

Keywords: adsorption, fresh coconut fiber, Methylene Blue, nanocellulose.
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1. Gidi thiéu

O nhiém méi trudng nudc do thuéc nhudm 1a mot van dé nghiém trong, dac biét & cac
khu vuc c6 nganh cong nghiép dét may phat trién. Thudc nhudm, bao gém ca céc loai thude
nhudém hitu co nhu Methylene Blue (MB), thuong dugc thai ra tir cAc nha may ma khong qua
xtr 1y triét dé, gay 6 nhiém nghiém trong cho ngudén nudc (Al-Tohamy & cs., 2022). Do dic
tinh bén mau va kho phan huy sinh hoc, thudc nhudm ton tai 1au trong mdi truong nudce, lam
thay d6i mau sic va giam kha nang xuyén sang, tir d6 anh huong dén qua trinh quang hop cia
thyc vat thily sinh (Yang & cs., 2011). Hon nita, mot s6 hop chat trong thuéc nhudém cé thé
gay doc cho thuy sinh vét, lam suy giam da dang sinh hoc va pha v can bang hé sinh thai.
Khi nudce bi 6 nhiém boi thuéc nhudm thadm vao nguén nudc ngﬁm hodc dugc st dung trong
sinh hoat, n6 c¢6 thé anh hudng dén sirc khoe con ngudi, gy kich tmg da, va co nguy co giy
ung thu néu tiép xuc lau dai (Mashkoor & Nasar, 2020).

Trong nhiing nam gan day, nhiéu nghién ciru da tap trung vao viéc ing dung vat li€u tur
c4c ngudn phu phdm ndng nghiép dé xir Iy 6 nhidm moi truong nudce. Nanocellulose, voi tinh
than thién vai moi truong, dién tich bé mat 16n va kha nang hap phu hi€u qua, da thu hat sy
quan tdm I6n trong viéc xur Iy nude thai. Pac biét, nanocellulose dugc nghién ctru rong rai
trong viéc xir Iy cac thude nhudm hiru co nhu MB, mdt chat gay 6 nhiém phd bién trong nudc
thai nganh cong nghiép dét may. Nghién ctru cua Rahman va cong su (2025) da chiét Xuét
nanocellulose tir xo dira bang phuong phap xur ly kiém va siéu &m, cho thay hiéu suat hip phu
MB dat 78% sau 120 phut, v6i diéu kién t6i wu pH=7va ndng d6 MB ban dau 50 mg/L. Tuy
nhién, do thiéu nhom chire hoat dong, kha nang hép phu cua nanocellulose tir xo dira nguyén
ban van con han ché so v6i vat liéu bién tinh. Trong mot nghién ctru khac, Oyarce va cong su
(2022) di bién tinh cellulose nano sgi (CNF) bang cach gan nhom carboxyl (-COOH) va
sulfonate (-SOsH), gitp ting cudng kha ning hip phu 1én dén 92% trong vong 60 phut. Nhém
sulfonate ting cudng tuong tic tinh dién vi MB, trong khi nhém carboxyl gitip 6n dinh cu
truc va thic dy qua trinh hap phy.

Vé6i muc tiéu tin dung ngudn nguyén liéu xo dira sin c6 va chuyén doi phu phdm nay
thanh vat li€u c¢6 kha nang loai bo hi€u qua thudc nhudm hitu co trong moi truong nudc, nghién
clru nay tap trung vao viée tmg dung nanocellulose duoc tong hop tir X0 dura tuoi vao trong
danh gia qua trinh hap phu MB. Nghién ctru s€ khao sat va danh gia cac yéu td anh huong dén
qua trinh héap phu MB, bao gom pH, noéng d6 ban dau cta thudc nhuom MB (mg/L), thoi gian
hép phu (phat), lidu luong chat hap phu (g/L) va nhiét ¢ hap phu. Tir két qua thuc nghiém,
cac mo hinh dong hoc, déng nhi¢t va nhi¢t dong luc hoc hép phu cia MB 1én vt liéu
nanocellulose s€ duoc xay dung.

2. Phuwong phap nghién ciru

2.1. Nguyén li¢u

Xo dira tuoi duge thu gom tai chg Xuan Khanh Thanh Phé Can Tho. Cac hoa chét
Hydrogen Peroxide (H202), Sodium hydroxide (NaOH), Sulfuric Acid (H2SO4), Formic Acid

(HCOOH) dugc cung cap boi cong ty hoa chat Xilong. Cac hoa chét dugc s dung ma khong
can phai tinh ché thém.

2.2. Thu hoi Cellulose tir xo dira twoi va tong hop nano cellulose

Quy trinh phan 14p cellulose tir xo dira bao gdm bdn giai doan chinh nhu sau (Vu & cs.,
2024): (i) Tién xtt Iy xo dira: Xo dira sau khi xir 1y so bd duge cat thanh mau 5g va cho vao
cbe. Sau d6, mau duoc khudy voi nudce cit theo ti 18 1:20 & nhiét dd 90°C trong 2 gid nhdm
loai bo tap chat bam bén ngoai. Hon hop sau d6 duoc loc va siy kho & 70°C. (i) Xir 1y véi
formic acid: Sau qua trinh tién xtr 1y, xo dira dugc khuay hoan luu trong dung dich formic acid
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90% véi ti 1& 1:10 ¢ nhiét d6 80°C trong 2 gio. Sau d6, mau duoc rira mot 14n véi formic acid
tinh khiét, tiép theo 1a rira v6i nudc cit dun s6i dé loai bo du lwong acid, va say kho & 70°C.
(iii) Xir 1y voi dung dich FPA: Tiép theo, xo dira dugc khudy hoan luu trong dung dich FPA
(gdm 90% formic acid, 4% H20: va 6% nudc cat) & 80°C trong 2 gid. Qua trinh nay giup loai
bo hoan toan lignin va hemicellulose. Sau do, mau duogc rira 1an luot vaoi formic acid va nude
ct. (iv) Tay trang: Sau khi xir Iy v6i dung dich FPA, xo dira dugc tay tring bang dung dich
NaOH 1M va H20: véi ti 16 mau/Hz0: 14 1:1. MAu duoc khudy hoan luu trong 1 gid & 80°C
va quy trinh ndy duoc thuc hién hai 1an. Sau khi tay tring, miu duoc sdy kho & 70°C dé thu
duoc cellulose.

Quy trinh thuy phén tao nano cellulose dugc thuc hién dua theo nghién ctru cia Vu va
cong su (2024) voi mot vai nhitng thay déi phit hop véi diéu kién thuce nghiém. Cellulose thu
hdi sau d6 s& dugc thay phan bang sulfuric acid 12M trong 45 phut, véi ti 16 khdi lugng: thé
tich acid 1a 1:10, khudy tir tir v6i toc d6 40 vong/phut. Trong sudt qua trinh thuy phan, thiét bi
phan Gng dugc ngdm trong nudce dé tranh hién tuong sinh nhiét gdy chdy mau do néng d6 acid
cao. Sau khi thily phén, mau duoc loc va rira dén khi dat pH trung tinh. Tiép theo, mau dugce
ly tam ¢ 10.000 vong/phut dé thu miu, bao quan dudi dang huyén phii & 4°C va sau do sdy
dong kho dé thu duoc mau cellulose dang bot.

2.3. Phwong phap phéan tich vat liéu

Nghién ctru ndy s dung cac thiét bi phan tich hién dai dé danh gia dic tinh cia
nanocellulose. C4u tric tinh thé dic trung ctia nanocellulose duge xac dinh bang phuong phép
nhidu xa tia X (XRD) trén thiét bi D8-Advance ctia hing Bruker (Dtc), v6i dai goc 20 tir 10°
dén 80°. Hinh thai dic trung ctia nanocellulose tong hop dugc quan sat bang kinh hién vi dién
tir quét phan giai cao (FE-SEM S4800) ctia hing Hitachi. Quang phd hong ngoai bién doi (FT-
IR) dugc do trén thiét bi NIR/MIR Frontier ciia PerkinElmer, nham xac dinh céc lién két va
nhom chirc déc trung trong cAu tric vat liéu. Phan tich nhiét trong lugng (TGA) dugc thuc
hién trén thiét bi STA PT 1600 ctia hing LINSEIS, trong khoang nhiét d¢ tir 50°C dén 700°C,
sir dung khi N2 va toc do gia nhiét 5°C/phit dé xac dinh ham lugng cellulose va tinh chat nhiét
clia mau nanocellulose. Dién tich bé mit riéng, thé tich 15 rdng va kich thudc 16 rdng cua
nanocellulose dugc do bang may phan tich hip phu khi NOVA 4000e ctia Quantachrome.

Pé xac dinh dién tich bé mit ciia nanocellulose, phuong phap mudi duoc sir dung véi
mot sb didu chinh phu hop véi diéu kién phong thi nghiém (Rao & cs., 2011). Cu thé, 10 mL
dung dich KC1 0,1 M duogc cho vao céc binh Erlen, va pH ctuia dung dich duoc diéu chinh tir 2
dén 11 bé’lng dung dich NaOH 0,01 M va HC1 0,01 M. Sau d6, 0,05 g nanocellulose dugc thém
vao céac binh Erlen di diéu chinh pH va lic véi tbe d6 150 vong/phit trong 24 gid. Sau 24 gid,
pH cia dung dich dugc do lai. Sy thay ddi pH giita dung dich trudc va sau 24 gior s& cho biét
dién tich bé mat cua nanocellulose & cac gia tri pH khac nhau, dong thoi xac dinh diém dién
tich bang khong cua nanocellulose (pHpy).

2.4. Thi nghi¢m d4nh gia qua trinh hip phu MB ciia nanocellulose

Quy trinh tién hanh qua trinh hap phu: Trong mdi binh Erlen, cho vao 100 mL dung
dich chira MB va thuc hién qua trinh hip phy trén may lic véi toc do 120 Vong/phut Liéu
lwong chit hap phu dugc sir dung 13 0,1 g/L, v6i cac gia tri pH, ndng d6 MB, thoi gian hap
phu va nhiét d6 hap phu dugc diéu chinh phi hop theo diéu kién khao sat.

Cac thong s6 anh hu()rng‘dé’n qua trinh hép phu duoc nghién ctru bao g(:Sm: pH (2-10),
thoi gian hap phu (1-24 gio), nong do MB ban dau (5-25 mg/L) va nhiét d6 hap phu (30°C —
45°C). Qua trinh khao sat cac thong so dugc thuc hién theo phuong phap luan phién tung bien.
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Sau qua trinh hép phy, dung dich dugc ly tam voi toc do 10.000 vong/phut dé tach phan
dung dich. Nong d6 MB trong dung dich sau hap phu duoc xac dinh bang phuong phap quang
pho UV-Vis tai budc song A = 664 nm.

Hiéu suét ciia qua trinh hap phu dugc xac dinh bang cong thirc:

H(%) = == )
Dung lugng hip phu duoc xac dinh qua cong thirc sau:
(Co— c) v
qQc=——, — (mglg) 2

Trong do: C, la ndng do ban déq (mg/L) vaCla néng d6 ¢ trang thai can bang (mg/L).
V la thé tich dung dich (L) va m 1a khoi lugng cua chat hap phu (g)

Trong nghién ciru nay, cic mod hinh dong hoc tuyén tinh bao gdm mé hinh dong hoc bac
1 va bac 2, cing v6i cac mo hinh dang nhiét hap phuy tuyén tinh nhu Langmuir, Freundlich va
Dubinin-Radushkevich, dugc ap dung dé mé ta qua trinh hap phu. Nhiét dong luc hoc hap phu
cling duoc xay dung dua trén két qua thuc nghiém.

3. Két qua va thao luin
3.1. Thu hoi cellulose tir xo' dira twoi

Xo dura sau khi dugc xur 1y so bd nham loai bo cac tap cht, sap, pectin, lignin va
hemicellulose, da duoc séy dén khéi luong khong ddi va can dé xac dinh lugng cellulose thu
hdi. Két qua thu hdi cellulose dugc trinh bay trong Bang 1. Theo d6, khéi lugng cellulose thu
duocla2,5 g, chiém 81,26 + 0,33% so v&i luong xo dira ban dau. Két qua nay hoan toan phu
hop v&i ham luong cellulose trong xo dira tuoi, nhu d3 duge Vu va cong su (2024) cong bd.

Két qua nay co thé giai thich 1a do qua trinh khudy tron xo dira trong hdn hop PFA (g6m
90% dung dich HCOOH, 4% dung dich H0: 30% va 6% nudc cat) voi ty 1& 1:20 (khdi
lwong/thé tich) da gitp loai bo hidu qua lignin va hemicellulose. Thém vao d6, qua trinh tay
trang bang dung dich NaOH va H.O. di hd trg lam giam ddng ké ham luong lignin va
hemicellulose, gop phan ning cao hiéu suét thu hdi cellulose.

Bang 1. Hi¢u suit thu hdi Cellulose tir ngudn nguyén li¢u xo dira twoi

Lan1 Lan 2 Lan 3
Khdi lwong xo dira (g) 5 5 5
Khéi luong cellulose (g) 2,501 2,42 2,495
Hiéu suét (%) 80,56 80,04 83,17
Hiéu suat trung binh (%) 81,26 + 0,33

3.2. Két qua phén tich cic dic trung tinh chit ciia nanocellulose c6 ngudn goc tir
xo dura twoi

3.2.1. Phdn tich nhiét trong luong (TGA)

Cellulose va nanocellulose sau khi dugc thu hoi va tong hop bang phuong phap hoa hoc
thuy phén véi acid, xtr ly bang NaOH va tay trang, da dugc danh gia do bén nhiét thong qua
su thay ddi trong luong theo nhiét do, duoc biéu dién trén cac dd thi TGA va DTG nhu trong
Hinh 1.
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Két qua phan tich TGA cuia cellulose cho thiy su thay dbi khdi lvong dugc chia thanh
hai giai doan khac nhau. Giai doan dau, & nhiét do tir 50-125°C, cb su suy giam khdi lugng 1a
3,08%, chu yéu 1a do su bay hoi cua nudc vat ly trong mau. Giai doan thtr hai, tir nhiét d6 230—
375°C, cho thiy sy mét khéi luong kéo dai, chii yéu 1a do su phan huy ciia hemicellulose &
khoang 345°C (Luong & cs., 2025). Trong mau cellulose thu hoi, ngoai sy xuat hién ciia mirc
phan huy nhiét cia céac tap chit co trong lugng nho va do am trong vat liéu, khong c6 su Xuat
hién ciia diém phan hity nhiét ciia cac thanh phan vo dinh hinh. Biéu nay ching to ring nhém
nghién ctru da thanh cong trong viéc thu hdi cellulose voi do tinh khiét cao (Moraes & cs.,
2024; Luong & cs., 2025).

Pbi v6i nanocellulose, duong cong DTG cia mau cellulose sau thity phan
(nanocellulose) Xuét hién mot miii thu nhiét dau tién tai khoang 190°C, diéu nay chi ra sy hién
dién cua du luong sulfuric acid. Pinh phan huy nhiét tai 220°C c6 thé lién quan dén nhom
ester sulfate trén bé mat nanocellulose (Wang & cs., 2023). Sy hién dién cia nhom ester sulfate
nay mang lai uu thé v& do bén nhiét vuot trdi cho nanocellulose duge téng hop tur sulfuric acid,
lam cho né phu hop v6i cac ing dung xur 1y nhiét.

Ngoai ra, mdt miii phan huy nhiét tai 350°C xuét hién, duge cho 1a mirc phén huy nhiét
cuc dai cua cellulose sau thiy phan. Su sai khac nay c6 thé do qué trinh két tinh sau thuy phan,
lam cho céc lién két hoa hoc trong cAu trac cellulose dugc sz“ip xép lai, tir d6 lam tang nhiét do
bit ddu phan huy cia mau (Wang & cs., 2023). Piém mat khdi lugng cuc dai cia mau
nanocellulose cao khoang 380 °C so v6i cellulose khoang 350 °C, minh ching cho su gia ting
dang ké vé& d6 bén nhiét. Hon nita, ph?m khdi lugng con lai ¢ nhiét d6 cao hon 600 °C cua
nanocellulose 16n hon so véi cellulose, phan 4nh kha nang chiu nhiét téng thé duoc cai thién.
Su gia tang do bén nhiét ctia nanocellulose duoc giai thich bang cac dic diém céu tric nano
déc trung, bao gbm kich thudc hat siéu nho va ty 18 tinh thé cellulose cao hon. Qua trinh hinh
thanh cu triic nano tao ra mang ludi lién két hydro manh mé va cau trac phan tir gon chat,
lam tang nang lugng can thiét dé pha vo cac lién két glycosidic (Yue & cs., 2015). Dong thoi,
dién tich bé mat 16n va kich thudc hat nho gitip phan tan nhiét ddng déu hon, han ché qua trinh
phén huy cuc bd dot ngot (Bambo & cs., 2024).

100 4—
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Nanocellulose |- |

Khéi hrong mit di (%)
B
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1

)
o
L

Cellulose

(uru/Swr) Sudn| 104y €Nd WLy 0BG
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Nhiét dd (°C)

Hinh 1. Két qua phan tich nhiét trong lwong(TGA) ciia miu cellulose va nanocellulose

3.2.2. Cdac danh gia ddc trung cdu triic XRD, FT-IR, va dang nhiét hap phu/gidi hdp
phu khi N,

i CéAu trac dac trung cta mau xo dira thd, cellqlose‘vé nfmocellulose dﬁ duoc phan tich
bang phuong phap nhicu xa tia X (XRD), va cac bieu d6 nhicu xa dugc thé hi¢n trong Hinh
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2(A). Gian d6 XRD cua cellulose cho thiy cac dinh dic trung tai cac goc 20 = 15,5°, 22,4°,
26,4°, va 34,7°, tuong ting voi cac mat phéng tinh thé dic trung cua cellulose I (Wang & cs.,
2023; Moraes & cs., 2024; Luong & cs., 2025). Tu mau xo dira thd dén mau cellulose, cuong
dd cua cac dinh nhiéu xa da ting Ién, dic biét 1a sy dich chuyén nhe ctia dinh nhiéu xa cuong
d6 cao nhét tai goc 20 = 22,4°. Piéu nay cho thiy ring cac tap chit va thanh phan v dinh hinh
(lignin va hemicellulose) da duoc loai bo qua céc giai doan xtr ly, dan dén su tang cuong do
két tinh ciia mau. Két qua nay ciing chi ra ring qué trinh tiy tring di loai bo hoan toan cac
thanh phan v6 dinh hinh, dé lai cellulose v&i d6 tinh khiét cao. Cellulose 12 mot polymer ban
két tinh, v&i cac ving vo dinh hinh va tinh thé dan xen. Qua trinh thuy phan bang acid H,SO4
da cat dut cac lién két B-glycoside trong ving vo dinh hinh, déng thoi loai bo cac ving nay va
giit lai cac viing c6 d6 ket tinh cao. Peak két tinh xuét hién tai 20 = 20° cho thiy qua trinh xir
1y kiém va két tinh sau thily phan di chuyén hoa cellulose I thanh cellulose II (Arun & cs.,
2022). Piéu nay cho thiy rang H,SO4 khong chi tac dong vao cac ving vo dinh hinh, ma con
anh hudng dén cac ving tinh thé cua cellulose sau tay tring, dong thoi 1am giam d6 két tinh
do sulfate héa cac nhom hydroxyl trén bé mit nanocellulose. Viée sir dung nhiéu H,O, trong
qua trinh tay tring da loai bo lignin, gitip cellulose d& bi thity phan hon va cit dat mach
cellulose. Theo bao cdo ciia Ling va cong su (2019), sy xut hién cua ba dinh & 20 = 12,2°,
20°, va 21,4° 1a dic trung cta cellulose II, chimg to su chuyén hoa tir cellulose I sang cellulose
II sau qua trinh xtr Iy véi NaOH.
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Hinh 2. Két qua phan tich djc trung cu tric (A) XRD, (B) FT-IR,
(C) Pang nhiét hap phu/ giai hap phu khi N,

Ket qua phan tich phd hong ngoai bién d6i (FT-IR) dugc thé hién trong Hlnh 2(B) cho
thiy tit ca cac mau déu co hai vung hép thu chinh: mot vung tir 7001800 cm™! va mot ving
tir 2700-3500 cm!. Cac dinh hap thu tai 3326 cm™ va 2934 cm™ 1an luot dic trung cho dao
dong ciia nhom O-H va lién két C—H trong polysaccharide (Luong & cs., 2025) Dao dong
ctia lignin trong khoang 1500—1600 cm™, dic biét 1a mili hap thu tai 1742 cm™ trong miu xo
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dtra tho, cho théy sy hién dién cua nhom ketone va carbonyl cé trong hemicellulose hoac hop
chat thom trong lignin (Arun & cs., 2022). Sau qua trinh tay tréng, mii hip thu tai 1730 cm™
bién mat, ddng thoi dinh hp thu dic trung cho lién két p-glucoside tai 889 cm™ tré nén 13 rét.
Diéu nay ching té rang cac thanh phan lignin va hemicellulose di dugc loai bo hoan toan, chi
con lai cellulose tinh khiét. Qué trinh thiy phan acid da loai bo cac ving v6 dinh hinh trong
cellulose, nhung qua trinh xur 1y kiém co thé 1am giam cac lién két hydro do su mat di cua
nhom hydroxyl, diéu nay din dén sy suy giam cuong do cua peak tai 1742 cm™ va su xuat
hién manh mé ctia peak tai 889 cm™ (Ling & cs., 2019).

Dién tich bé mit riéng ctia vat liéu duoc xac dinh bang phuong phap dang nhiét hap phu
theo 1y thuyét BET (Brunauer-Emmett-Teller) v6i khi No. Két qua do duoc cho thay dién tich
bé mat ciia vat lidu dat 5,062 m?/g va dudng kinh 15 x6p trung binh 14 23,724 A (2,3724 nm).
Vit liéu thudc loai mao quan trung binh (mesoporous), véi kich thudc 16 xép trong khoang tur
2-50 nm (Li & cs., 2021). Kich thuée 16 x6p nay cho phép vat liéu hdp phu Methylene Blue
hiéu qua, do kich thudc phéan tir MB dao dong tir 13,82 A dén 14,47 A, v6i chiéu rong khoang
9,5 A (Wang & cs., 2005). Vit liéu nanocellulose c¢6 ciu trac 16 mao quan phan bd tir 16n dén
nho dan tir ngoai vao trong, do d6, dé dat dugc hidu suat hap phu cao, can thoi gian dai dé cac
phan tir MB c6 thé khuéch tan vao cac 16 mao quan.

3.2.3. Cac danh gia dac trung hinh thai SEM va TEM

Phuong phép kinh hién vi dién tir quét (SEM) va kinh hién vi dién tir truyén qua (TEM)
dugc st dung dé nghién ctru bé mat, hinh dang va kich thudc cta vat liéu. Két qua phan tich
anh SEM cho thiy hinh thai cua vat liéu & thang do 1 pm va 2 pm c6 nhiéu sai hong, voi su
xudt hién ctia cac vét nit vi ciu trac. Cac hién tugng nay 1a do vat liéu di trai qua cac quy
trinh xtr 1y, bao gém loai bo tap chat, tay trang va thiy phan bang acid ¢ nong d¢ cao. Qua
trinh thuy phan véi sulfuric acid d3 xAm nhép vao ving v6 dinh hinh cua cellulose, dong thoi
giit nguyén cac ving két tinh ctia ciu trac (Maiti & cs., 2013).

Hinh 3. Két qua phan tich dic trung hinh thai (A) SEM, (B) TEM ciia nanocellulose
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Két qua phan tich TEM cho thy, nanocellulose da dugc tong hop thanh cong véi cac
tinh thé c6 hinh dang dic trung 13 hinh que. Qua trinh thity phan véi acid ndng d6 cao khong
chi loai bo cac ving vo dinh hinh ma con lam giam kich thudc cia soi cellulose xudng kich
thudc nanomet. Cac cum hat nanocellulose c6 kich thudc dao dong tir 186,3 nm dén 210,9 nm.
Két qua nay phu hop voi nghién ctru téng hop nanocellulose tir xo dira cia Arun va cong sy
(2022), chimg 6 ring qué trinh thily phan va xir 1y acid da thanh cong trong viéc bién dbi cu
truc cellulose thanh nanocellulose vai kich thudc dong nhit & cip do nano.

3.3. Két qua danh gia qua trinh hip phu MB trong méi trudng nuwéc

Két qua danh gia cac yéu té anh hudng dén qua trinh hip phu thudc nhudém hitu co MB
trong moi truong nudc dugce trinh bay trong Hinh 4.
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Hinh 4. Cac yéu t6 anh hwéng dén qua trinh hiap phu MB (A) pH,.., (B) pH,
(C) Nong do MB dau, (D) Thoi gian hap phu, (E) Nhiét do hap phu

Thubc nhuém MB ton tai duéi dang cation MB" trong moi truong nude. Khi pH > 5,5,
dién tich &m trén bé mat vat liéu tao diéu kién thuan loi cho qua trinh hép phu, nhu dugc chi
ra trong Hinh 4A, noi m6 ta diém dang dién ciia vat liéu nanocellulose. Két qua trong Hinh 4B
cho thay hiéu suat xir Iy MB khong co sy khac biét dang ké giita cac gi4 tri pH khac nhau cua
dung dich MB. Khi pH tang tr 2, 4 dén 6, _dung luong hap phu MB ting nhe tir 1,83 mg/g 1én
1,9 mg/g va 2,05 mg/g, dong thoi higu suat hap phu cling tang tir 73,4% 1én 75,9% va 81,8%.
Didu nay c6 thé giai thich boi sy anh hudng cua diém dang dién, véi vat liéu hap phu tét hon
khi pH > 5,5. Tuy nhién, 6 pH 8 va 10, hiéu suét hap phu va dung lugng hap phu ¢ xu hu’O'ng
giam nhe, mic du sy thay d6i khong dang ké. Didu nay c6 thé do su canh tranh giita cac ion
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OH' trong dung dich ty do va ion OH" trén bé mit vat liéu (Le & cs., 2024). Bén canh do6, luc
van der Waals va lyc hit tinh dién cling dong vai tro quan trong trong viéc gitt phan tot MB
trén bé mat vat liéu, 1am cho hiéu suat hap phu khong thay d6i qua 16n. Theo Quy chuan Viét
Nam (QCVN 24:2009/BTNMT), pH ctia nude thai cong nghi€p cho muc dich cap nudc sinh
hoat pha1 nam trong khoang 6-9 (Thanh & cs., 2023). Vi vay, pH = 6 dugc chon lam diéu kién
t6i wu dé khao sat cac yéu té anh hudng tiép theo.

Ngoai pH, nong d6 ban déu ciia MB ciing anh huéng manh dén kha ning hip phu. Két
qué thi nghiém danh gia sy anh huong ciia ndong d6 MB ban dau duoc trinh bay trong Hinh
4C. Khi nong do MB tang tir 5 dén 25 ppm, higu suat hap phu tang tir 23,7% lén 66%, dong
thoi dung luong hap phu ciing tang tir 0,296 mg/g Ién dén 4,13 mg/g. O ndng do thap, hidu
suat hép phu khéng cao do lugng phén tu thudc nhudém trong dung dich it, lam giam gradient
ndéng do va cham qua trinh khuéch tan ciia MB vao vat li¢u (Tran & cs., 2024). Vi vy, nong
do MB 25 ppm dugc chon lam diéu kién tdi uu cho cac khao sat tlep theo

Két qua khao sat anh huéng cua thoi gian hdp phu duoc thé hién ¢ Hinh 4D. Qua trinh
hap phu trong khoang thoi gian tur 1 dén 9 gid cho thay hiéu suat hip phu tang rd rét tir 75,1%
1€n 80,6%, va dung lugng hap phu cling tang tr 4,69 mg/g 1én 5,04 mg/g. Tuy nhién, tur sau 9
gid dén 24 gid, su thay doi cua hiéu sudt hip phu khong dang ké, tir 80,6% 1én 82, 1%, va dung
lwong hap phu chi ting nhe tir 5,04 mg/g 1én 5,13 mg/g. Do do, thoi gian hép phu t6i vu dugc
chon 14 9 gi¢r dé khao sat cac yéu té tiép theo.

Cubi cuing, két qua khao sat anh huong cua nhiét d6 dén qua trinh hip phu dugc thé hién
& Hinh 4E. Khi nhiét d¢ tang tir 35°C 1én 45°C, dung lwong hip phu giam. Diéu nay cho thiy
kha ning tng dung thuc té cta vat liéu hip phu trong diéu kién nhiét do phong. Giam dung
luong hap phu khi nhiét d6 ting c6 thé giai thich bai ba Iy do chinh: (i) nhiét d6 cao lam ting
kha nang hoa tan MB, ngan can sy tuong tac gitra dung dich thudc nhudm va vat liéu hép phu.
O nhiét d6 cao, kha nang hoa tan cua MB trong dung dich tang 1én do sy gia ting dong nang
phan ti, dan den su khuéch tan nhanh va déng déu hon trong pha long (Gupta & Suhas, 2009).
Két qua 13, ndng do MB tu do trong dung dich tang, giam thiéu su tiép xtic tryce tiép gitra cac
phan tir MB va bé mat hap phy, tir 46 1am suy yéu hiéu qua hap phu.; (ii) su yéu di cta tuong
tac gitta dung dich thuéc nhudém va vat lidu hap phu do dong ning cao cua cac phan tir tham
gia vao qua trinh hép phu; va (iii) d9 linh dong cua cac phéan tir MB trong dung dich tang, anh
huéng dén kha nang hap phu ctia chiing (Mohammad & Suzylawati, 2020). Bén canh d6, nhiét
d6 cao ciing c6 thé anh hudng tiéu cuc dén cac twong tac vat 1y yéu nhu lién két hydro, tuong
tac tinh dién va lyc Van der Waals giita phan tir MB va nhom chue trén bé mit vat liéu hap
phu (Foo & Hameed, 2010). Cac luc nay thuong chiu anh hudng bdi nhiét do vi su tang dong
nang phén ttr lam giam tinh 6n dinh cua cac lién két yéu, dan dén kha ning giai hip phu tang
va lam giam lugng MB hap phy trén bé mat vat liéu. bay la ly do tai sao qua trinh hap phu
MB thuong thé hién tinh thuan nghich va giam hiéu suat khi nhiét d6 vuot qua muc t6i uu.

3.4. Pong hoc hap phu, dang nhiét hap phu va nhiét dong lwc hoc hap phu cia MB
1én nanocellulose.

3.4.1. Béng hoc hdp phu

Két qua cac tham s6 cua phuong trinh dong hoc hip phu gia dinh bac 1 va bac 2 dbi véi
qué trinh hap phu MB trén vat liéu nanocellulose dugc trinh bay trong Bang 2. Két qua cho
thay hé s6 hoi quy tuyén tinh R? ctia phuwong trinh dong hoc béc 1 chi dat 0,188, trong khi dung
luong hap phu q. tinh toan tir phuong trinh nay thap hon so véi gia tri thuc nghiém. Diéu nay
chi ra rang phuong trinh dong hoc bac 1 khong phu hop dé mé ta qua trinh hdp phu MB trén
vat liéu nanocellulose.

86



Tap chi Khoa hoc Pai hoc Pong Thép, Tap 14, Sé Ddc biét 04S (2025): 77-93

Bang 2. Cac tham s6 phwong trinh gia dinh bac 1 va béc 2

Pong hoc a b Qe ki k» R?
Bac 1 -0,0324 -0,425 0,653 0,0324 - 0,188
Bac 2 0,1981 0,0795 5,047 - 0,493 0,996

Nguoc lai, phuong trinh dong hoc gia dinh bac 2 c6 hé s6 hdi quy tuyén tinh R?=0,996,
cho thay sy phu hop rat cao giira dir liéu thuc nghlem va phuong trinh 1y thuyét. Dung luong
hép phu q. theo phuong trinh bac 2 ciing c6 gia tri cao hon so véi gia trj thuc nghiém. Piéu
nay chung té qua trinh hap phu MB trén vt liéu nanocellulose tuin theo dong hoc bac 2, vadi
qua trinh hap phu chit yéu lién quan dén sy hinh thanh céc lién két hoa hoc giita phan tir MB
va cac nhom chure trén bé mat nanocellulose.

Dua vao gié tri Ri qua trinh hip phy theo mé hinh hép phu néi hat co thé duoc chia ra
céc giai doan: Thir nhat, khi Ri = 1 va C/qref = 0, khong co sy hap phu ban dau (ving 0). Tiép
theo, khi 1 > Ri> 0,9 va 0 < C/qref < 0,1, su hap phu ban dau yéu xay ra (vung 1). Sau do,
néu 0,9 >Ri>0,5va 0,1 <C/qref<0,5 thi day la sy hap phu ban d4u trung binh (ving 2). Sau
d6, khi 0,5>Ri>0,1 va 0,5 < C/qref < 0,9, su hap phu ban ddu manh mé (vung 3). Cubi cung,
khi Ri < 0,1 va C/qref > 0,9 thi qué trinh hap phu ban dau hoan toan dang tién dén cén bang
(vung 4) (Wu & cs., 2009).
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Hinh 5. M6 hinh khuéch tan ni hat

Theo mé hinh két tin ndi hat qué trinh hap phy MB 1én nanocellulose 2 giai doan: giai
doan I (tir lac bat dau hap phu dén 9 gid) v6i cac tham sb: héng s6 toe do (kpi =0,449), hé s6
tuong quan (R? = 0,954), ti s giita lugng hip phu du va téi da trong giai doan (C/qref =
0,726), day la giai doan hip phu manh mé thudc vao vung 3. Giai doan I bao gdm su tuong
tac ctia phan tir MB* vé6i cac tim hap phu c6 sin trén bé nhom (~OH) ctia nanocellulose dé tao
thanh lién két hydro va lyc Van der Waals do cac phan tir MB v6i nanocellulose (Rahman &
cs., 2025). Ngoai ra, giai doan nay bao gdm sy khuéch tan cac phan tir MB dén 16p mang xung
quanh vat liéu. Giai doan II (tir 9 gidr dén 24 gio) v6i cac tham sb: hang sb tde do (kp2 = 0,089),
hé sb twong quan (R*= 0 883) ti s lwong hép phu déu va cudi (C/qref = 0,917) dic trung cho
vung 4, day 1a giai doan hip phu dat can bang do ti sb C/qref ~ 1, cho thdy kha nang hép phu
& giai doan nay khong c6 su thay d6i dang ké (dudi 5%), thé hlen kha ning khuéch tan cham
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céc phan tir thuée nhudm vao trong 16 x6p, diéu nay duge thé hién qua dudng kinh 16 xp va
dién tich bé mat trong phan tich dién tich bé mat riéng cta vat liu. Cac gia tri diém chan (C
# 0) cho thay khuéch tan ndi hat khong phai la budc gioi han toc do duy nhat, ma con nho vao
cac co ché hap phu khac.

3.4.2. Pang nhiét hap phu

Bang 3. Cac thong s6 mé hinh ding nhiét hip phu
Langmuir, Freundlich va Dubinin Radushkevich

Langmuir Freundlich Dubinin Radushkevich
R? 0,9899 R? 0,862 R? 0,7026
Ky (L/mg) 2,629  Kr(mg/g) 5,5 Qmax (ME/g) 4,528
Qmax (Mg/g) 4,12 n 9,48  E (kJ/mol) 0,57

Dé md ta sy phan bd cia MB giita pha ran va pha long ¢ diéu kién can bang, phuong
phap ding nhiét hip phu da dugc ap dung (Ismail & cs., 2013). Trong nghién ciru nay, cic md
hinh dang nhiét Langmuir, Freundlich va Dubinin-Radushkevich dugc sir dung dé danh gia
qua trinh hip phu MB trén vat liéu nanocellulose.

Két qua duoc trinh bay trong Bang 3 cho thdy mo hinh ding nhiét Langmuir c¢6 hé sb
hdi quy tuyén tinh R>= 0,9899, cao hon so vi mé hinh Freundlich (R?= 0,862), chi ra ring
mo6 hinh Langmuir pht hop hon trong viéc mo ta qua trinh hap phu MB. Véi gia tri n = 9,48
(hay 1/n = 0,105), qua trinh hép phu duogc coi 1a kha tét, vi hé sb goc cua dudng thang thip,
cho thay kha ning hap phu cao va vt liéu hép phu c6 sy dong nhat v& ning luong trén bé mit.
Diéu nay khang dinh rang qua trinh hip phu MB trén vét liéu nanocellulose tuan theo mo hinh
Langmuir, nghia 12 qua trinh hip phy 1a thuan nghich, v&i bé mat hap phu dong nhit va vat
liéu hap phu don 16p.

Mo hinh dang nhiét Dubinin-Radushkevich ctng dugc su dung dé xac dinh co ché hap
phu (héa hoc hay vat 1y) va du doan dung luong hap phu ciing nhu ning lugng hap phu tu do.
Hing s6 nang luong hap phu dugc xac dinh 14 0,57 kJ/mol, cho thay su twong tac yéu gitra MB
va vat liéu nanocellulose. Do d6, qua trinh hip phu cht yéu mang tinh chét vét 1y, x4c nhan rang
co ché hap phu chinh trong nghién ctru nay 13 hip phu vat Iy (Ismail & cs., 2013).

3.4.3. Nhiét dong liec hoc hap phu

Céc thong sb nhu nang luong tu do Gibbs (AG®), enthalpy (AH®) va entropy (AS°) dugc
xac dinh thong qua phuong trinh Van’t Hoff. Biéu thuc dugc trinh bay nhu sau (Bulut & cs.,
2006):

AG"=AH" -TAS® 3)
AHO  ASO
InKe =—%r + % “
_ CO_Ce
Ke = Ce (5)

Trong d6: T 1a nhiét do tuyét di (tinh bang Kelvin, K), R 13 hang s khi 1y twong (8.314
J/plol'K), K. 12 hing s6 cin bang, Cola ndong d6 ban dau cua rnethyle‘ne blue (mg/L) ,Ce la
nong do MB con lai trong dung dich sau khi dat trang thai can bang (mg/L).
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Hinh 6. Biéu d6 Van’t Hoff cho qua trinh hiap phu MB trén vit liéu nanocellulose

Bang 4. Cac gia tri nhiét déng lwc hoc ciia qua trinh hiap phu MB

AH (J/mol) -87,175

AS (J/mol.K) -0,1971

AG (J/mol) 30 °C 35°C 40°C 45°C
-27.453 -26.468 -25.482 -24.497

Céc thong s6 nhiét dong hoc nhu entanpy (AH®), entropy (AS°) va ning lugng tu do
Gibbs (AG®) di dugc xac dinh bang phuong trinh Van't Hoff (Bulut & cs., 2006). Két qua tir
Béng 4 cho thay ning luong ty do Gibbs (AG) ddi v6i qué trinh hap phu MB 1a 4m & tat ca
cac nhiét d9, chirng té réng qué trinh hép phu MB trén vét liéu nanocellulose 1a ty phat va
thuan loi vé mat nhiét dong. Cu thé, gia tri ning lugng tu do Gibbs thay dbi tir -27,453 (J/mol)
& 30°C dén -24,497 (J/mol) & 45°C, cho thay qua trinh hép phu MB trén nanocellulose dé xay
ra hon & nhiét do thip.

Thém vao do, gia tri entanpy (AH) la -87,175 (J/mol), cho thdy qu4 trinh hip phu MB
trén nanocellulose 1a mot qua trinh téa nhiét. Piéu nay chira rang qua trinh hap phu dugc thic
day boi su giai phong nang lugng, phit hgp véi co ché hap phu vat 1y.

Cubi cung, gia tri 4m cua su thay dbi entropy (AS) 1a -0.1971 (J/mol.K) chi ra rang sy
x40 tron cua h¢ giam di trong sudt qua trinh hip phuy. Piéu nay cho thdy cac phan tir MB bi
gilr lai va ngung ty trén bé mit vat liéu nanocellulose, dan dén sy giam b6t hon loan trong hé
(Gouamid & cs., 2013).

3.5. Du do4n co ché cho qua trinh hiap phu Methylene Blue trén nanocellulose

Co ché hap phu methylene blue (MB) 1én nanocellulose chu yéu dién ra thong qua cac
tuong tac vat 1y, véi vai tro ndi bat cua lién két hydro, luc Van der Waals va hiéu tng mao
quan (Rahman & cs., 2025). Nanocellulose s¢ hitu mat dd cao cac nhom hydroxyl (~OH) phan
bd day dic trén bé mat, tao diéu kién thuan loi cho viéc hinh thanh cac lién két hydro véi cac
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nhom amin va vong di vong chira nito trong ciu trac phan tir cia MB (Shahnaz & cs., 2022).
Céc lién két hydro nay c6 vai tro dinh huéng va giit 6n dinh MB trén bé mat vat lidu hap phu.
Bén canh d6, do MB la mét phén tir cationic 16n va tuong doi phan cuc, su hap phu con dugce
hd tro boi cac twong tac Van der Waals giita bé mit cellulose va phan tir thudc nhuém (Maiti
& cs., 2013). Trong mot s6 diéu kién pH trung tinh hodc kiém nhe, nhém hydroxyl trén
nanocellulose c6 thé deproton hoéa nhe, tao ra dién tich am yéu, tr 46 hinh thanh mot sd tuong
tac tinh dién khong bén viing voi MB™. Qua trinh hﬁp dugc mo ta tot boi mé hinh déng nhiét
Freundlich, phan anh su hip phu da 16p va bé mat khong dong nhét. Ning lwong hip phu thap
(0,57 kJ < 8 kJ) chirng minh day 1a qua trinh hap phuy vat Ii.

3.6. So sanh kha niing hip phu ciia cac vét liéu hip phu dwa trén nanocellulose

Bang 5. So sanh dung lwong hip phu cuc dai ciia cac vat liéu hip phu
tong hop dwa trén nanocellulose

Vit liéu Qmax (Mg/g) Tac gia

Nanocellulose bién tinh EDTA 55,008 (Shahnaz & cs., 2022)

Nanocellulose téng hop c6 hd trg song siéu am 232.56 (Rahman & cs., 2025)

Hydrogels composite nanocellulose 122,2 (Oyarce & cs., 2022)

Nanocellulose tir ngudn xo dira twoi 4,12 Nghién ctru nay

Trong nghién ctru hién tai, kha nang hép phu cua nanocellulose dugce chiét xut tir xo
dira tuoi gmax 4,12 mg/g, gia tri nay tuong dbi thap khi so sanh v6i cac vat liéu nanocellulose
da qua bién tinh hoic tong hop theo phuong phap hién dai. Cu the theo Rahman va cong su
(2025), nanocellulose tong hop c¢6 hd trg siéu Am dat gia tri qmax 4n twong 18n tGi 232, 56 mg/g.
Sy gia ting vuot troi nay duoc 1y giai boi tic dong cua séng siéu 4m giup pha v clu tric
lignocellulosic va phan tach hi¢u qua hon, tir d6 tao ra dién tich bé mat 16n va nhiéu vi tri hép
phu chu dong. Tuong tu, hydrogel composite nanocellulose do Oyarce va cong su (2022) phat
trién ghi nhan qmax 122,2 mg/g. Cau trac mang ludi hydrogel khong chi duy tri tinh linh dong
phan tir ma con cai thién kha nang khuéch tan phan tr MB vao ving hap phu bén trong, tao
diéu kién thuén loi cho co ché hép phu noi hat. Trong khi d6, vat li¢u nanocellulose bién tinh
v6i nhom chire EDTA dugc bao cao boi Shahnaz va cong sy (2022) dat gmax 55,008 mg/g, cho
thdy hiéu qua twong tac giita nhom carboxyl va amin trén phan tir MB. Mic di nanocellulose
tur xo dura tuoi c6 dung luong hap phu gmax khong cao so voi cac vat liéu da bién tinh hoac tong
hop tién tién, tuy nhién, ddy van 1a mot nguon nguyén li¢u tiém ning nho vao tinh sén c6, chi
phi thap va than thién voi moi truong. Dac biét, cau trac lignocellulosic ddc trung cta xo dira
tao nén tang thuan lgi cho cac qua trinh bién tinh tlep theo, nhu gan nhém chire anion (-COOH,
-SOsH) hodc phéi hop voi vat liéu nano, nhim cai thién kha nang hép phu. Do d6, mac du hiéu
suét ban dau con han ché, nanocellulose tir xo dira tuoi hoan toan c6 thé dugc phat trién thanh
vat liéu hap phu hi€u qua, néu duoc t6i wu hoa thong qua cdc giai phap cong nghé phu hop,
g6p phan thic day cac giai phap xir Iy nude thai bén viing va kinh té.

4. Két luan

Nghién ctru nay di thanh cong trong viéc tng hop nanocellulose tir nguyén liéu xo dira
tuoi, va cac dic trung ciu tric, tinh chat cia vat liéu da duoc danh gia bang cac phuong phép
phan tich hién dai. Két qua tir XRD cho thiy cac dinh nhiéu xa dic trung ctia nanocellulose,
trong khi FT-IR va TGA xéc nhan sy loai bo hoan toan cac thanh phdn hemicellulose va lignin
trong mau ban ddu. SEM va TEM cho thay hinh thai dic trung va kich thudc cua nanocellulose
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dao dong trong khoang tir 186,3 dén 210,9 nm. Phén tich dang nhiét hap phu khi N, theo mo
hinh BET chi ra rﬁng vat liéu nanocellulose c6 dién tich bé mit 1a 5,062 m?/g va dudng kinh
15 xép thudc loai mesopore véi kich thudc 23,724 A. Két qua tng dung vt liéu nanocellulose
trong xir Iy thudc nhuém hitu co MB trong méi truong nude cho thdy diéu kién tbi uu cta qua
trinh hap phu 14 pH 6, thoi gian hip phu 15 gio va ndong do ban dau ciia MB 1a 25 mg/L. Qua
trinh hip phu MB phti hop v6i mé hinh Langmuir, cho thay day 1a qué trinh hdp phu thuan
nghich, thuan loi va thudc co ché hip phu vat Iy. Két qua nhiét dong luc hoc ciing cho thiy
qué trinh hép phu MB trén nanocellulose 1a thuan nghich, thuan lgi ¢ nhiét ¢ phong. Nhiing
két qua nay chi ra tiém nang img dung cta nanocellulose tir xo dira trong xir 1y mdi truong,
dac biét 1a nhu mot vat liéu hép phu hiéu qua, mang lai loi ich vé mit k¥ thuat va kinh té.
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