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MỞ ĐẦU 

 

Lúa là một trong những loại cây trồng lâu đời nhất, được 

trồng lần đầu tiên cách đây hàng nghìn năm. Ngày nay, lúa gạo 

được trồng ở hơn 100 quốc gia và được hơn một nửa dân số thế 

giới tiêu thụ làm lương thực chính. Sản lượng lúa trên toàn thế 

giới hàng năm đạt khoảng 700 triệu tấn gạo, trong đó 95 % gạo 

được sản xuất ở châu Á. Ở Việt Nam, sản lượng lúa trung bình 

hàng năm khoảng 40 triệu tấn. Rơm là một trong những phụ 

phẩm chủ yếu của ngành nông nghiệp trồng lúa. Nếu trung bình 

một tấn lúa cho ra 1 - 1,2 tấn rơm thì với sản lượng lúa hiện 

nay, ước tính lượng rơm thải ra có thể lên đến hơn 40 triệu 

tấn/năm, chiếm khoảng 62 % sinh khối phế thải nông nghiệp. 

Lượng rơm này thường được đốt bỏ ngay trên đồng ruộng gây ô 

nhiễm môi trường hoặc sử dụng làm nhiên liệu đốt, làm thức ăn 

trong chăn nuôi, trồng nấm,… với giá trị kinh tế thấp. Hơn nữa, 

quá trình đốt cháy sẽ giải phóng vào khí quyển các chất như 

CO2, CO, CH4, NOx, SO2, các hydrocarbon thơm... Những chất 

này gây ô nhiễm không khí và ảnh hưởng nghiêm trọng đến sức 

khỏe con người. Trong khi thành phần rơm chứa khoảng 0,6 % 

N; 0,1 % P; 0,1 % S; 1,5% K; 5 % Si; 40 % C, là nguồn nguyên 

liệu giàu carbon, có tiềm năng thay thế nguyên liệu hoá thạch 

đang cạn kiệt dần. Do đó, gần đây nguồn phụ phẩm này được 

các nhà khoa học quan tâm nghiên cứu định hướng cho việc sản 

xuất nhiên liệu sinh học, làm vật liệu hấp phụ thuốc trừ sâu, 

thuốc nhuộm, dầu tràn và ion kim loại nặng  và làm vật liệu 

điện cực cho pin hay siêu tụ. 
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Ngoài ra, vỏ trấu cũng là nguồn thải sinh khối dồi dào và 

giá thành thấp trong quá trình sản xuất lúa gạo. Hàng năm thế 

giới thải ra khoảng 140 triệu tấn trấu, còn ở Việt Nam ước tính 

trung bình phát sinh ra trên 8 triệu tấn. Chất đốt từ vỏ trấu được 

sử dụng rất nhiều trong sinh hoạt (nấu ăn, nấu thức ăn gia súc) 

và sản xuất (làm gạch, sấy lúa). Vỏ trấu sau khi cháy các thành 

phần hữu cơ sẽ chuyển hóa thành tro, trong đó silica có cấu trúc 

chủ yếu là vô định hình chiếm tỷ lệ phần trăm về khối lượng 

cao nhất khoảng 80 – 97 %. SiO2 từ tro trấu có diện tích bề mặt 

riêng lớn và độ xốp cao, ổn định hóa học tốt và độ bền cao, do 

đó nó có tiềm năng to lớn như một chất hấp phụ để loại bỏ acid 

béo và sắc tố trong quá trình tinh chế dầu thực vật, kim loại 

nặng, thuốc trừ sâu, thuốc nhuộm, các chất ô nhiễm hữu cơ 

khác từ nước thải hoặc dùng làm vật liệu điện cực. 

Trong những năm gần đây, các nhà khoa học trong và 

ngoài nước đã và đang nghiên cứu sử dụng nguồn carbon từ 

nguồn thải sinh khối nói chung và rơm nói riêng để chế tạo vật 

liệu carbon ứng dụng làm chất hấp phụ và vật liệu điện cực. 

Thêm nữa, việc chuyển đổi tro trấu thành SiO2 ứng dụng làm 

vật liệu điện cực được cho là một hướng đi kinh tế và bền vững. 

Nhằm hòa nhập với xu hướng chung của thế giới về vấn đề tìm 

kiếm nguồn nguyên liệu mới có giá trị kinh tế cao, việc nghiên 

cứu chế tạo vật liệu từ nguồn thải rơm và tro trấu dồi dào góp 

phần quan trọng vào việc xây dựng một nền nông nghiệp bền 

vững, bảo vệ cân bằng sinh thái là vấn đề cấp thiết và có ý 

nghĩa thực tiễn. Tuy nhiên, đến nay chưa có nhiều công trình 

nghiên cứu chi tiết về chuyển hóa rơm và tro trấu thành vật liệu 

hấp phụ xử lý ô nhiễm môi trường nước và vật liệu điện cực 
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cho pin Li hay siêu tụ điện. Từ thực tế này, chúng tôi thực hiện 

đề tài luận án: Nghiên cứu điều chế, các tính chất lý hóa và định 

hướng ứng dụng của vật liệu carbon biến tính từ rơm. Mục tiêu 

của luận án là i) Nghiên cứu điều chế các vật liệu carbon từ 

nguồn thải rơm và tro trấu; ii) Nghiên cứu tính chất lý hoá của 

các vật liệu carbon thu được và iii) Nghiên cứu khả năng ứng 

dụng của các vật liệu carbon thu được làm chất hấp phụ và vật 

liệu điện cực. 

Đề tài luận án này được thực hiện với mong muốn góp 

phần vào giải quyết hai vấn đề ở nước ta hiện nay là nguy cơ 

gây ô nhiễm môi trường của rơm và làm tăng giá trị sử dụng 

của các phụ phẩm rơm và tro trấu. Kết quả của luận án là cơ sở 

khoa học mở ra hướng sử dụng nguồn nguyên liệu rơm và tro 

trấu trong việc điều chế vật liệu carbon theo định hướng ứng 

dụng làm chất hấp phụ và vật liệu điện cực, từ đó mở rộng sang 

các nguồn thải sinh khối khác. 

 

CHƯƠNG 1: TỔNG QUAN 

1.1. Tổng quan về vật liệu carbon có nguồn gốc sinh khối 

thực vật 

1.1.1. Giới thiệu chung về vật liệu carbon từ sinh khối thực vật 

Sinh khối thực vật lignocellulose là chất khô thực vật có 

thể được coi là vật liệu dồi dào nhất trên trái đất. Hiện tại, vật 

liệu lignocellulose là nguồn tài nguyên tái tạo duy nhất có chứa 

nguồn carbon có thể chuyển đổi thành các sản phẩm ở dạng rắn, 

lỏng và khí. Do cạn kiệt trữ lượng dầu thô và tăng tiêu thụ năng 

lượng toàn cầu, nhiều quốc gia đang dựa vào sinh khối dựa trên 

carbon như một nguồn thay thế cho sản xuất nhiên liệu và công 
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nghiệp hóa chất. Sinh khối lignocellulose có thể được phân loại 

thành (1) chất thải nông nghiệp phát sinh chủ yếu từ các hoạt 

động nông nghiệp và canh tác khác nhau, (2) cây năng lượng 

được trồng để sản xuất nhiên liệu sinh học hoặc điện, và (3) tàn 

dư lâm nghiệp từ các khu vực khai thác gỗ và hoạt động quản lý. 

Hầu hết sinh khối lignocellulose bao gồm 35-55% 

cellulose, 20-40% hemicellulose và 10-25% lignin. Thành phần 

khác nhau tùy theo loại sinh khối, địa phương, điều kiện khí hậu 

và đất nơi nó phát triển. Sinh khối lignocellulose có cấu trúc 

bền vững ngăn chặn quá trình thủy phân và lên men sinh khối 

bằng dung môi và vi sinh vật, đây là một thách thức đối với việc 

sử dụng hiệu quả các thành phần có trong sinh khối. Do đó, giai 

đoạn tiền xử lý thường được yêu cầu để phá vỡ cấu trúc phức 

tạp của sinh khối và do đó tăng khả năng thu hồi các thành phần 

và đảm bảo tính khả thi về mặt kinh tế của quá trình chuyển đổi 

sinh học. Trong những năm qua, các phương pháp tiền xử lý 

khác nhau như tự thủy phân, thủy phân trong axit loãng, kiềm, 

muối vô cơ, nổ hơi nước và chất lỏng ion đã được các nhà 

nghiên cứu xem xét kỹ lưỡng. 

Tại Việt Nam, nguồn sinh khối tiềm năng đạt hơn 99 

triệu tấn mỗi năm, trong đó Đồng bằng sông Cửu Long 

(ĐBSCL) chiếm 33,4 % tổng lượng đó. Vùng ĐBSCL có tiềm 

năng lớn để sử dụng năng lượng điện sinh khối từ phụ phẩm 

nông nghiệp như rơm rạ, vỏ trấu, bã mía, thân bắp và phân gia 

súc, vì chúng được sản xuất dồi dào ở khu vực này. Vì vậy, việc 

phát triển năng lượng tái tạo từ sinh khối phụ phẩm nông 

nghiệp ở Việt Nam và ĐBSCL có tiềm năng cao. Bên cạnh đó, 

còn rất nhiều công trình nghiên cứu tận dụng nguồn phụ phẩm 
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nông nghiệp dồi dào của Việt Nam như điều vật liệu hấp phụ xử 

lý môi trường nước ô nhiễm. 

1.1.2. Các phương pháp điều chế vật liệu carbon từ sinh khối 

thực vật 

1.1.2.1. Phương pháp vật lý 

1.1.2.2. Phương pháp hóa học 

1.1.2.3. Phương pháp carbon hoá thuỷ nhiệt (HTC) 

1.2. Một số ứng dụng phổ biến của rơm và tro trấu 

1.2.1. Ứng dụng phổ biến của rơm 

1.2.1.1. Sử dụng trong nông nghiệp 

1.2.1.2. Tái tạo năng lượng 

1.2.1.3. Sản xuất giấy và bột giấy 

1.2.1.4. Sản xuất chất hấp phụ để kiểm soát môi trường 

1.2.2. Ứng dụng phổ biến của tro trấu 

1.2.2.1. Sản xuất chất hấp phụ để kiểm soát môi trường 

1.2.2.2. Vật liệu xây dựng 

1.3. Giới thiệu về thuốc nhuộm xanh methylene và arsenic 

1.3.1. Giới thiệu thuốc nhuộm xanh methylene 

1.3.2. Giới thiệu chung về arsenic 

1.3.2.1. Dạng tồn tại của arsenic trong tự nhiên 

1.3.2.2. Độc tính của arsenic 

1.3.2.3. Tình hình ô nhiễm arsenic Việt Nam 

1.4. Cơ sở lý thuyết của quá trình hấp phụ thuốc nhuộm 

MB và anion kim loại As trên than sinh học 

1.5. Tổng quan về nguồn điện hoá học 

1.5.1. Giới thiệu các nguồn điện hoá học 

1.5.2. Pin sạc Li-ion 

1.5.3. Siêu tụ điện 
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1.5.4. Phân loại và xu hướng phát triển của siêu tụ điện 

1.5.4.1. Tụ điện lớp kép điện hóa 

1.5.4.2. Giả tụ điện 

1.5.4.3. Tụ điện lai hóa 

1.6. Tình hình nghiên cứu liên quan đến đề tài  

1.6.1. Vật liệu than sinh học từ sinh khối được biến tính bởi 

các muối 

1.6.2. Vật liệu than sinh học từ tính từ sinh khối ứng dụng 

làm chất hấp phụ 

1.6.3. Than hoạt tính biến tính ứng dụng làm vật liệu điện cực 

1.6.4. Silica trong nâng cao dung lượng điện hóa 

1.7. Kết luận rút ra từ tổng quan 

Từ những tổng hợp về tình hình nghiên cứu liên quan đến 

đề tài trên cho thấy việc nghiên cứu sử dụng nguồn carbon từ 

nguồn thải sinh khối nói chung và rơm nói riêng để chế tạo vật 

liệu carbon ứng dụng làm chất hấp phụ xử lý môi trường nước 

và vật liệu điện cực trong công nghệ tích trữ năng lượng đã thu 

được kết quả khả quan. Tuy nhiên, chưa tìm thấy công trình nào 

nghiên cứu điều chế, các tính chất lý hóa và khả năng ứng dụng 

của vật liệu carbon từ rơm, đặc biệt là lignin từ rơm, ứng dụng 

làm chất hấp phụ xử lý kim loại arsenic, thuốc nhuộm màu và 

vật liệu carbon biến tính N, Mn, Si (SiO2 từ tro trấu) ứng dụng 

làm vật liệu điện cực một cách rõ ràng và hệ thống. Hơn nữa, 

theo hiểu biết của chúng tôi, đây là lần đầu tiên ở Việt Nam 

nghiên cứu tổng hợp vật liệu carbon từ rơm bằng phương pháp 

thuỷ nhiệt và ứng dụng của dòng vật liệu này. Vì vậy, đề tài 

luận án này thực hiện các nội dung nghiên cứu như sau: 
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- Điều chế và khảo sát khả năng hấp phụ MB của than 

sinh học bằng phương pháp carbon hóa thủy nhiệt từ rơm. 

- Điều chế và khảo sát khả năng hấp phụ MB, As(V) và 

As(III) của than sinh học từ tính bằng phương pháp carbon hóa 

thủy nhiệt từ dịch chiết lignin của rơm.  

- Điều chế than hoạt tính được biến tính bởi N bằng 

phương pháp nhiệt phân dịch chiết lignin của rơm; điều chế 

SiO2 xốp từ tro trấu bằng phương pháp hoà tan - kết tủa. Khảo 

sát tính chất điện hoá của than hoạt tính được biến tính bởi N, 

có và không có kết hợp SiO2. 

- Điều chế và khảo sát tính chất điện hoá của than hoạt 

tính đồng biến tính N và Mn bằng phương pháp nhiệt phân dịch 

chiết lignin của rơm. 

 

CHƯƠNG 2: THỰC NGHIỆM 

2.1. Nguyên liệu và hoá chất 

 

 

 

 

 

Hình 2.1. Sơ đồ tóm tắt quy trình thực nghiệm 

2.2. Điều chế vật liệu hấp phụ 

2.2.1. Điều chế than sinh học (BC) 

 

 

 

 

 

Hình 2.2. Quy trình điều chế than sinh học BC 
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2.2.2. Điều chế than sinh học từ tính (MC) 

 

 

 

 

 

 

 
Hình 2.3. Quy trình điều chế than sinh học từ tính MC 

2.3. Điều chế vật liệu điện cực 

2.3.1. Điều chế than hoạt tính biến tính N (ACN) 

 

 

 

 

 

Hình 2.4. Quy trình điều chế than hoạt tính biến tính ACN 

2.3.2. Điều chế than hoạt tính đồng thời biến tính N, Mn (ACNMn) 

 

 

 

 

Hình 2.5. Quy trình điều chế than hoạt tính biến tính ACNMn 

2.3.3. Điều chế vật liệu nano SiO2 

 

 

 

 

 

 

Hình 2.6. Quy trình điều chế SiO2 từ tro trấu 
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2.4. Khảo sát khả năng hấp phụ của vật liệu BC 

Chất bị hấp phụ MB được chọn để khảo sát sự hấp phụ 

của các mẫu vật liệu BC. Các thí nghiệm được tiến hành bằng 

cách khuấy trộn (500 vòng/phút) 0,1 g bột vật liệu và 100 mL 

dung dịch MB với nồng độ ban đầu mong muốn tại nhiệt độ 

phòng. Sau khoảng thời gian tiếp xúc đã được xác định, chất 

hấp phụ BC được tách ra bằng cách ly tâm trong 5 phút (3000 

vòng/phút) và phần lỏng có thể pha loãng khi cần thiết để xác 

định nồng độ dung dịch MB còn lại tại thời điểm đó.  

2.4.1. Khả năng hấp phụ dung dịch MB của các mẫu BC 

Để so sánh khả năng hấp phụ của các mẫu sản phẩm BC, 

các điều kiện của quá trình hấp phụ được cố định như sau: 

Nồng độ MB 90 mg/L, thời gian hấp phụ là 90 phút. 

2.4.2. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc và động học hấp phụ 

của mẫu BCZn 

2.4.3. Đẳng nhiệt hấp phụ của mẫu BCZn 

2.5. Khảo sát khả năng hấp phụ của vật liệu MC 

Ba chất ô nhiễm được chọn làm chất bị hấp phụ là MB, 

As(V) và As(III). Tất cả thí nghiệm được thực hiện bằng cách 

khuấy trộn (500 vòng/phút) 0,1 g bột vật liệu trong 100 mL lần 

lượt các dung dịch MB, As(V) và As(III) với thời gian, nồng 

độ, nhiệt độ và pH thích hợp. Giá trị pH ban đầu được điều 

chỉnh bằng các dung dịch HCl hoặc NaOH để đạt giá trị mong 

muốn. Sau khoảng thời gian tiếp xúc đã được xác định, chất hấp 

phụ MC được tách ra bằng cách nam châm và phần lỏng có thể 

pha loãng khi cần thiết để xác định nồng độ dung dịch MB hoặc 

As(V) hoặc As(III) còn lại tại thời điểm đó. 

2.5.1. Khả năng hấp phụ dung dịch MB của các mẫu MC 
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Để so sánh khả năng hấp phụ của các mẫu sản phẩm MC, 

các điều kiện của quá trình hấp phụ được cố định như sau: 

Nồng độ MB ban đầu là 100 mg/L (pH ~ 7), thời gian hấp phụ 

là 90 phút tại nhiệt độ phòng. 

2.5.2. Khả năng hấp phụ MB, As(V) và As(III) của mẫu MC-1.0 

2.5.2.1. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc và động học hấp phụ 

2.5.2.2. Ảnh hưởng của nồng độ và đẳng nhiệt hấp phụ 

2.5.2.3. Ảnh hưởng của pH dung dịch đầu 

2.5.2.4. Ảnh hưởng của nhiệt độ và nhiệt động học hấp phụ 

2.5.3. Đánh giá khả năng tái sử dụng trên mẫu MC-1.0 

2.6. Phân tích tính chất điện hoá của các vật liệu ACN, 

ACN/SiO2 và ACNMn 

2.6.1. Chế tạo màng điện cực 

2.6.2. Quy trình lắp tụ điện 

2.6.3.  Phương pháp quét thế vòng tuần hoàn 

2.6.4. Phương pháp đo phóng sạc dòng cố định 

2.6.5. Phương pháp tổng trở điện hoá 

2.7. Phân tích tính chất đặc trưng của vật liệu 

2.7.1. Nhiễu xạ tia X 

2.7.2. Phổ tán sắc năng lượng tia X 

2.7.3. Phổ hồng ngoại biến đổi Furier 

2.7.4. Phổ tán xạ Raman 

2.7.5. Hiển vi điện tử quét 

2.7.6. Hiển vi điện tử truyền qua 

2.7.7. Đẳng nhiệt hấp phụ - khử hấp phụ N2 

2.7.8. Xác định điểm điện tích không pHPZC 
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CHƯƠNG 3: KẾT QUẢ VÀ BIỆN LUẬN 

 

3.1. Thành phần hoá học của nguyên liệu rơm và tro trấu 

Kết quả phân tích thành phần nguyên liệu rơm cho thấy 

hàm lượng carbon trong mẫu rơm ban đầu là khá cao (49,16 %) 

và hàm lượng ba polyme chính là cellulose (36,83 %), 

hemicellulose (27,18 %), lignin (17,2 %). Đồng thời, thành 

phần nguyên liệu tro trấu trong mẫu tro ban đầu chủ yếu SiO2 

(85,40 %). Kết quả này khẳng định rằng thành phần các nguyên 

liệu nằm trong khoảng thường thấy của rơm và tro trấu đã được 

công bố, chứng tỏ đây là nguồn nguyên liệu phù hợp cho ứng 

dụng điều chế vật liệu carbon và silica. 

3.2. Kết quả quá trình điều chế BC 

3.2.1. Ảnh hưởng của tác nhân muối biến tính đến tính chất của BC 

Kết quả chứng tỏ rằng việc thêm muối, đặc biệt là ZnCl2 

trong quá trình HTC đã hỗ trợ sự carbon hóa của rơm, trùng 

khớp với các công trình nghiên trước đây khi thêm muối trong 

quá trình HTC glucose cũng như một số sinh khối khác như lõi 

bắp, gỗ thông,… Than sinh học biến tính ZnCl2 có cấu trúc xốp, 

diện tích bề mặt riêng và thể tích lỗ xốp lớn, là cơ sở để sử dụng 

làm vật liệu hấp phụ hiệu quả. 

Bảng 3.3. Hiệu suất quá trình điều chế và hiệu suất hấp 

phụ của các mẫu BC 

STT Mẫu Hiệu suất điều chế,% Hiệu suất hấp phụ,% 

1 RS - 38,76 

2 BC-0 66,1 62,58 

3 BCNa 58,4 77,60 

4 BCCa 55,8 84,27 

5 BCZn 52,7 91,14 
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Hình 3.1. Ảnh của các mẫu (a) RS, (b) BC-0, (c) BCNa, (d) BCCa và (e) BCZn 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.3. Đường hấp phụ - giải hấp phụ (a) và Phân bố kích thước lỗ 

xốp (b) của mẫu RS và BCZn 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.4. Ảnh SEM của mẫu RS (a) và BCZn (b) 

3.2.2. Đánh giá khả năng hấp phụ MB trên mẫu BCZn 

3.2.2.1. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc và động học hấp phụ 
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Hình 3.5. Ảnh hưởng của thời 

gian tiếp xúc đến dung lượng hấp 

phụ ở các nồng độ MB khác nhau 

của mẫu BCZn 

 

 

 

 

 

Hình 3.6. Dữ liệu thực nghiệm và 

các đường đẳng nhiệt hấp phụ 

theo mô hình đẳng nhiệt 

Langmuir và Freundlich 

Động học của quá trình hấp phụ tuân theo theo mô hình 

biểu kiến bậc 2. Sự hấp phụ xảy ra nhanh chóng và gần như đạt 

cân bằng sau 30 phút. 

3.2.2.2. Đẳng nhiệt hấp phụ 

Đẳng nhiệt của quá trình hấp phụ phù hợp với mô hình 

Langmuir. Dung lượng hấp phụ cực đại đạt 86,55 mg/g, có thể 

cạnh tranh với nhiều chất hấp phụ được báo cáo trước đây. Như 

vậy, từ nguồn thải rơm đã điều chế vật liệu than sinh học bằng 

phương pháp đơn giản, chi phí thấp, khả năng hấp phụ tốt trong 

xử lý nước thải. 

3.3. Kết quả quá trình điều chế MC 

3.3.1. Ảnh hưởng của nồng độ dung dịch FeCl3 đến tính chất của MC 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.7. Giản đồ XRD của MC và FO Hình 3.8. Phổ FTIR của MC và FO 
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q
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)

Ce (mg/L)

Model Langmuir (User)

Equation qe=(Qmax*KL*Ce)/(1+KL*Ce

Plot B

KL 2.64477 ± 0.11066

Qmax 86.54951 ± 0.52324

Reduced Chi-Sqr 0.26771

R-Square (COD) 0.99759

Adj. R-Square 0.99679

Model Freundlich (User)

Equation qe=KF*Ce^(1/n)

Plot B

KF 62.08322 ± 4.66516

n 9.99654 ± 2.77286

Reduced Chi-Sqr 18.50131

R-Square (COD) 0.8336

Adj. R-Square 0.77814
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Hình 3.11. Đường hấp phụ - giải hấp phụ (a) và Phân bố kích thước lỗ 

xốp (b) của mẫu MC-0 và MC-1.0 

 

 

 

 

 

Hình 3.12. Ảnh TEM (a) và SEM (b) của mẫu MC-1.0 

Với nồng độ 1 M FeCl3, than sinh học từ tính có cấu trúc 

xốp, độ từ hóa cao, là tiền đề cho khả năng hấp phụ và tái sinh cao.  

3.3.2. Đánh giá khả năng hấp phụ MB, As(V) và As(III) trên 

mẫu MC-1.0 

3.3.2.1. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc và động học hấp phụ 

 

 

 

 

 

Hình 3.14. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc đến dung lượng hấp phụ 

ở các nồng độ khác nhau của mẫu MC-1.0 

Động học của quá trình hấp phụ tuân theo theo mô hình 

biểu kiến bậc 2. Sự hấp phụ MB xảy ra nhanh chóng và gần như 
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đạt cân bằng sau 30 phút, trong khi đó đối As(V) và As(III) là 

khoảng 75 phút tiếp xúc. 

3.3.2.2. Ảnh hưởng của nồng độ và đẳng nhiệt hấp phụ 

Đẳng nhiệt của quá trình hấp phụ phù hợp với mô hình 

Langmuir. Dung lượng hấp phụ cực đại đạt được là 110,64 

mg/g (MB), 2,28 mg/g (As(V)) và 2,03 mg/g (As(V)), có thể 

cạnh tranh mạnh mẽ với nhiều vật liệu hấp phụ đã được công bố 

trước đây. 

 

 

   

 

 

 

 

Hình 3.16. Dữ liệu thực nghiệm và các đường đẳng nhiệt hấp phụ theo 

mô hình Langmuir và Freundlich trên MC-1.0  

3.3.2.3. Ảnh hưởng của pH dung dịch MB, As(V) và As(III) 

pHPZC của MC-1.0 là khoảng 6,32. Ở pH 7, lực hút tĩnh 

điện xảy ra giữa các vị trí hoạt động âm trên MC-1.0 và ion 

cation MB ở mức pH cao hơn, tạo điều kiện cho quá trình hấp 

phụ diễn ra thuận lợi hơn. Trong khi đó, pH thuận lợi nhất ở 

cho sự hấp phụ As(V) là 7 và As(III) là 9 trên vật liệu MC-1.0. 

Với H3AsO4 (pKa1, pKa2 và pKa3 tương ứng là 2,1; 6,7 và 11,2 

và H3AsO3 (pKa1, pKa2 và pKa3 lần lượt là 9,1, 12,1 và 13,4), 

khả năng hấp phụ As của vật liệu than sinh học từ tính phụ 

thuộc chủ yếu vào hai yếu tố tương tác tĩnh điện và sự tạo phức 

bề mặt.  

3.3.2.4. Nhiệt động học hấp phụ 

Các giá trị âm của ΔGo, chỉ ra rằng các quá trình hấp phụ 

MB, As(V) và As(III) trên MC-1.0 là tự phát và thuận lợi về 
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mặt nhiệt động lực. Sự hấp phụ này MB chủ yếu là vật lý, trong 

khi đó, sự hấp phụ As(V) và As(III) trên MC-1.0 là sự đồng 

thời của vật lý và một phần hóa học. Các giá trị dương của ΔSo 

chỉ ra ái lực của MC đối với MB và As tăng tính ngẫu nhiên ở 

giao diện rắn/lỏng trong quá trình hấp phụ. 

Bảng 3.11. Các thông số nhiệt động của sự hấp phụ trên 

MC-1.0 ở các nhiệt độ khác nhau 

Chất bị 

hấp phụ 

Nhiệt độ 

(K) 

∆S0 

(J/mol K) 

∆H0 

(kJ/mol) 

∆G0 

(kJ/mol) 

MB 

303 

67,41 15,06 

-5,38 

313 -6,01 

323 -6,73 

As(V) 

303 

89,10 22,32 

-4,70 

313 -5,51 

323 -6,49 

As(III) 

303 

81,16 21,67 

-2,95 

313 -3,68 

323 -4,57 

3.3.2.5. Khả năng tái sinh 

Sau năm chu kỳ, chỉ có sự giảm rất ít trong việc loại bỏ 

từ 107,32 xuống 98,73 mg/g đối với MB, từ 2,165 xuống 1,992 

mg/g đối với As(V) và từ 1,907 xuống 1,755 mg/g đối với 

As(III). Tất cả đều có khả năng sử dụng trên 90 % sau năm chu 

kỳ, cho thấy rằng MC-1.0 khả năng tái sinh cao trong việc ứng 

dụng để xử lý MB, As(V) và As(III).  

Như vậy, bằng phương pháp điều chế đơn giản và nguyên 

liệu rẻ tiền, có thể điều chế được than sinh học từ tính hấp phụ 

MB, As(III) và As(V) tốt, dễ thu hồi bằng từ trường ngoài, hứa 

hẹn một dòng vật liệu hiệu quả kinh tế cao trong xử lý môi 

trường nước ô nhiễm. 

3.4. Kết quả quá trình điều chế SiO2 
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Diện tích bề mặt riêng BET của vật liệu SiO2 thu được 

khá lớn (258,3 m2/g). Điều này phù hợp với các kết quả thu 

được từ SEM và TEM. Từ các ảnh SEM và TEM cho thấy các 

hạt SiO2 có phân bố khá đồng đều, hơn nữa, ảnh TEM chỉ ra 

kích thước các hạt vi tinh thể khoảng 10 - 15 nm tạo nên cấu 

trúc xốp của vật liệu. Đây là đặc điểm quan trọng giúp cho vật 

liệu SiO2 tách từ tro trấu có tính xốp cao ứng dụng trong điện 

cực điện hóa. 

3.5. Kết quả quá trình điều chế than hoạt tính biến tính N 

3.5.1. Ảnh hưởng của lượng urea đến tính chất của các mẫu ACN 

 

 

 

 

 
Hình 3.25. a) Giản đồ XRD và b) của các mẫu ACN 

 

 

 

 

 
Hình 3.27. Đường hấp phụ - giải hấp phụ (a) và Phân bố kích thước lỗ xốp 

(b) của các mẫu ACN 

 

 

 

 

 

Hình 3.28. Ảnh SEM của mẫu AC (a) và ACN-0.05 (b) 
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Các mẫu ACN có cấu trúc carbon vô định hình với một 

số tinh thể graphite, mức độ tinh thể hóa của sản phảm giảm 

dần khi tăng tỷ lệ pha tạp urea. Mẫu ACN-0.05 có nhiều đặc 

điểm thuận lợi về diện tích và kích thước lỗ xốp cho sự khuếch 

tán các ion trong việc sử dụng làm vật liệu điện cực. 

3.5.2. Khảo sát tính chất điện hoá của các mẫu ACN 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.29. a) Đường cong CV ở tốc độ quét 5 m/s và b) Điện dung 

riêng ở các tốc độ quét khác nhau của các mẫu ACN 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.30. a) Đường cong GCD ở mật độ dòng 0,5 A/g và b) Phổ tổng 

trở EIS của các mẫu ACN 

Kết quả khảo sát cho thấy các mẫu ACN có các đặc tính 

của EDLC và khả năng thuận nghịch điện hóa tốt. Khi tăng hàm 

lượng pha tạp N, điện dung riêng của các siêu tụ có xu hướng 

tăng, chứng tỏ các dị nguyên tử N trong cấu trúc đã cải thiện 

hiệu suất điện hóa của chúng bằng cách cải thiện độ khuếch tán 
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kết hợp với cơ chế giả tụ điện. Trong đó, mẫu ACN-0.05 có 

điện dung riêng cao nhất (169,3 F/g), độ ổn định, khả năng 

khuếch tán tốt và tổng trở tương đối thấp, thích hợp nhất cho 

việc ứng dụng làm vật liệu điện cực cho siêu tụ. 

3.5.3. Khảo sát tính chất điện hoá của các mẫu ACN/SiO2  

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.33. a) Đường cong CV ở tốc độ quét 5 m/s và b) Điện dung 

riêng ở các tốc độ quét khác nhau của các mẫu ACN/SiO2 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.34. a) Đường cong GCD ở mật độ dòng 0,5 A/g và b) Phổ tổng trở EIS 

của các mẫu ACNSi 

Việc bổ sung SiO2 có thể tăng sự vận chuyển điện tích từ 

dung dịch điện ly đến bề mặt điện cực, nhưng đồng thời cũng 

tăng điện trở chuyển điện tích. Bằng phương pháp nghiền bi 

đơn giản, dễ kiểm soát hàm lượng SiO2, vật liệu thu được có 

diện dung khá cao (~182 F/g), thời gian duy trì sạc xả dài, mang 

lại nhiều tiềm năng lớn trong ứng dụng làm vật liệu điện cực. 
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3.6. Kết quả quá trình điều chế ACNMn 

3.6.1. Ảnh hưởng của tỉ lệ KMnO4 đến tính chất các mẫu ACNMn 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Hình 3.35. Giản đồ XRD của các 

mẫu ACNMn 
Hình 3.36. Phổ Raman của các 

mẫu ACNMn 

 

 

 

 

 

 
Hình 3.37. Đường hấp phụ - giải hấp phụ (a) và Phân bố kích thước lỗ 

xốp (b) của các mẫu ACNMn 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.38. Ảnh SEM của mẫu (a) ACN-0.05, (b) ACNMn-1:0.02 và (c) 

Ảnh EDS mapping các nguyên tố C, O, Mn của mẫu ACNMn-1:0.02 
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Các hạt MnO phân tán đồng đều trên bề mặt sản phẩm. 

Mẫu ACNMn-1:0.02 có độ tinh thể hoá cao, diện tích bề mặt 

riêng và thể tích lỗ xốp lớn cho thấy thuận lợi trong việc nâng 

cao hiệu suất điện hoá của sản phẩm. 

3.6.2. Khảo sát tính chất điện hoá của các mẫu ACNMn 

 

 

 

 

 

 

 

Hình 3.39. a) Đường cong CV ở tốc độ quét 5 m/s và b) Điện dung 

riêng ở các tốc độ quét khác nhau của các mẫu ACNMn 

 

 

 

 

 

 

 
Hình 3.45. Đường cong GCD ở mật độ dòng 0,5 A/g và b) Phổ tổng trở EIS 

của các mẫu ACNMn 

Trong các mẫu điện cực ACNMn, mẫu ACNMn-1:0.02 

cho điện dung riêng cao nhất (gần 200 F/g) và thời gian duy trì 

sạc xả dài nhất, đồng thời có khả năng khuếch tán tốt và tổng 

trở tương đối thấp thể hiện hiệu suất điện hoá nổi bật. 
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KẾT LUẬN VÀ KIẾN NGHỊ 

 

Kết luận 

Từ những kết quả đạt được của Luận án, có thể rút ra các 

kết luận như sau: 

1. Đã điều chế thành công vật liệu than sinh học từ nguồn 

thải rơm bằng phương pháp thủy nhiệt một giai đoạn với sự có 

mặt của các muối khác nhau, trong đó muối ZnCl2 là thích hợp 

nhất cho quá trình carbon hoá và sự hấp phụ chất màu MB. 

Dung lượng hấp phụ cực đại MB của sản phẩm đạt 86,55 mg/g. 

2. Đã điều chế thành công vật liệu than sinh học từ tính từ 

rơm bằng phương pháp thủy nhiệt hai giai đoạn với các nồng độ 

khác nhau của dung dịch FeCl3. Vật liệu điều chế được có diện 

tích bề mặt riêng cao và độ từ hóa lớn. Dung lượng hấp phụ cực 

đại đạt được là 110,64 mg/g MB, 2,28 mg/g As(V) và 2,03 

mg/g As(III). 

3. Đã tổng hợp thành công vật liệu SiO2 bằng phương 

pháp hòa tan - kết tủa với nguồn nguyên liệu đầu là tro trấu. Vật 

liệu SiO2 thu được có cấu trúc pha tinh thể, các hạt phân bố 

tương đối đồng đều (khoảng 10 - 15 nm) và diện tích bề mặt 

riêng lớn (258,3 m2/g), thích hợp sử dụng trong vật liệu điện cực. 

4. Đã điều chế thành công than hoạt tính biến tính N và 

Mn từ rơm. Các sản phẩm có diện tích bề mặt riêng trên 2000 

m2/g. Các thử nghiệm đo tính chất điện hoá cho thấy khi biến 

tính bằng N, Mn và trộn với SiO2 giá trị điện dung được cải 

thiện đáng kể, lần lượt đạt 169,3; 199,7 và 181,7 F/g ở tốc độ 

quét 2 mV/s. Điện dung vẫn được bảo toàn sau nhiều chu kỳ 

phóng nạp ở các thế quét và cường độ dòng thay đổi. 



23 

Kiến nghị 

Qua những kết quả được công bố trong luận án, chúng tôi 

kiến nghị cần tiến hành một số nghiên cứu tiếp theo như sau: 

1. Mở rộng các kết quả nghiên cứu của đề tài trên quy mô 

pilot, nhằm tiến tới triển khai ứng dụng vào thực tế. 

2. Mở rộng phạm vi áp dụng các quy trình nghiên cứu 

theo hướng tận dụng nguồn carbon và silica từ các nguồn sinh 

khối thải khác như lõi bắp, vỏ cà phê, bả mía,… cũng như dịch 

thải đen giàu lignin và kiềm từ các nhà máy lọc sinh học và sản 

xuất giấy. 
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NHỮNG ĐÓNG GÓP MỚI CỦA LUẬN ÁN 

 

1. Đưa ra quy trình điều chế than sinh học biến tính bởi 

các muối khác nhau bằng phương pháp carbon hoá thuỷ nhiệt, 

là phương pháp xanh hạn chế sử dụng hóa chất, nhiệt độ và tận 

dụng phế thải nông nghiệp. Đây là công trình đầu tiên ở Việt 

Nam tổng hợp than sinh học có dung lượng hấp phụ cao từ rơm 

bằng phương pháp thuỷ nhiệt một giai đoạn. 

2. Đưa ra quy trình điều chế vật liệu than sinh học từ 

tính bằng phương pháp carbon hoá thuỷ nhiệt hai giai đoạn. 

Đây là công trình đầu tiên công bố vật liệu than sinh học có từ 

tính và dung lượng hấp phụ cao từ dịch chiết lignin của rơm. 

3. Đưa ra quy trình điều chế SiO2 từ nguyên liệu tro trấu 

bằng phương pháp hòa tan - kết tủa. Sản phẩm có cấu trúc tinh 

thể và phân bố kích thước hạt đồng đều, thích hợp để phối trộn 

với carbon hoạt tính sử dụng làm vật liệu điện cực. 

4. Đưa ra quy trình điều chế than hoạt tính biến tính N và 

Mn từ dịch chiết lignin trong KOH bằng phương pháp nhiệt 

phân trong môi trường khí trơ, một phương pháp kinh tế và thân 

thiện với môi trường. Sản phẩm than hoạt tính có hiệu suất điện 

hoá cao vượt trội so với các dòng vật liệu có nguồn gốc sinh 

khối. 
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