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SUMMARY 
 

STUDY ON DYE REACTIVE RR195 ADSORPTION ABILITY FROM  
AQUEOUS SOLUTION BY GRAPHENE OXIDE AND GRAPHENE 

 
Graphene oxide (GO) and graphene were successfully synthesized by oxidation of natural 
graphite, exfoliated and followed bythermal reduction. The products were characterized by 
BET and FITR. The adsorption equilibrium and kinetics of dye Reactive Red 195 (RR195) on 
the graphene oxide and graphene were then examined at 30 oC and pH of 5.5. Adsorption 
isotherm of the RR195 on the graphene oxide and graphene were determined and correlated 
with common isotherm equations. The equilibrium data for RR195 adsorption well fit to the 
Langmuir model, with maximum RR195 adsorption capacities of graphene and graphene 
oxide were 250 mg/g; 212.7mg/g and 58.8 mg/g, respectively. Two simplified kinetic models 
including pseudo-first-order and pseudo-second-order equation were used to investigate the 
adsorption processes. The adsorption of RR195 on graphene oxide and graphene obeys 
described by the pseudo-second-order equation.  
Keywords: Graphene oxide, Graphene, Adsorption, Isotherms, Kinetics   
 
1. MỞ ĐẦU 
Thành phần chủ yếu trong nước thải của 
các cơ sở công nghiệp dệt may, cao su, 
giấy, mỹ phẩm,… chủ yếu là các chất màu, 
thuốc nhuộm hoạt tính, các ion kim loại 
nặng và các chất hữu cơ,... Thuốc nhuộm 
trong nước thải rất khó phân hủy vì chúng 
có độ bền cao với ánh sáng, nhiệt và các tác 

nhân oxy hoá. Nhiều phương pháp được áp 
dụng nhằm loại bỏ thuốc nhuộm ra khỏi 
môi trường nước như: kết tủa hóa học, hấp 
phụ, trao đổi ion, keo tụ và sử dụng màng 
tách [1-3]. Trong số đó phương pháp hấp 
phụ là một trong những phương pháp được 
áp dụng rộng rãi và mang lại hiệu quả cao. 
Những năm gần đây, graphen (rGO) và các 
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vật liệu tổng hợp từ rGO được đặc biệt 
quan tâm do đặc điểm cấu trúc độc đáo nên 
có tính chất hấp phụ vượt trội, hơn nữa chi 
phí để sản xuất rGO từ graphit tự nhiên 
thấp hơn so với vật liệu nano cacbon ống 
[4]. rGO là một vật liệu cacbon mới, có cấu 
trúc lớp (một hoặc vài lớp), chiều dày mỗi 
lớp bằng kích thước nguyên tử cacbon, các 
nguyên tử cacbon với liên kết sp2 tạo thành 
mạng tinh thể dạng tổ ong [5]. Có nhiều 
phương pháp tổng hợp rGO, phổ biến nhất 
vẫn là phương pháp hóa học dựa trên quá 
trình oxi hóa graphit để tạo thành graphen 
oxit (GO) và quá trình khử hóa học GO 
thành rGO sử dụng các tác nhân khử phù 
hợp [4]. Một số nhà nghiên cứu đã sử dụng 
GO, rGO để xử lý các chất màu như: 
Methylen blue [6], methyl violet, orange-G, 
rhodamine-B [7], methyl orange [8], Red 
X-GRL [9], Cationic Basic Red 12 (BR 12) 
và Basic Red 46 (BR 46) [10]. Đến nay 
chưa có công trình nào công bố về sử dụng 
GO và rGO để loại bỏ thuốc nhuộm hoạt 
tính anion (dye Reactive Red RR195) ra 
khỏi dung dịch nước. Trong công trình này, 
chúng tôi chọn thuốc nhuộm hoạt tính 
RR195 làm chất màu mô hình để nghiên 
cứu khả năng loại bỏ chất màu cũng như 
động học quá trình hấp phụ trên GO bóc 
tách lớp bằng kỹ thuật vi sóng (GOVS), 
GO bóc tách lớp bằng kỹ thuật siêu âm 
(GOSA) và rGO khử nhiệt từ GOVS.  
2. THỰC NGHIỆM 
Tổng hợp GOVS, GOSA vàrGO 
GO được tổng hợp dựa trên phương pháp 
Hummer [11] đã được cải tiến bằng việc sử 
dụng tác nhân oxi hóa H2SO4 và KMnO4 đã 
trình bày trong [12]. Sản phẩm GO được 
tách lớp bằng lò vi sóng có công suất 700 

W, thời gian 2 phút (GOVS) và tách lớp 
bằng kỹ thuật siêu âm, thời gian 1 giờ 
(GOSA). Sản phẩm GOVS và GOSA được 
sấy trong tủ sấy chân không ở nhiệt độ 60 
oC thời gian 12 giờ. 
GOVS được cho vào ống thạch anh đường 
kính 3 cm có dòng N2(99,99%) đi qua, hệ 
thiết bị này được đặt trong lò và gia nhiệt 
lên 600 oC trong 1 giờ. Tốc độ khí N2: 15-
20 ml/s, tốc độ gia nhiệt 20 oC/phút. Sản 
phẩm thu được bảo quản trong bình kín. 
Hiệu suất của quá trình đạt từ 50-60%. 
Nghiên cứu khả năng hấp phụ RR195 của 
vật liệu GOVS, GOSA và rGO 
Đẳng nhiệt hấp phụ của RR195 trên GOVS, 
GOSA và rGO được tiến hành theo phương 
pháp tĩnh. Tốc độ khuấy 250 v/p, nồng độ 
ban đầu của RR195 được thay đổi từ 100- 
500 mg/L. pH của dung dịch được khảo sát 

từ 4-10, nhiệt độ (30   1) oC, khối lượng 
chất hấp phụ 0,08 g, thể tích dung dịch 0,1 
L, sau từng khoảng thời gian t lấy mẫu lọc 
tách chất rắn đem dung dịch thu được phân 
tích trên máy quang phổ UV-Vis 
(LAMBDA 35 UV/Vis) dựa trên pic ở 
bước sóng λ=542 nm. Dung lượng hấp phụ 
ở thời điểm t được xác định theo công thức: 

W
)( 0 VCCQ t

t


  

Trong đó Qt:lượng chất đã bị hấp phụ ở 
thời điểm t (mg/g), Co: Nồng độ chất bị hấp 
phụ ban đầu (mg/l), Ct: Nồng độ chất bị hấp 
phụ ở thời điểm t (mg/l), V: Thể tích  dung 
dịch chất bị hấp phụ (l), W: Khối lượng 
chất hấp phụ (g). 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
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3.1. Nghiên cứu các đặc trưng của vật liệu 
GOVS, GOSA và rGO 
Các kết quả đo đẳng nhiệt hấp phụ- khử 
hấp phụ N2 (BET, đo trên máy ChemBET-
3000) (hình 1) và phổ hồng ngoại FTIR (đo 
trên máy FT/IR-4100) của các mẫu GOVS, 
GOSA và rGO được đưa ra trên hình 2.  

 
Hình 1a: Đẳng nhiệt hấp phụ BET của 

GOSA, GOVS và rGO           
 Hình 1b: Phổ FTIRcủa GOSA, GOVS và rGO 
Hình 1a cho thấy đường đẳng nhiệt hấp phụ 
- khử hấp phụ N2 của GOVS, GOSA và 
rGO có dạng tip IV, đặc trưng cho vật liệu 
có cấu trúc lớp. Sự xuất hiện đường trễ 
chứng tỏ có sự ngưng tụ mao quản. Các 
thông số đặc trưng của GOSA, GOVS và 
rGO được trình bày ở bảng 1. Từ bảng 1 
kết quả cho thấy so với GOSA thì GOVS 
và rGO có diện tích bề mặt riêng và thể tích 
xốp lớn gấp 5-6 lần. Cả 3 mẫu GOVS, 

GOSA và rGO có hệ mao trung bình. 
Đường kính mao quản của cả ba vật liệu 
đều nằm trong khoảng từ 8-22 nm. Những 
kết quả này cũng phù hợp với các kết quả 
đã được công bố [15]. 
Bảng 1: Các thông số đặc trưng của GOSA, 

GOVS và rGO 
Thông số GOSA GOVS rGO 

S BET (m2/g) 56 331 300 
Vvi mao quản 

(cm3/g) 
0,0004 0,0015 0,018 

Vmao quản TB 

(cm3/g) 
0,283 1,781 1,596 

dmao quản (nm) 
9,6-
21,4 

7,8-
21,1 

8,8-
22,5 

SBET: Diện tích bề mặt tính theo BET 
Vmao quản: Thể tích mao quản tính từ nhánh 
giải hấp phụ bằng phương pháp BJH 

dmao quản: Đường kính mao quản tính từ 
nhánh giải hấp phụ bằng phương pháp 
BJH 
Hình 1b mô tả phổ FTIR của GOSA, 
GOVS và rGO. Quan sát phổ FTIR của 
GOSA cho thấy sự tồn tại của nhóm 
cacbonyl -C=O (1700-1730 cm-1) [16]. Các 
pic nằm trong khoảng 1200-1250 cm-1 đặc 
trưng cho sự tồn tại của liên kết C–O [14]. 
Các pic nằm trong khoảng 1500-1600 cm-1 
đặc trưng cho sự tồn tại của liên kết C=C 
trong các hợp chất aromatic [14]. Ngoài ra 
còn thấy sự có mặt của các nhóm -OH với 
pic nằm trong khoảng từ 3400 -3850 và 
1061 cm-1 [16]. Với GOVS các pic có sự 
dịch chuyển nhẹ, pic nằm trong khoảng 
3460– 3500 cm-1 vẫn đặc trưng cho nhóm 
hydroxyl (-OH), pic 1633 cm-1 đặc trưng 
cho nhóm C=C, pic nằm trong khoảng 1168 
cm-1đặc trưng cho nhóm -C-O, pic nằm 
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trong khoảng 1728 cm-1đặc trưng cho nhóm 
cacbonyl –C=O [17]. Tuy nhiên cường độ 
các pic này đều giảm đi so với GOSA. Đối 
với rGO các dải đặc trưng cho nhóm chức 
hầu như không xuất hiện trên bề mặt của 
vật liệu. Một điều đặc biệt có thể nhận thấy 
khi quan sát phổ FTIR của cả 03 vật liệu 
GOVS, GOSA và rGO đều thấy sự xuất 
hiện của một pic rất lớn tại khoảng 2400 
cm-1, pic này đặc trưng cho liên kết giữa 
GO và CO2 [17]. Giải thích cho điều này là 
do trong khoảng nhiệt độ từ 50-120 oC, GO 
dễ dàng hình thành liên kết với CO2 liên kết 
này bị phá vỡ khi nhiệt độ >210 oC [18], ở 
đây quá trình sấy tại 60 oC trong chân 
không thấp vì vậy CO2 vẫn còn sự tồn tại 
liên kết với GO.  
3.2. Quá trình hấp phụ RR195 trên 
GOVS, GOSA và rGO 
a/Ảnh hưởng pH 
Kết quả khảo sát ảnh hưởng của pH đến 
hiệu suất hấp phụ RR195 trên GOVS, 
GOSA và rGO được mô tả trên hình 2. 

 
Hình 2: Ảnh hưởng pH đến dung lượng hấp 

phụ RR195 của GOVS, GOSA và rGO 
Hình 2 cho thấy: khi thay đổi pH từ 4 tới 
10, hiệu suất hấp phụ RR195 của rGO thay 
đổi không đáng kể. Điều này là do bề mặt 
của rGO hầu như đã bị khử hết các nhóm 
chức do vậy sự hấp phụ RR195 chủ yếu 
xảy ra do các tâm hấp phụ và các liên kết 

mạnh giữa nhân thơm trong cấu trúc RR195 
với liên kết π-π của rGO [19]. Đối với 
GOVS và GOSA pH ảnh hưởng lớn đến 
khả năng hấp phụ RR195, pH càng cao 
dung lượng hấp phụ càng giảm, điều này là 
do pH càng lớn thì bề mặt GOSA và GOVS 
càng âm do vậy làm tăng lực đẩy đối với 
các anion âm RR195 nên hiệu suất hấp phụ 
giảm mạnh. Chúng tôi tiến hành chọn pH= 
5,5 cho quá trình hấp phụ vì khi pH quá 
thấp (pH<5) thì sẽ làm giảm khả năng ứng 
dụng vào thực tiễn vì các máy móc thiết bị 
sẽ dễ dàng bị ăn mòn trong điều kiện pH 
quá thấp.  
b/ Đẳng nhiệt hấp phụ RR195 trên GOVS, 
GOSA và rGO 

 
Hình 3: Sự phụ thuộc dung lượng hấp phụ 
RR195 theo thời gian tại nồng độ 200 mg/L  
Hình 3 cho thấy tốc độ và dung lượng hấp 
phụ các anion RR195 trên ba vật liệu hấp 
phụ có chiều hướng giảm dần theo thứ tự 
rGO>GOVS>GOSA. Giải thích cho điều 
này là do: đối với rGO quá trình khử nhiệt 
đã làm mất đi một phần lớn các nhóm chức 
mang điện âm trên bề mặt, do vậy bề mặt 
của rGO ít âm hơn so với GO, khi đó các 
ion âm RR195 dễ dàng tiếp cận với các tâm 
hấp phụ trên bề mặt rGO hơn so với GO. 
Mặt khác, quá trình khử nhiệt làm tăng các 
liên kết π-π của sp2C và sp3C [13,20] các 
liên kết này có ái lực lớn đối với các nhân 
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thơm trong thuốc nhuộm hoạt tính RR195 
do vậy tốc độ hấp phụ diễn ra nhanh và 
dung lượng hấp phụ cũng tăng lên. Đối với 
GOVS và GOSA trên bề mặt vẫn còn tồn 
tại các nhóm chức tích điện âm nên xảy ra 
hiệu ứng đẩy đối với các ion âm RR195 do 
vậy tốc độ và dung lượng thấp hơn. 
Kết quả xác định nồng độ cân bằng (Ce) của 
RR195 trên ba vật liệu GOVS, GOSA và 

rGO được trình bày ở bảng 2. Từ kết quả 
thu được chúng tôi xây dựng mối quan hệ 
giữa Qe và Ce theo các mô hình đẳng nhiệt 
hấp phụ Langmuir và Freundlich. Phân tích 
các dữ liệu từ đường đẳng nhiệt cho ta các 
thông số đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir, 
Freundlich của GOVS, GOSA và rGO được 
trình bày trong bảng 3.  

Bảng 2: Dung lượng hấp phụ RR195 ở các nồng độ ban đầu khác nhau 

Co (mg/L) 
Ce – GOVS 

(mg/L) 
Ce - GOSA (mg/L) Ce - rGO (mg/L) 

100 31,29 67,35 15,32 
200 88,66 159,55 71,87 
300 166,89 257,34 138,30 
400 253,77 353,82 215,69 
500 340,98 450,68 311,30 

 

Bảng 3: Các thông số đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir và Freundlich của RR195 trên GOVS, 
GOSA và rGO 

Đẳng nhiệt GOSA GOVS rGO 

Langmuir    

QMax (mg/g) 58,8 212,7 250 

KL(L/mg) 0,04 0,022 0,025 

R2 0,994 0,999 0,997 

RL 0,047 0,079 0,074 

Freundlich    

1/n 0,164 0,325 0,279 

Kf [(mg/g)(mg/l)n] 3,74 4,36 5,38 

R2 0,876 0,976 0,989 
 
Các thông số trong bảng 3 cho thấy dung 
lượng hấp phụ RR195 cực đại (QMax) của 
rGO cao nhất và đạt QMax=250 mg/g cao 
hơn so với GOVS (212,7 mg/g) và GOSA 
(58,8 mg/g). Dung lượng hấp phụ RR195 
cực đại của rGO lớn hơn GO do bề mặt 

chứa các nhóm mang điện âm ít hơn và khả 
năng tạo liên kết π-π cao hơn. Dung lượng 
hấp phụ (QMax) của GOVS lớn hơn nhiều so 
với GOSA vì diện tích bề mặt của GOVS 
lớn hơn nhiều (331 m2/g) so với GOSA (56 
m2/g).Kết quả trong bảng 3 cũng cho thấy 
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hệ số tương quan của phương trình đẳng 
nhiệt hấp phụ theo mô hình Freundlich 
(R2= 0,876- 0,989) thấp hơn so với mô hình 
đẳng nhiệt Langmuir (R2= 0,994- 0,997). 
Do đó, có thể thấy rằng quá trình hấp phụ 
RR195 trên GOVS, GOSA và rGO phù hợp 
với mô hình đằng nhiệt Langmuir.  
3.3. Động học quá trình hấp phụ RR195 
trên GOVS và rGO 
Phương trình động học hấp phụ biểu kiến 
bậc nhất dạng tuyến tính:  

ln(qe-qt) = ln(qe) – k1.t         
Trong đó: k1 (h-1) là hằng số tốc độ của quá 
trình động học hấp phụ tương tự bậc nhất; 
qe, qt là dung lượng hấp phụ ở thời điểm 
cân bằng và thời điểm t. 
Phương trình động học hấp phụ biểu kiến 
bậc 2 dạng tuyến tính:  

2
2

1
.t e e

t t
q q k q

   

Trong đó: k2 (mg/g.h) lần lượt là hằng số 
tốc độ của quá trình động học hấp phụ. 
Dựa trên số liệu thực nghiệm trên hình 3, ta 
có thể biểu thị mối quan hệ ln(qe-qt) theo 
thời gian (động học biểu kiến bậc 1) và t/qt 
theo thời gian (động học biểu kiến bậc 2) 
được thể hiện ở hình 4 và hình 5. 

 
Hình 4: Mối quan hệ ln(qe-qt) theo thời 

gian (động học biểu kiến bậc 1) 

Hình 4 cho thấy giá trị hệ số tương quan R2 
của 2 đường biểu diễn sự phụ thuộc của 
ln(qe-qt) vào thời gian nhỏ hơn 1. Đường có 
giá trị R2 lớn nhất là R2=0,966. 
Hình 5 cho thấy với phương trình động học 
biểu kiến bậc 2, cả hai giá trị R2 ứng với hai 
đường biểu diễn của GOVS và rGO đều 
xấp xỉ gần bằng 1. Từ các số liệu động học 
hấp phụ biểu kiến bậc 1 và bậc 2 ta có thể 
khẳng định rằng động học hấp phụ RR195 
trên GO và rGO tuân theo động học biểu 
kiến bậc 2. Để khẳng định thêm chúng tôi  
so sánh thêm các thông số tính toán lý 
thuyết và thông số thu được từ thực 
nghiệm. Kết quả được trình bày ở bảng 4. 
Các kết quả trong bảng 4 cho thấy dung 
lượng hấp phụ tính toán theo lý thuyết và 
thực nghiệm bậc 1 có sự chênh lệch rất lớn 
trong khi đó sự chênh lệch dung lượng hấp 
phụ tính toán theo lý thuyết và thực nghiệm 
bậc 2 là không đáng kể, điều này khẳng 
định một lần nữa quá trình hấp phụ RR195 
trên GOVS và rGO tuân theo động học biểu 
kiến bậc 2.  
 

 
Hình 5: Mối quan hệ t/qt theo thời gian 

(động học biểu kiến bậc 2)
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Bảng 4: Một số tham số của phương trình động học biểu kiến bậc 1 và bậc 2 
Nồng độ 

mg/L 
Dạng phương trình 

động học bậc 1 
R1

2 k1 (h-1) qe, exp (mg/g) qe, cal (mg/g) 

GOVS/200 ln(qe-qt) = 4,514-0,247.t 0,966 0,247 140,01 90,03 

rGO/200 ln(qe-qt) = 3,678-0,368.t 0,962 0,368 160,16 39,12 

Nồng độ 
mg/L 

Dạng phương trình động 
học bậc 2 

R2
2 k2 (g/mg.h) qe, exp (mg/g) qe, cal (mg/g) 

GOVS/200 t/qt= 0,0077+0,0071t 0,999 0,0065 140,01 140,84 

rGO/200 t/qt= 0,0018+0,0061t 0,995 0,0206 160,16 163,93 

 
qe, cal: giá trị dung lượng hấp phụ cân bằng 
tính toán theo phương trình động học 
qe, exp: giá trị dung lượng hấp phụ cân bằng 
theo thực nghiệm 
4. KẾT LUẬN 
- Đã tổng hợp thành công GO bằng phương 
pháp oxi hoá từ graphit tự nhiên, tách lớp 
bằng kỹ thuật siêu âm và vi sóng. rGO 
được điều chế bằng cách khử nhiệt GO 
tổng hợp được. 
- Vật liệu GOVS, GOSA và rGO đều có 
khả năng hấp phụ RR195. Tốc độ và dung 
lượng hấp phụ các anion RR195 trên ba vật 
liệu hấp phụ giảm dần theo thứ tự 
rGO>GOVS>GOSA. Hấp phụ RR195 trên 
GOVS, GOSA và rGO phù hợp với mô 
hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir. Thông 
số động học thu được từ thực nghiệm và 
tính toán lý thuyết khẳng định hấp phụ 
RR195 trên GOVS và rGO tuân theo mô 
hình động học biểu kiến bậc 2. 
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