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SUMMARY

STUDYING THE STRUCTURE AND CHARACTERISTIC PROPERTIES OF
CARBON AEROGEL/TiO,/CNTs NANOCOMPOSITE MATERIALS APPLIED
AS ELECTRODE FOR CAPACITIVE DESOLVATION EQUIPMENT (CDI)

In this study, carbon aerogel (CA) from sugarcane bagasse, TiO, and carbon nanotube were fabricated to
nanocomposite to be used as electrode for desalination equipment using CDI capacitive technology.
CA/TiO,/CNTs nanocomposite material has advantages due to inheriting properties from CA materials such
as high surface area, electrochemical stability of TiO, and high electrical conductivity of CNTs. The
CA/TiO,-30/CNTs-5 nanocomposite has outstanding capacitance reaching 167 F/g and high charge-
discharge durability of 1000 cycles. Investigating the desalination ability, the CA/TiO,-30/CNTs-5 electrode
achieved a high salt adsorption capacity value of ~21 mg/g with a fast salt adsorption rate at a potential of
1.4V.

Keywords: nanocomposite, carbon aerogel, TiO,, CNTSs, electrochemical impedance spectroscopy.

1. MO PAU nudc cang tram trong hon [1]. Mot théng
ké cho thdy ti nam 2025, s& c6 khoang
1,8 ty nguoi phai d6i mat véi tinh trang
khan hiém nudc ngot. Do d6, viéc khi
mudi nudc bién/nuéc lo va xur ly/tai st
dung nudc thai da nhan dwoc sy cha y
dang ké [2]. Vi vay viéc phét trién mot
cbng ngh¢ loc nudc véi gia thanh phu hop

Anh huéng tir bién ddi khi hau ngay cang
nghiém trong khién cho tinh trang han
han va xam nhap man dién ra thuong
xuyén hon, cing v&i d6 1a nhu cau s
dung nudc ngot cua con ngudi cho muc
dich sinh hoat va phat trién kinh té ngay
cang 16n khién cho tinh trang khan hiém
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& mot thach thuc 16n hién nay. Coéng
nghé khu ion dién dung (Capacitive
deionization, CDI) la mét quy trinh 1a mot
lya chon tiém ning thay thé cho cac cong
nghé khir mudi dang duoc thwong mai
hoa hién nay nham giai quyét nhiing han
ché nhu hoat dong ¢ ving thé thip, tiét
kiém ning lwong, han ché bam dinh va
than thién vai moi truong [3]. CDI hoat
dong dua trén qua trinh dién hap thu cac
ion, chuyén cac ion tir dung dich nuéc
sang bé mit dién cuc carbon c6 do xop
cao bang cach dit mot dién truong bén
ngoai 1én mot cap dién cuc [4]. Thong
thuong, cac ky thuat dién dung khur ion
déu c6 co ché hoat dong twong ty nhau,
su khac biét chinh dén tir ciu tao va thiét
ké cua hé do. Trong nhitng nim gan day
c6 sy gia ting nhanh chong cua cac thiét
ké hé¢ CDI nhu: CDI dao (inverted
capacitive deionization-i-CDI), CDI di¢n
cuc dong chay (flow-electrode capacitive
deionization-FCDI), CDI lai (hybrid
capacitive deionization-HCDI),...[5]. Céac
nghién ctu gan day cho thdy kha ning
hap phu mudi caa hé CDI c6 thé dugc
tang lén dang ké khi thay thé mot trong
cac dién cuc carbon bang mét dién cuc
oxy hoa khtr, phwong phap nay dugc goi
la dién dung kht ion lai - HCDI. Bién tr¢
thap, dién dung cao, va kha ning dan dién
t6t cua dién cuc CDI 14 cac yéu té quan
trong dé dat hiéu suat khir man cao va luu
trit nang lwong hiéu qua. Cac oxit kim
loai chuyén tiép (Transition metal oxides-
TMO) dugc st dung dé ché tao dién cuc
c6 cac tinh chat nay [6].

Mot trong nhitng chién luoc phd bién 1a
thiét ké vat liéu dién cuc tu hd trg bang
cach phat trién tryc tiép céc vat lisu TMO
hoat dong trén carbon. Phuong phap nay
két hop céc uu diém va giam thiéu nhitng
han ché cua ca hai thanh phan, tao ra mot
mang ludi dan dién lién tuc trong vat liéu
composite va giam dién tro do hop chat
kim loai gay ra. Theo phuong phap nay,
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dién cuc hoat dong oxi hoéa khir sé loai bo
cac ion khoi dung dich théng qua qua
trinh dan cai ion vao trong ciu trdc vat
liéu. Do d6 kha ning hap phu mubi khdng
con bi phu thugc vao dién tich bé mat vat
lieu. Trong sé céc oxide kim loai chuyén
tiép, titanium dioxide (TiO,) ciing thuong
duoc lya chon dé Iam vat liéu dién cuc
cho cac tu dién nho tinh chat phong pha
cua ching trong tu nhién, tong hop dé
dang, tinh 6n dinh héa hoc va than thién
v&i moi truong [7-8].

Trong nghién ctu nay, ching toi tiép tuc
tap trung nghién ciu anh huong cua vat
liéu composite nano TiO, dugc téng hop
bang phuong phap sol-gel [9] c6 b sung
carbon dan CNTs ¢ cac ti 1€ khac nhau
vao trong ciu tric cua dién cuc carbon
aerogel (CA) c6 ngudn goc tir ba mia da
duoc nghién cuu boi tac gia Nguyén
Thanh Tung va cong su [10] véi mong
muén tim ra ti 1¢ téi uvu va ning cao hiéu
suat loc mudi cuia CA. Nham dong gop
thém thong tin moi vé phuong phéap ché
tao vat liéu dién cuc, nang cao hiéu qua
loc nude cua hé thong khir ion dién dung
va cai thién kha nang luu trir nang lugng.

2. THUC NGHIEM
Tong hep vt liéu nano TiO,

TiO, dugc téng hop bang phuong phap
sol-gel. Cho 2,87 mL titanium (IV)
isopropoxide (97%, Sigma Aldrich) vao
cbc dyng sin 10,0 mL dung dich
isopropanol (99,7%, Fisher) va dat 1én
may khuay tir khdng gia nhiét & nhiét do
phong thi nghiém. Thém tiép ting giot 5
mL nudc cat vao hdn hop trén, tiép tuc
khudy trong thoi gian 1 gio dén khi tao
thanh gel. Say gel ¢ 100 °C trong 12 gio.
Sau d6 nghién va nung san pham & 500 °C
trong 2 gio. San pham sau khi nung duoc
rira nuéc cat nhidu 1an bang phuong phap
loc &p suat thap. Cubi cuing, say khd & 100
°C trong 12 gio thu duoc bot TiO, mau
trang.



Ché tao mang dién cuc vat
composite CA/TiO2/CNTs

San pham TiO2 sau khi duoc tong hop
dugc mang di tron véi CA, CNTSs, va C65
theo ti 18 khéi lwong (bang 1). Cho hdn
hop trén vao cdi ma ndo va nghién cho
dén hdn hop ddng nhat. Sau d6 thém vao
chat két dinh PVAIGA (95:5) theo ti 18
khdi luong (CA/TiOo/CNTSs)/keo 1a 9/1 va
khuay dong héa hdn hop & toc do 14 000
rpm trong 5 — 10 phat dé tao hé vat liéu
composite sét dong nhat.

ligu

bién cuc composite dugc ché tao bang

cach quét vat lieu composite 1én dé

graphite bang phuong phap doctor-blade

va mang di say khd ¢ 120 °C trong 4 gio.

Bang 1 V@t licu composi;e CA/TiO2/CNTs vai t7 Ié
phoi tron theo khoi lirong khac nhau.

Tharjh
han

CA TiO, CNTs Ces

(%owt) (%wt) (Yowt) (%Yowt)
Maiu

CAITIO,-
30/CNTs-1

CAITIO,-
30/CNTs-3

CAITIO,-

30/CNTs-5 30 5 >

Nghién ciu cu tric, hinh thai hoc cia
dién cuc composite CA/TiO,/CNTs

Cau truc caa vat lieu composite tong hop
dugc phan tich bang phuong phéap nhleu
xa tia X (D8 Advance (Bruker), nguon Cu
c6 buc xa MK, = 1,5689 A) trong khoang
g6c quét tir 20 — 70 ° (0,1 °/s) voi thong sb
6 mang duoc tinh tir gian d6 XRD. Hinh
thai bé mat va phan bd hat dugc phan tich
bang kinh hién vi dién tar quét SEM
(JSM-6510LV).

Tinh chat dién hoa cua dién cuc dugc
khao sat bang cac phuong phap do quét
thé vong tuan hoan (CV) trong khoang thé
tir 0,0 dén 1,0 V voi tée do quét lan luot
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la 5, 10, 25, 50, 75, 100 mV/s va phuong
phap phd tong tré dién hoa (EIS) trong
viing tan s6 0,1 Hz dén 10° Hz bang dung
dich Na;SO, 1M sir dung thiét bi Gamry
1010T, My. Khao sat do bén dién cuc
bang phuong phap phong nap & dong cb
dinh 1 A/g trong khoang thé 0 — 1,5 V
trong 1000 chu ky (LANHE — CT3001).

Khio sat kha niang hiap phu mubi cia
dién cuc composite CA/TiO,/CNTSs

Khao sat kha ning hip phu mudi cua vat
licu dugc thuc hién bang hé HCDI quy
md phong thi nghiém véi anode 1a dién
cuc composite CA/TiO,/CNTs va cathode
la dién cuc carbon aerogel (CA) dugc dat
dbi xtng vai dién tich 3x2,5 cm c6 mang
trao doi ion duoc dit ¢ gita. Nong do
khao sat dung dich NaCl ¢ 200 ppm véi
dién thé &p ¢ dinh ¢ 1,4 V theo co ché
Batch-mode.

3. KET QUA VA BIEN LUAN

Cdu trGc va hinh thai
CAJTiO,/CNTs

Két qua nhiéu xa XRD cta mau cac vat
liéu composite CA/TiO2/CNTs duoc trinh
bay ¢ hinh la. Cac dinh nhidu xa xuat
hién & vi tri 20 1a 25,24°% 37,81°% 48,08°;
54,11° 55,00°% 62,66° 75,11° twong ing
véi cac mat mang (101), (004), (200),
(105), (211), (204) va (116) phd hop Véi
thong s chuan cia TiO, pha anatase
(ICSD-01-089-4921), diéu do ching to
rang khong co su thay doi Cau trdc trong
tinh thé TiO, trong qua trinh tong hop vat
liéu nay. Ngoai ra, khdng cd su xuat hién
cua cac dinh dac trung cua CNTs trong
gian 46 XRD cua cac vat liéu composite
c6 thé 1a vi dinh ddc trung ciia CNTS
((002) tai 26,2 °) da bi che khuat boi dinh
(101) tai 25,4 ° cua anatase TiO,. Céc
dinh nhidu xa dic trung cua tinh thé
carbon va TiO, tring nhau tai géc 25,0 °
cho ta thdy dugc day 1a sy hinh thanh pha
tinh thé chu yéu cua vat liéu composite
TiO,. Gian d6 khdng quan sat thdy su xuat

cua vat liéu



hién caa pha khac trong cac mau vat liéu,
chang to day 1a vat liéu composite két tinh
t6t. Céc hinh 1b-d cho thy hinh théi va
kich thudéc cua vat liéu composite
CA/TiO,/CNTs dugc quan sat qua kinh
hién vi dién tr quét (SEM). C6 thé thay
rang cac hat composite TiO, trén cac nén
carbon khac nhau déu c6 chung dang hinh
cau, bé mat gd ghé va céc hat phan b kha
ddng déu, c6 cau trdc 16 xdp tao su tiép
xUc giita dién cyuc vai chat dién phan tir d6
lam tang hiéu qua hap phu ion. O cac mau
déu thay dugc hinh dang cua CNTs phén
bé déng déu, lam ting d6 dan cua vat liéu.

Tinh chdt dién héa cua dién cuc
CAJ/TiO,/CNTs
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Quan sat trén hinh 2a-c ta nhan thiy céac
duong CV cua cidc mau compsotie
CAJ/TiO,/CNTSs ¢ toc do quét khac nhau
déu co6 xu huéng gan gidng véi duong
CV trong tu dién ly tuong (hinh chir
nhat) diéu ndy chimg minh dugc qua
trinh luu trix dién tich cha yéu théng qua
co ché dién dung 16p kép va co tinh
thuan nghich. Ngoai ra, duong CV khong
c6 sy xuat hién rd rang cua miii oxy hoa -
khtr. Tuy nhién cac nghién ctu vé dién
cuc TiO, chang minh riang TiO, c6 tinh
chat luu trir ning luong theo co ché gia
dién dung dya trén qua trinh thay doi
trang thai oxy héa khu cua Ti** « Ti**
trén bé mat dién cuc.

Hinh 1 (a) Gian d@6 nhiéu xq tia X ciia cac mau CA/TiO,/CNTs va anh SEM cua cac mau (b) CA/TiO,-
30/CNTs-1, (c) CA/TiO»-30/CNTs-3, (d) CA/TiO-30/CNTs-5.

So sénh gia tri dién dung riéng cua cac
mau dién cuc compsite CA/TiO,/CNTs
trong dung dich Na;SO, 1 M ¢ cac téc do
quét khac nhau (hinh 2d). Bié¢n dung riéng
cua mau CA/TiO,-30/CNTs-5 dat gia tri
I6n nhét 1a 167 F.g, d6i v6i cac mau
khac CA/TiO,-30/CNTs-1, CAJTIO,-
30/CNTs-3 lan luot 13 129 F.g*, 154 F.g*
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& cung toc do quét 5 mV/s. Hinh 2d con
cho thay cho thay dién dung riéng cua cac
mau dién cuc s& giam dan khi ta ting toc
d6 quét. Giai thich cho diéu nay, gia tri
dién dung phan anh kha nang tich tri
ning luong cua dién cuc, khi toc do quét
tang 1én cac ion khong du thoi gian dén bé
mat dién cuc tor d6 lam giam kha nang



tich trit ning lwong. Cu thé gia tri dién
dung giam & cac mau CA/Ti0,-30/CNTs-
5; CA/TiO,-30/CNTs-3, CAITIO,-
30/CNTs-1 & 5 mV/s so véi 100 mV/s lan
luot la 45,36 %; 42,13 %, 41,33 %.

Hinh 2e biéu dién phé tong trg dién hoa
sir dung dé danh gia qu4 trinh chuyén dién
tich va d6 dan dién cua dién cuc
CA/TiO,/CNTs. Do déc cua cung khuéch
tan dién tich thé hién hiéu qua khuéch tan
ion trong cau tric x6p cua dién cyc. Tai
ving tan sé trung binh thi quéa trinh
khuéch tan Warburg dic trung boi duong
thang vai hé sé goc 45° diéu nay ching
minh duoc cho qua trinh chuyén ion dién
ra trén bé mat TiO,. Hé sb khéch tan ion
dugc tinh dya trén cong thuc

R2T?
2A%n2F4c%02
Mau CA/TiO»-30/CNTs-3 c6 gid tri rat tbt
| 2,002x10™ cm?/s thé hién su khéch tan
ion hiéu qua vao trong cau tric xp cua
vat lieu trong khi cac mau CA/TIO,-
30/CNTs-1 va CA/TiO,-30/CNTs-5 ¢ hé
s6 khuéch tan kha nho lan luot 13
1,314x10™ cm?/s va 0,549x10™* cm?/s.

Hinh 2f cho thay duong cong phong nap
cua hé¢ CA/TIO,/CNTS||CA cb dang hinh
tam giac can, dac trung cho qua trinh
phong sac ddi xtng. Thoi gian phéng nap
cia cac mau khong chénh léch nhiéu.
Ngoai ra dudng GCD con cho biét théng
tin caa dién thé roi Ugrep.

D =

Sy giam dién tré roi dong nghia véi su
ting do dan dién cua dién cuc composite
din dén tang cac gia tri dién dung riéng.
MAu CA/Ti0,-30/CNTs-5 c6 dién thé roi
43,1 mV ung véi dién tro roi thip nhat
15,13 Q dan dén dién dung riéng cao nhat
145 F/g, két qua nhitng mau con lai dugc
trinh bay trong bang 2. Hinh 2g cho thay
d6 6n dinh caa dién dung riéng qua 1000
chu ki. Nhin chung gia tri dién dung cua
cac mau dién cuc déu giam sau 1000 chu
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Ki chung dién cuc composite
CAJTiO,/CNTs c6 do bén cao ung dung
cho cong ngh¢ khtr ion dién dung.

Bang 2 Bang két qua do GCD ciia C4c mau
CA/TiO,/CNTs ¢ chu ky 100.

Thoi ..

i G e i
go'}‘/CT,\i,%'_l 26,7 22,18 131 131
;ﬁ’g,j?g'_s 335 17,56 143 143
%T,j?g_s 431 1513 145 145

Current (8)

2 )
Scan rate {mVis)

2,0y (OB

E

@
Zyzq (Ohm)

Hinh 2 Puwong cong CV cua mdu dién cuc
CA/TiO,/CNTs trong dung dich Na,SO, 1 M (a)
CA/TiO,-30/CNTs-1; (b) CA/TiO,-30/CNTs-3; (c)
CAITiO,-30/CNTs-5; (d) do thi dién dung riéng
ciia CAc mdu dién cuc ¢ Cac toc dg quét 5, 10, 25,
50, 75 va 100 mV/s; (e) phé EIS dang Nyquist cuia
dién cuc; (f) dwong GDC tgi mdr dé dong 1 Alg
ciia Cac mau tai chu ki 100 va (g) dién dung riéng
cia cac mau qua 1000 chu k.
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Hinh 3 (a) do thi thay déi nong dé trong thoi gian 60 phit va (b) do thi biéu dién gié trj mSAC cia
cac dién cut ¢ nong dé tir 200 ppm cua cAc mau CA/TiO,/CNTs||CA tai gid trithe 1,4 V.

Khao sat va danh gia kha nang khir man
Hinh 3 danh gia kha nang khir man cua hé
dién cuc duogc thuc hién & dién thé &p la
1,4 V véi ché do bom tuan hoan, dung
dich NaCl & céc nong do tir 200 ppm
duoc bom véi tée do dong 1a 30 mL/phit.
Hinh 3a md ta sy thay d6i cua nong do
theo thoi gian ciia qua trinh hap phu mudi
cua cac mau dién cuc
CAJ/TiO,/CNTS||CA. Ta c6 thé thiy nong
dd mudi cua cdc mau dién cuc c6 xu
huéng giam trong 30 phat dau, cho thay
dugc sy khir ion cua cac mang dién cuc,
sau d6 noéng do6 dan on dinh do gan dat
bdo hoa va it thay doi nong do trong 30
phit tiép theo. Hinh 3b thé hién gia tri
dung lugng hap phu cuc dai cua cac mau
dién cuc composite CA/TiO,/CNTs ¢
dién thé 1.4 V. Gia tri mSAC cia mau
tang dan khi ham luong CNTs ting dan
va dat gi4 tri cao nhat 20,83 mg/g & mau
CA/TiO,-30/CNTs-5.

4. KET LUAN

Trong nghién cau nay, vat liéu nano
anatase-TiO, su dung lam dién cuc
composite CA/TIO,/CNTs da giap cai
thién hiéu qua khir man cua CA tir bd mia.
Dién cuc ¢6 ciu trlc tiém ning trong tng
dung khtr man véi mSAC = 20.83 mg/g
(d6i voi mau CA/TiO,-30/CNTs-5 ¢ nong
d6 200 ppm). Ngoai ra, ta nhan thy dugc
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dién cuc co cau tric x6p cd nhiéu 15 tréng
gitip ting kha nang luu trir dién tich. Bang
ching 1a dién dung riéng cao nhat thu
duoc tir dién cuc CA/TIO, -30/CNTs-5
tai toc d0 5 mV.s* trong dung dich
Na,SO; 1 M 1a 167 F.g™ véi hinh dang
duong cong CV gan nhu hinh chit nhat,
tich dién theo co ché dién dung Iop kép.
LOT CAM ON

Cong trinh dwogc hoan thanh vaéi su tai tro
kinh phi cua Vién Han lam Khoa hoc va
Cong nghé Viét Nam (Pé tai thudc cac
huéng KHCN uu tiénnam 2023-2024, ma
s6 VAST07.01/23-24).
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