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POTENTIAL APPLICATION OF ZEOLITE/MNPS COMPOSITE  

FOR THE REMOVAL OF CRYSTAL VIOLET IN AQUEOUS SOLUTION 
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ARTICLE INFO ABSTRACT 

Received:  23/9/2023 This research introduced a simple synthesis of zeolite/MNPs composite at 

conditions as follows: a weight ratio of MNPs:zeolite = 1:4 (w/w), a 

volume ratio of ethanol:H2O = 1:10 (v/v), 5 mL tetraethyl orthosilicate 

(TEOs), 90
o
C and 4 hours. Some analysis methods such as XRD, FTIR 

and SEM were used to determine the presence of MNPs and zeolite with 

the uniform shape, size and distribution. The chemical composition was 

analyzed using XRF with the content of SiO2; Al2O3 and Fe2O3 of 

41.11%; 27.75% and 30.78%, respectively. Moreover, the evaluation of 

crystal violet (CV) removal was implemented at pH ~ 7, CV dosage of 

0.75 g/L, initial CV concentration of 100 mg/L and contact time of 30 

minutes, the adsorption capacity and efficiency were 103.37 mg/g and 

70.64%, respectively. The CV adsorption fitted with the Sips isotherm 

model and Elovich kinetic model. The adsorption mechanism is mainly to 

adsorb on the surface heterogeneously and a physical adsorption. The CV 

adsorption efficiency decreases from 70.64% to 42.26% after 5 cycles. 

The above results also reveal a potential application of zeolite/MNPs 

composite towards the wastewater treatment including organic dyes. 
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THÔNG TIN BÀI BÁO TÓM TẮT 

Ngày nhận bài:  23/9/2023 Nghiên cứu này giới thiệu quy trình tổng hợp composite zeolite/MNPs 

đơn giản ở điều kiện tổng hợp: tỷ lệ khối lượng giữa MNPs:zeolite = 1:4 

(w/w), tỷ lệ ethanol:H2O = 10:1 (v/v), 5 mL tetraethyl orthosilicate 

(TEOs), 90
o
C và 4 giờ. Các phương pháp phân tích XRD, FTIR và SEM 

nhằm xác định sự hiện diện của MNPs và zeolite với hình dạng, kích 

thước và sự phân bố khá đồng đều. Thành phần hóa học của composite 

được phân tích bằng XRF với hàm lượng SiO2; Al2O3 và Fe2O3 là 

41,11%; 27,75% và 30,78%. Đánh giá khả năng xử lý crystal violet (CV) 

được thực hiện ở điều kiện pH ~ 7, khối lượng composite 0,75 g/L, nồng 

độ CV 100 mg/L và thời gian 30 phút, dung lượng và hiệu suất hấp phụ 

lần lượt là 103,37 mg/g và 70,64%. Quá trình hấp phụ CV phù hợp với 

mô hình đẳng nhiệt Sips và mô hình động học Elovich. Cơ chế của quá 

trình là hấp phụ trên bề mặt không đồng nhất và hấp phụ vật lý. Hiệu suất 

hấp phụ CV của composite giảm từ 70,64% đến 42,26% sau 5 chu kỳ. 

Các kết quả trên cũng cho thấy tiềm năng ứng dụng của composite 

zeolite/MNPs trong xử lý nước thải chứa thuốc nhuộm hữu cơ. 
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1. Giới thiệu 

Ô nhiễm nguồn nước ngày càng trở nên nghiêm trọng hơn, trong đó ô nhiễm thuốc dệt nhuộm 

sẽ gây mất mỹ quan và ảnh hưởng lớn đến môi trường sinh thái. Crystal violet (CV) là thuốc 

nhuộm cation được sử dụng rộng rãi trong các ngành công nghiệp dệt nhuộm, khi tiếp xúc trực 

tiếp có thể gây nguy hại cho sinh vật và con người như đột biến, nhiễm trùng máu, và ung thư 

[1], [2]. Các phương pháp xử lý nước thải hiện nay là phương pháp hóa học, xúc tác, hấp phụ,...; 

trong đó, hấp phụ là phương pháp phổ biến do xử lý ô nhiễm hiệu quả, quy trình đơn giản và giá 

thành hợp lý [3]. Vật liệu Fe3O4 (MNPs) được nghiên cứu và ứng dụng trong xử lý ô nhiễm 

nguồn nước do diện tích bề mặt riêng lớn, dễ thu hồi, nhưng hạn chế là dễ bị kết tụ và oxy hóa 

nên chúng thường được chức năng hóa bề mặt nhằm khắc phục các nhược điểm trên [4], [5]. 

Zeolite với cấu trúc rỗng xốp và có khả năng xử lý hiệu quả các loại thuốc nhuộm và kim loại nặng; 

nhưng zeolite có kích thước hạt nhỏ nên rất khó thu hồi sau khi hấp phụ [6] – [8]. Sự kết hợp giữa 

zeolite và MNPs nhằm tăng cường khả năng xử lý của chúng đối với thuốc nhuộm và thu hồi vật 

liệu dễ dàng bằng từ trường ngoài. Nhiều công trình nghiên cứu đã tổng hợp composite từ MNPs và 

zeolite để xử lý thuốc nhuộm funshin, Zn
2+

 và methylene blue [3], [9]. Nghiên cứu này nhằm tổng 

hợp zeolite/MNPs dựa trên tiền chất tetraethyl orthosilicate (TEOs) bằng sự đính kết bề mặt. Khả 

năng hấp phụ CV của composite được đánh giá và cơ chế của quá trình hấp phụ được dự đoán bằng 

các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir, Freundlich, Sips, Temkin và Redlich-Peterson và động 

học giả kiến bậc 1, bậc 2, Elovich, động học khuếch tán nội hạt. 

2. Phương pháp nghiên cứu 

2.1. Hoá chất  

Các hóa chất được sử dụng trong nghiên cứu có độ tinh khiết cao và có nguồn gốc từ Xilong 

như iron (III) chloride hexahydrate 99%, iron (II) chloride tetrahydrate 98%, ammonia hydroxide 

25-28%, sodium hydroxide 96%, bột nhôm 97%, TEOs 98%, ethanol 96%, hydrochloric acid 36-

38%, potassium hydroxide 90%, CV 99% và potassium chloride 99%. 

2.2. Tổng hợp vật liệu composite zeolite/MNPs 

Quy trình tổng hợp MNPs được thực hiện bằng phương pháp đồng kết tủa ở tỷ lệ mol 

Fe
2+

:Fe
3+

:NH3 = 1:2:8, 80
o
C, 1 giờ, khuấy 300 rpm và sục khí N2 [10]. Zeolite được tạo thành với 

tỷ lệ mol SiO2:Al2O3 = 4, 90
o
C, 4 giờ [6]. Quy trình tổng hợp composite zeolite/MNPs được kế 

thừa và phát triển thêm ở phần tạo thành zeolite từ tiền chất TEOs [11] và được thực hiện ở tỷ lệ 

khối lượng MNPs:zeolite = 1:4 (w/w). Hỗn hợp ethanol:H2O với tỷ lệ 10:1 (v/v), a (g) MNPs, 5 

mL dung dịch TEOs và 25 mL dung dịch NaOH 10% được siêu âm trong 30 phút. Dung dịch 

NaAlO2 (25 mL) được phối trộn vào dung dịch trên để thu được hỗn hợp gel. Sau 2 giờ khuấy ở 

50
o
C, hỗn hợp này được gia nhiệt đến 90

o
C và khuấy 4 giờ. Hỗn hợp huyền phù được lọc rửa với 

nước cất và ethanol 96% đến pH trung tính, sau khi sấy thu được zeolite/MNPs. Vật liệu 

MNPs/SiO2 được tổng hợp tương tự như quy trình trên nhưng chỉ dừng lại ở phần thủy phân 

TEOs trong dung dịch NaOH và siêu âm trong 30 phút. Sản phẩm được tách, rửa đến pH trung 

tính và sấy để thu được MNPs/SiO2 và là mẫu đối chứng để đánh giá hiệu quả hấp phụ CV so với 

MNPs và zeolite/MNPs. 

2.3. Đánh giá tính chất của vật liệu composite zeolite/MNPs 

Các phương pháp phân tích được sử dụng: nhiễu xạ tia X (XRD) (Empyrean, PANalytical), 

phổ hồng ngoại biến đổi Fourier (FTIR) (MIR/NIR Frontier, PerkinElmer), diện tích bề mặt riêng 

và thể tích lỗ rỗng (BET) (Nova 1000e), quang phổ huỳnh quang tia X (XRF, XRF-1800), kính 

hiển vi điện tử quét (FE-SEM) (Hitachi S-4800) để xác định đặc trưng và cấu trúc của 

zeolite/MNPs. 
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2.4. Đánh giá hiệu quả xử lý CV của composite zeolite/MNPs 

Điểm đẳng điện của zeolite/MNPs (pHpzc) được xác định bằng sự chênh lệch pH giữa dung 

dịch trước và sau khi ngâm 0,02 g composite trong 20 mL dung dịch KCl 0,1 M, pH của dung 

dịch được điều chỉnh từ 2–12 bằng KOH 0,1 M hoặc HCl 0,1 M sau 24 giờ. Các yếu tố ảnh 

hưởng đến quá trình hấp phụ CV: pH 5–9; khối lượng vật liệu 0,25–2,0 (g/L); nồng độ dung dịch 

10–200 (mg/L); và thời gian 15–2880 (phút). Ảnh hưởng của pH được thực hiện tại pH 5–9, khối 

lượng vật liệu 1,0 (g/L), nồng độ dung dịch 25 (mg/L) và thời gian 30 (phút); các yếu tố còn lại 

được khảo sát tương tự. Các thí nghiệm của nghiên cứu được lặp lại tối thiểu ba lần để đảm bảo 

độ chính xác của phép đo. Nồng độ CV trước và sau khi hấp phụ được xác định bằng thiết bị 

UV–2800 ở bước sóng λ = 590 nm. Dung lượng hấp phụ qt (mg/g) và hiệu suất hấp phụ H (%) 

được tính toán: 

   
(     )   

 
                                                                  ( ) 

 

  
     
  

                                                                       ( ) 

với Co (mg/L) và Ct (mg/L): nồng độ ban đầu và nồng độ ở thời gian t; V (L) là thể tích dung 

dịch và m (g) là khối lượng chất hấp phụ. Quá trình giải hấp phụ CV của zeolite/MNPs được thực 

hiện với dung dịch NaOH 0,5 M ở tỷ lệ rắn:lỏng = 0,75:1 (w/v) trong 30 phút [12]. Sau khi giải 

hấp, composite được rửa đến pH trung tính và sấy. Điều kiện thí nghiệm về khả năng tái sử dụng 

dựa trên điều kiện tối ưu của quá trình hấp phụ. 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Tính chất của MNPs, zeolite và composite zeolite/MNPs  

Hình 1a trình bày các peak đặc trưng của MNPs ở góc 2 theta: 30,48
o
; 35,63

o
; 43,25

o
; 57,22

o
 

và 62,79
o
, phù hợp với thẻ chuẩn (JCPDS, 01–072–2303) có cường độ nhiễu xạ ổn định chứng tỏ 

MNPs có cấu trúc spinel nghịch đảo với cấu trúc lập phương tâm mặt [10]. Cường độ peak của 

MNPs/SiO2 giảm so với MNPs và không thấy các peak đặc trưng của SiO2, chứng tỏ SiO2 chủ 

yếu ở dạng vô định hình [13]. Các peak đặc trưng cho SiO2 xuất hiện ở một dãy rộng với góc 2 

theta: 10–20
o
 nhưng cường độ không cao [11]. Zeolite và zeolite/MNPs được tổng hợp trong 

nghiên cứu này có các peak đặc trưng và phù hợp với thẻ chuẩn của zeolite NaA, NaX và NaP1 

tương ứng (JCPDS, 38–0237, JCPDS, 43–0142 và JCPDS 39–0219) [14]. Các đỉnh nhiễu xạ của 

zeolite được tìm thấy ở các góc 2 theta: 6,12
o
 và 23,31

o
 (zeolite NaX); 7,18

o
; 10,17

o
; 12,46

o
; 

23,99
o
, 29,94

o
 và 34,18

o
 (zeolite NaA); 21,67

o
 (zeolite NaP1). Đối với composite zeolite/MNPs, 

cường độ của các peak đặc trưng cho zeolite giảm đồng loạt, một vài đỉnh nhiễu xạ bị mất đi tại 

góc 2 theta 11,73
o
 và 20,07

o
 (zeolite NaX) và 16,11

o
 (zeolite NaA) có thể là do sự che chắn của 

các hạt MNPs. Nhìn chung, các peak đặc trưng của MNPs và zeolite đều xuất hiện với cường độ 

khá cao và rõ ràng, chứng minh sự hiện diện đồng thời của MNPs và zeolite trong composite. 

Zeolite/MNPs và MNPs có tính thuận từ và độ từ hóa bão hòa lần lượt là 10,22 emu/g và 72,23 

emu/g (Hình 1b), độ từ hóa bão hòa này giảm là vì MNPs được đính kết lên zeolite và phù hợp 

với nghiên cứu về MNPs/zeolite/cellulose (~ 13 emu/g) [8]. 

Hình thái của MNPs, zeolite và zeolite/MNPs (Hình 2) cho thấy có sự kết tụ giữa các hạt 

MNPs hình cầu là do kích thước của chúng rất nhỏ [11]. Sự xuất hiện đồng thời của các loại 

zeolite NaX, NaA và NaP1 dẫn đến hình dạng và cấu trúc đặc trưng riêng của mỗi loại zeolite sẽ 

không được thể hiện rõ ràng [15]. Zeolite/MNPs có dạng hình cầu, kích thước và độ phân bố hạt 

khá đồng đều, ổn định và không có sự kết tụ so với MNPs. Thành phần hóa học của composite 

được xác định bằng XRF gồm SiO2; Al2O3; Fe2O3 lần lượt là 41,11%; 27,75%; 30,78% và thành 

phần khác chiếm 0,36%. Kết quả này cho thấy composite có sự tồn tại của các thành phần chính 

cấu tạo nên zeolite và phần trăm MNPs phù hợp với tỷ lệ phối trộn ban đầu, chứng tỏ MNPs vẫn 
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được bảo toàn sau khi tổng hợp. Cơ chế đính kết giữa MNPs và zeolite được đề xuất như sau: 

Các hạt MNPs tạo thành có bề mặt kỵ nước và có sự kết tụ giữa các hạt, được chức năng hóa 

bằng vật liệu SiO2 qua quá trình sol–gel (TEOs bị thủy phân trong NaOH), xảy ra sự tương tác 

ion giữa Si
4+

 và MNPs tạo nên liên kết Si–O–MNPs. Khi dung dịch NaAlO2 được thêm vào dung 

dịch, zeolite hình thành và đính kết với các hạt MNPs tạo thành vật liệu zeolite/MNPs [16]. 

 
 

Hình 1. Kết quả XRD của MNPs; MNPs/SiO2, zeolite/MNPs và zeolite (a) và Đường cong từ hóa của 

zeolite/MNPs và MNPs (b) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

Hình 2. Kết quả SEM của vật liệu zeolite, MNPs và composite zeolite/MNPs 

3.2. Đánh giá khả năng hấp phụ CV của composite zeolite/MNPs 

Điểm đẳng điện của zeolite/MNPs là 6,33, có nghĩa là bề mặt composite điện dương khi pH < 

6,33 và ngược lại. Khả năng hấp phụ CV của các loại vật liệu MNPs, MNPs/SiO2 và 

zeolite/MNPs ở những nồng độ CV khác nhau được trình bày trong Hình 3. Ở 10 mg/L, các vật 

liệu trên đều hấp phụ CV với hiệu suất lần lượt là 50,25%; 88,96% và 96,98% nhưng hiệu suất 

này chỉ đạt 8,29%; 38,95% và 54,42% ở nồng độ 100 mg/L. MNPs không thể xử lý ion CV ở 

nồng độ cao do sự kết tụ giữa các hạt vật liệu và tâm hấp phụ của chúng đã bị che khuất một 

phần. Khi gắn kết với SiO2, khả năng hấp phụ của composite được cải thiện do được phân tán tốt 

hơn [5], nhưng nhìn chung hiệu suất hấp phụ vẫn còn thấp. Hiệu suất xử lý CV của zeolite/MNPs 

đã cải thiện so với MNPs và MNPs/SiO2 nhờ sự hỗ trợ của zeolite. Ngoài ra, zeolite cũng giúp 

hạn chế quá trình kết tụ của các hạt MNPs và khả năng hấp phụ được tăng cường là do cấu trúc 

rỗng xốp và các tương tác xảy ra trên bề mặt của zeolite [9]. Các kết quả thực nghiệm chứng 

minh zeolite/MNPs có khả năng xử lý CV với hiệu suất hơn 90% ở nồng độ thấp (10 mg/L và 25 

mg/L) và trên 50% ở nồng độ 100 mg/L. 

Zeolite/MNPs Zeolite MNPs 
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Khả năng hấp phụ CV của zeolite/MNPs ở pH 5–9 không có sự thay đổi đáng kể (88,87–

96,64%) (Hình 4a). Do CV là thuốc nhuộm cation và ở pH thấp sẽ có sự cạnh tranh giữa các ion H
+
 

và các ion CV
+
; ngoài ra, bề mặt composite tích điện dương dẫn đến quá trình hấp phụ diễn ra khó 

khăn hơn [17]. Để quá trình hấp phụ xảy ra thuận lợi, pH 7 (pH > pHpzc) được lựa chọn cho các 

khảo sát tiếp theo. Hiệu suất hấp phụ tăng từ 76,90% lên 95,66% nhưng dung lượng hấp phụ giảm 

từ 82,44 mg/g
 
đến 12,82 mg/g khi tăng khối lượng vật liệu (Hình 4b). Vì khi khối lượng chất hấp 

phụ tăng sẽ làm tăng các tâm hoạt động của composite [2]. Dung lượng hấp phụ đạt cực đại tại 0,25 

g/L nhưng hiệu suất chỉ đạt 76,90% nên khối lượng vật liệu là 0,75 g/L được lựa chọn. 

 
Hình 3. Khả năng hấp phụ CV của các vật liệu MNPs, MNPs/SiO2 và zeolite/MNPs,  

nồng độ CV = 10 – 100 mg/L, pH 7, khối lượng vật liệu 1 g/L và thời gian 30 phút 

 
Hình 4. Ảnh hưởng của pH (a), khối lượng vật liệu (b), nồng độ CV (c) và thời gian hấp phụ (d)  

đến quá trình hấp phụ CV của zeolite/MNPs 

Sự ảnh hưởng của nồng độ CV đến quá trình hấp phụ của composite được mô tả ở Hình 4c, 

với hiệu suất giảm từ 88,46% đến 35,29%. Dung lượng hấp phụ tăng từ nồng độ 10–100 mg/L và 

giảm nhẹ từ 100–200 mg/L. Ở nồng độ CV cao, mật độ của các phân tử CV nhiều và cạnh tranh 

để hấp phụ lên composite, nhưng số tâm hoạt động cố định dẫn đến hiệu suất giảm [2]. Hiệu suất 

hấp phụ ở nồng độ 100 mg/L chỉ thấp hơn 1,25 lần so với hiệu suất ở nồng độ 10 mg/L nên để 

qt (mg/g) (a) (b) 
qt (mg/g) 

(c) qt (mg/g) (d) qt (mg/g) 
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đảm bảo hiệu suất xử lý CV trên 70% mà dung lượng hấp phụ vẫn cao, nồng độ CV 100 mg/L 

được lựa chọn. Ảnh hưởng của thời gian tiếp xúc giữa composite và CV được thực hiện từ 15 đến 

2880 phút (Hình 4d) với hiệu suất tăng nhanh trong 15 phút đầu tiên đạt 63,66% và tăng đến 

96,60% sau 2880 phút. Kéo dài thời gian tiếp xúc đến 2880 phút, hiệu suất chỉ tăng 26,87% (so 

với 30 phút) nên 30 phút là thời gian thích hợp. 

Bảng 1. Tham số của các mô hình đẳng nhiệt 

Mô hình Công thức Giá trị tham số Ý nghĩa tham số 

Langmuir 

   
          
       

  ( )   

        
 

       
   ( ) 

R
2
 = 0,93 

KL = 0,16 (L/mg) 

qmax = 240,17 (mg/g) 

0,004  RL  0,0864 

qe và qmax (mg/g): dung lượng 

hấp phụ cân bằng và cực đại 

KL (L/g) và RL: hằng số và 

tham số Langmuir 

Freundlich        

 
   ( ) 

R
2
 = 0,95 

KF = 66,36 (L/g) 

n = 2,91 

KF (L/g): hằng số Freundlich và 

n: cường độ hấp phụ 

Sips    
        

 

       
 
 ( ) 

R
2
 = 0,99 

QS = 333,51 (mg/g) 

aS = 0,22 

n = 0,61 

QS (mg/g): dung lượng hấp phụ 

cực đại của mô hình Sips  

aS và n:  hằng số và số mũ Sips 

Temkin    
   

 
   (    ) ( ) 

R
2
 = 0,91 

KT = 19,12 (L/g)  

b = 80.80 (J/mol) 

R = 8,314 (J/mol.K)  

T (K): nhiệt độ thí nghiệm 

KT (L/g) và b (J/mol): hằng số 

Temkin và hằng số nhiệt hấp 

phụ Temkin 

Redlich-

Peterson 

   
     

      
 
  ( ) 

R
2
 = 0,96 

KR = 153,15 (L/g) 

a = 1,49 (L/mg) 

ꞵ = 0,77 

KR (L/g) và a (L/mg): hằng số 

Redlich-Peterson 

ꞵ: số mũ của mô hình 

Bảng 2. Tham số của các mô hình động học 

Mô hình Công thức Giá trị tham số Ý nghĩa tham số 

Động học      

giả kiến bậc 1 
      (   

(     ))   ( ) 
R

2
 = 0,64 

k1 = 0,04 (1/phút) 

qe = 139,61 (mg/g) 

qe và qt (mg/g): dung lượng 

hấp phụ cân bằng và tại thời 

điểm t  

k1 (1/phút): hằng số tốc độ 

hấp phụ giả kiến bậc 1 

t (phút): thời gian hấp phụ 

Động học      

giả kiến bậc 2 
   

  
      

    
      

   (  ) 
R

2
 = 0,79 

k2 = 0,0008 g/mg.phút) 

qe = 137,03 (mg/g) 

k2 (g/mg.phút): hằng số tốc 

độ hấp phụ giả kiến bậc 2 

Động học 

Elovich 
   

 

 
   (   )   (  ) 

R
2
 = 0,958 

ꞵ = 0,10 g/mg 

α = 10000 mg/g.phút 

α (g/mg.phút) và ꞵ (mg/g): 

tốc độ hấp phụ ban đầu và 

hằng số Elovich 

Động học 

khuếch tán    

nội hạt 

       
         (  ) 

 

R
2
 = 0,903 

Ki = 1,035 mg/g.phút
1/2

 

Ci = 99,3 mg/g 

Ki (mg/g.phút
1/2

) và Ci 

(mg/g):  hằng số tốc độ 

khuếch tán nội hạt và hằng 

số độ dày lớp biên 

Trong nghiên cứu này, 0 < RL < 1 (Bảng 1) cho thấy quá trình hấp phụ CV của composite là 

thuận lợi theo mô hình Langmuir. Hằng số nF = 2,91 từ mô hình Freundlich chỉ ra sự không đồng 

nhất của bề mặt composite [1]. Theo mô hình Sips, R
2
 = 0,99, QS = 333,51 (mg/g) và aS = 0,22, 

dự đoán cơ chế của quá trình hấp phụ CV xảy ra trên bề mặt không đồng nhất về mặt năng lượng 

và các phân tử CV phân bố không đồng đều trên bề mặt của composite. Giá trị b < 8 kJ/mol của 
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mô hình Temkin cho thấy đây là quá trình hấp phụ vật lý [1]. Hệ số ꞵ của mô hình Redlich-

Peterson tiến dần về 1 chứng tỏ quá trình hấp phụ hướng đến mô hình Freundlich [1]. Các mô 

hình lý thuyết cho thấy quá trình hấp phụ CV của zeolite/MNPs tuân theo mô hình Sips và quá 

trình hấp phụ diễn ra hiệu quả [3].  

Hệ số hồi quy của mô hình động học bậc 1 < bậc 2 < khuếch tán nội hạt < Elovich (Bảng 2). 

Với hệ số R
2
 thấp, quá trình hấp phụ CV của zeolite/MNPs không phù hợp với hai mô hình động 

học bậc 1 và bậc 2 nhưng mô hình Elovich và khuếch tán nội hạt có R
2
 cao. Tốc độ hấp phụ ban 

đầu α của động học Elovich cao nên sự khuếch tán của các ion CV
+
 lên bề mặt composite diễn ra 

trong thời gian đầu, sau đó với tốc độ chậm hơn và đạt cân bằng ở 2880 phút. Hệ số R
2 

của mô 

hình Elovich cao nhất cho thấy có sự tương tác hóa học giữa composite và CV [18]. Cơ chế hấp 

phụ dựa trên lực hút tĩnh điện hay liên kết hydro giữa zeolite/MNPs và ion CV
+
 [5], [8].  

Các dao động đặc trưng của composite trước hấp phụ, sau hấp phụ và sau khi giải hấp phụ 

(Bảng 3 và Hình 5) với các số sóng từ 3445,0–3450,3 cm
-1

 là sự xuất hiện của liên kết O–H 

(H2O). Dao động đặc trưng của một số nhóm chức trong zeolite ở các số sóng 1643,5–1648,6 cm
-

1
; 981,4–983,5 cm

-1
; 746,3–779,1 cm

-1
; 664,0–664,4 cm

-1
 và 459,0–456,4 cm

-1
 [19]. Dao động 

của liên kết Fe–O trong MNPs được quan sát ở số sóng 459,0–456,4 cm
-1

. Phổ FTIR của 

zeolite/MNPs (Hình 5b) cho thấy sự mất đi của dao động tại số sóng 746,3 cm
-1

 là do ion CV
+
 đã 

tương tác với liên kết T–O–T và tạo thành liên kết T–O–CV
+
 [8], [19]. Các số sóng ở 1589,2–

1592,1 cm
-1

 và 1368,3–1381,6 cm
-1

 là các dao động của liên kết N–H và C–H của CV [20], 

chứng tỏ composite đã hấp phụ các ion CV
+
. Sự xuất hiện của nhóm chức T–O–T tại số sóng 

779,1 cm
-1

 (Hình 5c) là do trong quá trình giải hấp một số ion CV
+
 đã bị đẩy ra khỏi composite. 

Khả năng tái sử dụng của zeolite/MNPs sau hai chu kỳ hấp phụ, hiệu suất giảm không đáng kể từ 

70,64% đến 61,75% (Hình 6). Tuy nhiên, sau khi tiếp tục tái sử dụng vật liệu đến lần thứ năm thì 

hiệu suất giảm nhiều từ 70,64% đến 42,26% và có thể sẽ tiếp tục giảm nếu như tái sử dụng ở 

những lần kế tiếp.  

 
Hình 5. Kết quả FTIR của zeolite/MNPs trước hấp phụ (a), sau hấp phụ (b) và sau khi giải hấp phụ (c) 

Bảng 3. Bảng liệt kê một số dao động đặc trưng của các composite trước, sau hấp phụ và sau khi giải hấp phụ 

Số sóng (cm
-1

) 

Nhóm chức 

Zeolite/MNPs  

trước hấp phụ 

Zeolite/MNPs  

sau khi hấp phụ 

Zeolite/MNPs  

sau khi giải hấp phụ 

3445,0 – 3450,3 O–H (H2O) O–H (H2O) O–H (H2O) 

1643,5 – 1648,6 O–H (Si–OH) O–H (Si–OH) O–H (Si–OH) 

1589,2 – 1592,1 - N–H (CV) N–H (CV) 

1368,3 – 1381,6 - C–H (CV) C–H (CV) 

981,4 – 983,5 Al–O–Si (zeolite) Al–O–Si (zeolite) Al–O–Si (zeolite) 

Số sóng (cm-1) 
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Số sóng (cm
-1

) 

Nhóm chức 

Zeolite/MNPs  

trước hấp phụ 

Zeolite/MNPs  

sau khi hấp phụ 

Zeolite/MNPs  

sau khi giải hấp phụ 

746,3 – 779,1 T–O–T (zeolite)
* 

- T–O–T (zeolite)
*
 

664,0 – 664,4 T–O (zeolite)
*
 T–O (zeolite)

*
 T–O (zeolite)

*
 

559,0 – 560,4 Fe–O (MNPs) Fe–O (MNPs) Fe–O (MNPs) 

459,0 – 456,4 T–O (zeolite)
*
 T–O (zeolite)

*
 T–O (zeolite)

*
 

*
T: Si hoặc Al 

 

Bảng 4 trình bày khả năng hấp phụ CV của một số vật liệu ở những điều kiện khác nhau. 

Dung lượng hấp phụ của vật liệu zeolite/MNPs trong nghiên cứu là 103,37 mg/g cao hơn vật liệu 

MNPs/pectin có dung lượng là 100 mg/g [5]. Dung lượng hấp phụ của zeolite/MNPs thấp hơn so 

với một số loại vật liệu khác như MNPs/SiO2/pectin và zeolite ZSM-5 [5], [17]. Tuy nhiên, điều 

kiện hấp phụ của nghiên cứu này ở pH ~ 7 và thời gian hấp phụ ngắn hơn nhiều so với các vật 

liệu khác. Ngoài ra, khối lượng vật liệu ít hơn (0,75 g/L) so với các nghiên cứu trước đây cũng là 

điểm nổi bật của composite zeolite/MNPs. Qua đó, có thể thấy rằng vật liệu zeolite/MNPs có 

tiềm năng xử lý nước thải chứa các loại thuốc nhuộm hữu cơ, cụ thể là CV.  

 

Hình 6. Hiệu suất hấp phụ CV sau khi giải hấp của composite zeolite/MNPs 

Bảng 4. Bảng so sánh khả năng hấp phụ giữa vật liệu zeolite/MNPs và các vật liệu khác 

Vật liệu 

Điều kiện hấp phụ 
qmax 

(mg/g) 
TLTK pH Khối lượng 

vật liệu (g/L) 

Nồng độ CV 

(mg/L) 

Thời gian 

(phút) 

MNPs/pectin 8 4 100 120 100 [5] 

MNPs/SiO2/pectin 8 4 100 120 125 [5] 

Zeolite ZSM-5 8 2 50 120 141,80 [17] 

Zeolite ZSM-5/chitin 8 2 50 120 1217,30 [17] 

Zeolite/MNPs 7 0,75 100 30 103,37 Nghiên cứu này 

4. Kết luận  

Nghiên cứu đã tổng hợp được zeolite/MNPs, các đỉnh nhiễu xạ và dao động đặc trưng của vật 

liệu được xác định bằng phương pháp XRD và FTIR. Các hạt composite có dạng hình cầu, kích 

thước khá đồng đều và thành phần hóa học được phân tích bằng phương pháp XRF. Trong 

nghiên cứu này, composite có thể xử lý hiệu quả thuốc nhuộm CV với dung lượng và hiệu suất 

hấp phụ là 103,37 mg/g và 70,64% ở pH 7, khối lượng vật liệu 0,75 g/L, nồng độ CV 100 mg/L 

với thời gian 30 phút. Quá trình hấp phụ phù hợp với mô hình đẳng nhiệt Sips và mô hình động 

học Elovich với cơ chế là hấp phụ trên bề mặt không đồng nhất và hấp phụ vật lý. Khả năng tái 

sử dụng của composite được đánh giá qua năm chu kỳ, hiệu suất giảm từ 70,64% đến 42,26%. 
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