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This study presented the process of synthesizing carbon aerogel
materials from waste paper for the purpose of absorbing volatile
organic compounds (VOCs). The fabricated materials showed suitable
properties as adsorbent materials: low density, high porosity and large

surface area. The carbonization temperature and density of carbon

Carbon aerogel, Adsorbents
material, Absorbing volatile organic
compounds (VOCs)

acetone.

aerogel were studied and showed a clear influence on the adsorption
capacity of the materials. The adsorption capacity of the material has
been tested and it is shown that it can reach 400 mg/g for toluene and

Gidi thiéu chung

Cac hgp chat hitu co dé bay hai (VOCs) la cac chat co
nhiét d6 s6i dao dong tir 50 dén 260 °C dudi ap suét
khi quyén [1]. Phat thai cac hgp chét hitu co dé bay hai
la mot trong nhitng nhiing tac nhan chinh gy 6 nhiém
khong khi. Ngudn géc chinh phét thai VOCs la tU cac
nha méay loc déu, sdn xudt nhién liéu dét, cdng nghiép
héa chéat, phan huy trong sinh quyén va sinh khéi, phat
thai tir phuong tién giao thoéng,...[2]. Cac VOCs phé
bién nhét dugc biét t6i do la hgp chét halogen,
andehit, ancol, xeton, hgp chat tham va ete [3]. Mot
trong s& dé la toluene, la mét VOCs dién hinh, chiém
7,5% t6ng s6& VOCs ton tai trong moi trudng khéng
khi. N6 khéng nhiing gay doc hai tdi sic khoe con
ngudi ma con gay ra hau qua nghiém trong t&i moi
trudng, nhu pha hdy tang 6zén, tao ra hién tugng

quang hoa suong quang hda, ..[4]. Khi tiép xic vdi
toluen trong khéng gian kin va thai gian dai sé gay
kich ing mét, mai va c¢§ hong, nghiém trong hon la
gay chong mat, dau dau, suy gidm tri nhd, thi luc va
tham chi co thé tir vong [1].

Cho dén nay, mét loat cong nghé xi ly toluene da
dugc ap dung, chdng han nhu dét, phan hly sinh hoc,
hdp thy, hdp phu va oxy hda c6 mat chat xic tac.
Trong s cac phuang phép nay, hép phu la phuong
phap dugc Ung dung va xtf ly hang dau trong nghién
cltu cling nhu trong cong nghiép do chi phi xtt ly ré,
dé dang thu hoi cac chat 6 nhiém, khéng tén nhiéu
nang lugng. Méu chét clia cong nghé hédp phu la viéc
st dung cac vat liéu hap phu c6 dung lugng hép phu
cao nhu carbon hoat tinh, zeolit, MOFs, va mét trong
s6 do la aerogel. [5-7]
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Trong nhiing ndm gan day, vat liéu aerogel da va
dang dugc quan tam nghién clu va Ung dung trong
nhiéu linh vuc dai séng ndi chung va khoa hoc noi
riéng badi cac tinh nang uu viét nhu nhe, dién tich bé
mat riéng I6n va dd xp caol8, 9]. Aerogel la mét dang
khi 13n ran, c6 t&i 90% thé tich 1a khong khi, do dé no
chi ndng han khong khi 3 1an va nhe han thiy tinh tdi
1.000 lan. Tuy chu yéu 1a khi, nhung aerogel co thé
chiu dugc stc nang gép tu 500 dén 4.000 l&n trong
lugng cta nd. No cling c¢d khd nang cho khéng khi
xuyén qua, chéng chay va co thé thdm ca dau lan
nudc. Ngoai ra, aerogel vifa cé thé lam day dan dién
vlia co thé trd thanh mot chat cach dién t6t nhat tir
trudc téi nay khi dugc pha tréon véi mét s6 vat liéu khac
[10].

Cé ba loai aerogel phé bién nhét hién nay dé la silica
aerogel, carbon aerogel va aerogel oxit kim loai. Trong
do, carbon aerogel la loai dugc iing dung nhiéu trong
hda hoc hép phu va x ly khi thai, dac biét la cac hop
chat hitu co dé bay hai VOCs bdi dién tich bé mat I6n
va db x6p cao [11-13]. Trén thé gidi, s dung carbon
aerogel dé hdp phu hai VOCs la mét huéng nghién
cltu dugc quan tdm nhiéu. Francisco José Maldonado-
Hodar trong mét nghién clu ciia minh nam 2011 dugc
dang trén Tap chi Journal of Hazardous Materials da
chiing minh dugc khd nédng hap phu cao cta carbon
aerogel tdm Pt d6i véi xylene, toluene, va acetone [8].
Lixin Zhang va cong su d& téng hop vét liéu carbon
aerogel lai tap trén vat liéu khung httu co-kim loai
(MOF) dé xtt ly hai toluene. Dung lugng hédp phu cuc
dai cla vat liéu vdi toluene dat 511,2 mg/g [14-16].

Hién nay, trong nudc da cd6 mot sé nghién clu téng
hgp vat liéu carbon aerogel. Nhdm nghién ciu cla TS
Nguyén Tran Hung, Vién Hoa hoc-Vat liéu, Vién Khoa
hoc Cong nghé Quan sy da cd mét s6 cong bd chiing
minh viéc téng hop thanh cong vat liéu carbon aerogel
tir gidy phé thai va biomass [19]. Vat liéu téng hop
dugc ¢ khéi lugng riéng thép, dién tich bé mat cao,
dudng kinh mao quan trung binh & kich thudc
nanomet. Vat liéu da dugc thd nghiém hédp phu céc
kim loai nang trong nudc va chiing minh hiéu qué cao.
Tuy nhién, viéc nghién clu téng hgp va Ung dung
carbon aerogel dé xir ly haoi VOCs chua dugc nghién
cliu nhiéu. Do do, nghién clu nay dugc thuc hién vdi
muc tiéu ché tao ra loai véat liéu hdp phu mdi, dua trén
kha ndng hadp phu cao cua carbon aerogel nham thay
thé cac vat liéu cl trong qué trinh hdp phuy xtr Ii hai
VOCs.

Thyc nghiém va phuong phap nghién cdu

Nguyén liéu téng hop, héa chdt

Nghién cdu nay s& dung gidy phé thai (la cac gidy thai
da in 2 mat) lam nguyén liéu chinh. Cac héa chat dugc
st dung bao gdm NaOH dang hat, Urea (Trung Qudc),
Ethanol 95% (Viét Nam) va nudc cat hai lan.

Téng hap vit liéu

Vat liéu carbon aerogel dugc t8ng hop tir gidy phé thai
theo quy trinh sau: 13,4g urea va 1,933g NaOH dugc
hoa tan bang 100mL nudc cat trong 1 c6¢ thay tinh. 1g
gidy phé thai dugc xé nho va thém vao dung dich
NaOH/urea da pha & trén, rung siéu &m hén hop
trong vong 20 phut. Sau dé loc tach cellulose va tién
hanh rita lan lugt bang ethanol va nudc cét. Quy trinh
rifa dugc 13p lai nhiéu 1an, cho téi khi nudc sau khi rira
¢ pH trung tinh. Mau dudgc lam lanh & nhiét dé -60 °C
va sdy 24h trong thiét bi sdy dong khod Freeze dryer
(Scientiz 10N) sau d6 dugc ria bang ethanol 95%
trong vong 2 ngay, thay ethanol 2 lan/ngay. Sau khi
dugc rifa bang ethanol, mau dugc rifa bang nudc cét
trong vong 2 ngay, thay nudc cét 3 lan/ngay. Tiép
theo, mau dugc sdy déng khod trong vong 12h. Mau
thu dugc sau khi sdy la cellulose sach. Tién hanh nung
mau trong maéi trudng Ar trong vong 30 phit & nhiét
dé tir 500 dén 800 °C (16 nung Kejia furnace, model KJ-
T1200, 250-1200 °C) thu dugc vat liéu carbon aerogel.

Khdo sdt cdu tric vt liéu téng hgp

C4u truc vat lieu aerogel dugc nghién cliu bang cac
phuong phap: xac dinh khdi lugng riéng cua vat liéy;
chup kinh hién vi microscope (PCE MM 800 10mm,
1600 x 1200 pixel); chup anh kinh hién vi dién ti quét
SEM trén thiét bj Hitachi S-4600; xac dinh dién tich bé
mat riéng bang phuong phap BET (Mau dudc sdy tai
nhiét dé 105°C trong thdi gian 120 phdt va thuc hién
do trén thiét b)) va chup phé héng ngoai xac dinh cac
lien két vai thiét bi do phd hdng ngoai IR Bruker
Tensor I, ki thuat do truyén qua, mau dugc ép vién
vGi KBr. Cac phép do déu dugc thuc hién tai phong
Hda Phan tich, Vién Hoa Hoc-Vat Liéu/ Vién Khoa hoc
Céng nghé Quan su.

Khdo sdt khd ndng xu ly VOCs caa vt liu carbon
aerogel téng hgp dugc

Khdo sdt dnh hudng cta nhiét do carbon héa dén khd
ndng hdp phu cia vat liéu: Cac mau vat liéu dugc téng
hop theo quy trinh da trinh bay vdi cac nhiét d6 nung
khac nhau dugc nghién ctu: 500, 550, 600, 650, 700,
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750 va 800 °C. Ong chia vat liéu dugc dat trong
desicator chifa khong khi cé néng doé toluen xac dinh
va cam bién VOCs (AeroQual S500VM sai s§ do
0,001ppm trong khoang 0+25ppm) dé danh gia muc
do thay déi nong doé toluene trong khong gian kin &
nhiét d& 30°C. Sau mdi thi nghiém desicator dugc thdi
khéng khi @€ dam bao khong chia toluene cho thi
nghiém tiép theo.

Khdo sat dnh hudng cta khoi lugng rieng dén kha
ndng hdp phu cta vat liéu: Cac mau véat liéu dugc téng
hop theo quy trinh da trinh bay vdi thé tich nuéc cét s
dung dé hoa tan uré va NaOH khac nhau dugc nghién
clu: 50, 70, 80, 90, 100, 10 va 120 mL tucng Ung vdi
cac mau M7, M6, M5, M4, M3, M2 va M1 thu dugc cac
mau vat liéu cd khéi luang riéng khac nhau. Cac budc
ti€p theo dugc thuc hién tuang ty thi nghiém khao sat
anh hudng cla nhiét d6 carbon hoa dén hiéu suét hap
phu cla vat liéu.

Khdo sdt dung luong hdp phu cuc dai cua vat liéu véi
toluene va acetone: SU dung quy trinh da dugc téi uu
t6ng hop hai mau vat liéu T1 va T2 st dung khao sat
dung lugng hdp phu cuc dai clia vat liéu aerogel tng
hop dugc déi vdi toluene va acetone. Ong chia vat
liéu dugc dat trong desicator chla toluene hodc
acetone vdi ap suat 300mmHg va nhiét d6 30°C. Mau
dugc can sau mbi 2h cho tdi khi khéi lugng mau khong
tang.

Két qua va thao luan
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Hinh 1: K&t quéa chup kinh hién vi microscope cuia vat
liéu cellulose aerogel trudc khi nung

Hinh chup kinh hién vi cla vét liéu cellulose aerogel
trudc khi nung (Hinh 1) cho thdy céu tric dang sgi nho,
lién két vai nhau rdi rac chua chat ché tao thanh dang
vat lieu x6p. Hinh 2 1a hinh chup SEM cua cellulose
aerogel trudc khi nung va vat liéu carbon aerogel sau
khi t6ng hagp, c6 thé thay vat liéu cé cdu tric sgi ngan

hon do bi gdy trong qua trinh nung. Qué trinh nung &
nhiét dé cao cho thay cé su thiéu két cla sai cellulose
tao thanh cac sgi hay khéi carbon co thé tich I6n hon
so vdi trudc khi nung.

Ph& héng ngoai clia vét liéu trudc va sau khi nung
(Hinh 3, 4) cho thay vat liéu sau khi nung da loai bo
cac lién két co chia lién két vdi oxy, trong vang 1850-
1650 cm™ lién két C=0 thay thé bang lién két C=C co
gidn va dac biét trong vung 1600400 cm™ xudt hién
manh céc lién két C=C va =C-H trong vong benzen.
Su xudt hién cac lién két nay cé thé la do khi nung &
nhiét d6 co thé tao thanh cac lién két cod ban chat
graphitic cua carbon.

o0 pr ——————— Wm

Cellulose aerogel

Carbon aerogel
Hinh 2: Hinh chup SEM cla cellulose aerogel trudc khi
nung va vét liéu carbon aerogel sau khi téng hap
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Hinh 3: Phé hdng ngoai clia vat liéu aerogel trudc khi
nung

Khéi lugng riéng cta vat liu aerogel: K&t qua tinh toan
khoi luang riéng clia khéi vat liéu cellulose aerogel cho
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thay khéi vat liéu co khdi lugng riéng thap. Mot khoi
vat lieu khod co duang kinh 4,8cm, chiéu day 2,2cm va
thé tich 39,79 cm?® co khéi luong 1a 1,483g. Nhu vay
khéi lugng riéng cua vat liéu cellulose aerogel chi la
0,037 g/cm?®.
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Hinh 4: Phé hdng ngoai clia vat liéu aerogel sau khi
nung

Kh&i lugng riéng clia cac mau vat liéu carbon aerogel
téng hop vdi cac thé tich nudc cat khac nhau va nung
& nhiét dé 800°C dugc trinh bay trong bang 1. Thé tich
nudc st dung cang Ién thi khéi lugng riéng cang nho
va ngugc lai. K&t qua nay co thé gidi thich do su xam
l&n cla nudc vao trong cac sdi cellulose va khi dong
da, lugng nudc dinh hinh khoang tréng trong 16 x6p,
va khi nudc bay hai di s& dé lai vat liéu cé cau tric x6p
han khi lugng nudc 16n. Tuy nhién khi lugng nudc 16n
hon 100 ml c4u tric x8p cla aerogel gion, dé bi pha
hay khi bi tac dong cg hoc, vi vay ma lugng nudc dung
dé ché tao aerogel dugc lya chon 1a 100 ml.

Bang 1: Khéi lugng riéng clia cac mau vat liéu carbon

aerogel
ML Thé tich nudc |  Khéi lugng riéng
(ml) (g/cm’)
M1 120 0,01
M2 110 0,011
M3 100 0,012
M4 90 0,014
M5 80 0,016
M6 70 0,017
M7 50 0,02

Dién tich bé mdt riéeng cua vat liéu carbon aerogel: Dién
tich bé mat riéng cla vét liéu dugc xéc dinh bang
phuang phap BET. Dién tich bé mat riéng clia carbon
aerogel dugc tham khdo & mét nghién cltu khac véi

phuong phép téng hop vét liéu tuong tu la 272 m?/qg,
duding kinh 16 mao quan trung binh la 14nm [17, 20].
Dién tich bé mat riéng clia carbon aerogel Ién la thdng
s6 quan trong cho viéc st dung nay lam vat liéu hép
phu trong tucong lai.

Két qua so sanh mot s tinh chat nhu dién tich bé mat
rieng, dudng kinh 16 x8p trung binh cla hai loai vat
liéu cellulose va carbon aerogel (trudc va sau khi nung)
dugc dua ra & bang 2 va hinh 5. Aerogel dugc ché tao
v&i thé tich nudc hdp thu 1a 100 ml va dugc nung &
800°C.

Cé thé thdy khdi lugng riéng cua vét liéu carbon
aerogel gidm 3 1an so vdi cellulose aerogel, dién tich
bé mat riéng tang rat nhiéu, dudng kinh 16 x&p trung
binh gidm. Nhu védy sau qué trinh nung vat liéu
cellulose d& dugc carbon hoé. Vdi gia tri dién tich bé
mat riéng cao, vat liéu co tiém nang I6n dé lng dung
lam vat liéu hdp phu.

Kha néng hdp phu VOC cua carbon aerogel

Bang 2: So sanh tinh chat cla cellulose va carbon

aerogel
STT Tinh chat Cellulose | Carbon
aerogel | aerogel
Dién tich bé mat
1 riéng (BET) (m?/q) 1o 2re
5 Pudng k|\nh 10 x6p 18,98 1
trung binh (nm)
3 Khoi IUQngsneng 0,037 0,012
(g/cm?)
| 7
j:; ;,',;‘:'"
= == o o . o ) e

T T
0e 8] 02 03 o4 03 0 0z o8
Relative Pressure (9°)

Hinh 5: Gian d® hap phu - nha hap phu N; cla vat liéu
aerogel ché tao vdi lugng nudc hap phu 100 ml va
nung & 800°C

Anh huéng cda nhiét do carbon héa dén kha néng hdp
phu hai toluene cua vt liéu: K&t qua khdo st anh
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hudng cla nhiét do carbon hda dén kha nang hap phu
toluene clia vat liéu trong cung thdi gian 50 phut va
nhiét d6 30°C dudc trinh bay trong bang 3. Cé thé
théy rang nhiét dé carbon héa cang cao, hiéu sut hap
phu cang I6n (tang tU 75,48% dén 88,49% khi nhiét do
carbon héa tang tur 500 dén 800°C). Nhu vay, khi nhiét
dé carbon hda téng, cac cdu tric cellulose ngay cang
bi c&t ngan, tao nén vat liéu cé dién tich bé mat riéng
I6n hon. D6 cé thé 1a nguyén nhan dan dén hiéu suét
hép phu cla carbon aerogel cao hon khi nhiét do
carbon hoa tang. [18]

Bang 3: Anh hudng clia nhiét dé carbon hoa dén kha
nang hédp phu cla vat liéu

Nhiét do Néng do Nong do Hiéu

carbon | toluene trudc | toluene sau | sudt

hoa (°C) (ppM) (ppm) (%)
500 10,0 2,452 75,48
550 10,0 2,074 79,26
600 10,0 1,545 84,55
650 10,0 1,489 85,1
700 10,0 1,364 86,36
750 10,0 1,252 87,48
800 10,0 1,151 88,49

Anh hudng cta khéi lugng riéng ctia vt liéu dén khd
ndng hdp phu: Khéi lugng riéng cla vat liéu carbon
aerogel thap han khoang 3 1an so vdi vét liéu cellulose
aerogel. TU két qud khdo sat dnh hudng cia khéi
lugng riéng tdi kha nang hép phu toluen cla vat liéu
(bang 4), nhan thdy rang khdi lugng riéng culia carbon
aerogel cang nhe thi ¢ hiéu suét hdp phu cang cao.
K&t qua nay cling phu hgp vdi viéc ting nhiét doé
carbon hoa thi cdu tric cellulose cang bi c&t ngan, khéi
lugng riéng cla vat liéu cang nhe.

Bang 4: Anh hudng cta khéi lugng riéng dén kha nang
hap phu cla vét liéu

Khai Noéng dé | Nong do e
N lugng | toluene toluene .
Mau A , suat
rieng trudc sau o
o/’ | o) | ooy |
M1 | 0,010 10,0 1,062 89,38
M2 | 0,01 10,0 1,105 88,95
M3 | 0,012 10,0 1151 88,49

M4 | 0,014 10,0 1,204 87,96
M5 | 0,016 10,0 1,237 87,69
M6 | 0,017 10,0 1,281 87,19
M7 | 0,020 10,0 1,347 86,59

Dung lugng hdp phu bdo hoa cua vat liéu véi toluene
va acetone: Dung lugng hdp phu bdo hoa clia carbon
aerogel déi vdi toluene va acetone dugc thuc hién khi
cho dong khi toluen va acetone qua vat liéu dén khi
néng dé cua toluene va acetone khéng déi & budng
phia sau vét liéu hdp phu. Céc thi nghiém dugc thuc
hién & nhiét do 30°C va &p suét 300mmHg.

Bang 5: Dung lugng hap phu b&o hoa cta carbon

aerogel
Méau Nhiét do Toluene | Acetone
carbon hoa ma/g ma/q
°C
T 500 320 396
T2 800 401 340

TU bang 5, c6 thé nhén thdy dung luong hép phu bao
hoa vdi toluene cla vat liéu tdng khi nhiét do carbon
hoa tang (tang tur 320 mg/g 1én 401 mg/g khi nhiét do
carbon hdéa tang tu 500 dén 800°C). Tuy nhién, vdi
acetone, hién tugng hoan toan ngugc lai. Dung luong
hdp phu bdo hoa vd&i acetone gidm tU 396 mg/g
xuéng con 340 mg/g khi nhiét dé carbon hoa tang tu
500 dén 800°C. Nguyén nhan cla hién tugng nay co
thé do khi nhiét d6 carbon hoéa ting cao, céu tric
cellulose bj cat dut tao dién tich bé mat riéng cua vat
liéu 16, nhung céu tric 16 x8p nhe va kich thudc khac
biét han. Kha nang hép phu cla toluene va acetone
con phy thudc 16n vao cac nhém chiic bé mat. Vdi
nhiét dé carbon hoda cao, cdu tric cua vat liéu carbon
héa co thé dugc cdi thién, va cac nhom chic trén bé
mat vat liéu cé thé tang cudng tinh chét héa hoc cua
minh, gép phan tang kha nang tuong tac vdi toluene
va cai thién kha nang hap phu clia vat liéu. Trong khi
do déi vai acetone khi nhiét dé carbon hoda cao, bé
mat vat liéu co thé bi oxi hda hodc bi mat mot sé
nhém chiic quan trong, dan dén gidm kha nang tucng
tac vdi acetone. Do do¢, du dién tich bé mat tang I1én
nhung kha nang hdp phu acetone lai gidm di. Do do,
kha nang hdp phu cua vét liéu cé thé cao hon vdi
toluen va thdp haon vdi acetone.
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Két luan

Nghién cltu téng hop thanh cong vét liéu cacbon
aerogel tUr gidly phé thai c6 céu tric dang 16 x6p, khoi
lugng riéng thdp (0,037 g/cm?®) va dién tich bé mat
cao, day la nhiing dac tinh tét, thich hgp dé sir dung
lam véat liéu hép phu. Céc thi nghiém nghién clu su
anh hudng cla nhiét dé cacbon hda va khéi lugng
riéng cla vat liéu dén hiéu sudt hdp phu toluene cho
thdy nhiét d6 cacbon héa cang cao hoac khéi lugng
riéng cla vat liéu cang nhd thi hiéu sudt hdp phu
toluen cang cao. Vat liéu téng hop dugc dd duoc
nghién ctu khad nang hép phu ddéi vai toluene va
acetone. Két qua cho thdy dung lugng hdp phu cuc dai
clia vat liéu co thé dat tai 400 mg/g déi vdi toluene va
acetone.

LSi cdm on

Nghién clu nay dugc tai trg bai B6 Quédc phong trong
deé tai ma s6 KC.BM-11,
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