
 

TẠP CHÍ KHOA HỌC 
TRƯỜNG ĐẠI HỌC SƯ PHẠM TP HỒ CHÍ MINH 

Tập 21, Số 12 (2024): 2201-2213  

HO CHI MINH CITY UNIVERSITY OF EDUCATION 
JOURNAL OF SCIENCE 

Vol. 21, No. 12 (2024): 2201-2213  
ISSN:  

2734-9918 
Website: https://journal.hcmue.edu.vn https://doi.org/10.54607/hcmue.js.21.12.4495(2024) 

 

2201 

Bài báo nghiên cứu1 
TỔNG HỢP VẬT LIỆU Al-MOF MANG NHÓM SULFONIC ACID  
VÀ ỨNG DỤNG HẤP PHỤ PHẨM NHUỘM METHYLENE BLUE 

TRONG MÔI TRƯỜNG NƯỚC 
Nguyễn Văn Mỷ*, Huỳnh Mỹ Nhi, Nguyễn Thị Mỹ Duyên, Kiều Vân Thương,  

Nguyễn Ánh Thanh Loan, Nguyễn Vũ Minh Khang, Nguyễn Minh Thái 
Trường Đại học Sư phạm Thành phố Hồ Chí Minh, Việt Nam 

*Tác giả liên hệ: Nguyễn Văn Mỷ – Email: mynv@hcmue.edu.vn 
Ngày nhận bài: 06-9-2024; ngày nhận bài sửa: 26-11-2024; ngày duyệt đăng: 11-12-2024 

 
TÓM TẮT 

Trong nghiên cứu này, chúng tôi đã tổng hợp thành công vật liệu MOFs mang tâm kim loại 
Al với tên gọi là BUT-8(Al) (BUT: Beijing University of Technology) trên cơ sở kết hợp giữa linker 
4,8-disulfonaphthalene-2,6-dicarboxylic và muối Al3+ bằng phương pháp nhiệt dung môi. Đặc biệt, 
dung lượng hấp phụ Methylene Blue (MB) cực đại của vật liệu BUT-8(Al) được xác nhận khoảng 
1699,2 mg·g-1 tại pH = 8, giá trị này là cao hơn nhiều khi so sánh với các nghiên cứu được công bố 
trước đó. Quá trình hấp phụ MB của vật liệu BUT-8(Al) tuân theo mô hình hấp phụ đẳng nhiệt 
Langmuir và động học biểu kiến bậc 2, chứng tỏ quá trình này là hấp phụ hoá học. Hơn nữa, độ bền 
cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al) được giữ nguyên sau quá trình hấp phụ MB với hiệu suất hấp phụ 
được duy trì khoảng 92% sau bảy chu kì tái sử dụng. Các kết quả thực nghiệm trên xác nhận vật liệu 
BUT-8(Al) có tiềm năng lớn trong ứng dụng làm chất hấp phụ hiệu quả phẩm nhuộm MB độc hại 
trong môi trường nước thải.  

Từ khóa: Al-MOFs; phẩm nhuộm hữu cơ; methylene blue; hấp phụ; xử lí nước thải 
 

1. Giới thiệu 
Sự phát triển nhanh chóng của nền kinh tế và nhiều ngành công nghiệp đã làm cho tình 

trạng ô nhiễm nguồn nước ngày càng trở nên nghiêm trọng. Trong đó, các phẩm nhuộm hữu 
cơ như Methylene Blue (MB), Methylene Orange… được sử dụng phổ biến trong công 
nghiệp nhuộm màu vải, sợi bông, mực viết… đã phát thải trực tiếp vào nguồn nước tự nhiên 
và gây ra một số bệnh về mắt, đường tiêu hóa và có thể dẫn đến các bệnh ung thư nếu tiếp 
xúc trực tiếp hoặc phơi nhiễm trong thời gian dài. Vì vậy, việc xử lí các phẩm nhuộm hữu 
cơ độc hại trong nước là rất cần thiết (Yagub et al., 2014). Trong hơn hai thập kỉ qua, nhiều 
phương pháp xử lí ô nhiễm phẩm nhuộm hữu cơ đã được nghiên cứu trên nhiều loại vật liệu, 

 
Cite this article as: Nguyen Van My, Huynh My Nhi, Nguyen Thi My Duyen, Kieu Van Thuong, Nguyen Anh 
Thanh Loan, Nguyen Vu Minh Khang, & Nguyen Minh Thai (2024). Synthese of aluminium-based metal-organic 
framework with sulfonic group and application in the adsorption of methylene blue dye from aqueous medium. 
Ho Chi Minh City University of Education Journal of Science, 21(12), 2201-2213. 

about:blank
https://doi.org/10.54607/hcmue.js.21.12.4495(2024)
mailto:mynv@hcmue.edu.vn


Tạp chí Khoa học Trường ĐHSP TPHCM Nguyễn Văn Mỷ và tgk 
 

2202 

bao gồm các phương pháp như tách màng, điện hoá và kẹo tụ (Dharupaneedi et al., 2019; 
Mohan et al., 2007; Ritigala et al., 2021). Các phương pháp này đều gặp nhiều khó khăn để 
sử dụng rộng rãi do trở ngại về chi phí cao, khả năng xử lí với hiệu suất thấp và thời gian xử 
lí dài. Ngoài các phương pháp trên, hấp phụ là phương pháp được các nhà khoa học tập trung 
nghiên cứu vì sử dụng đơn giản, ít tốn kém và có thể xử lí phẩm nhuộm hữu cơ với nồng độ 
cao ngay cả ở nhiệt độ phòng. Tuy nhiên, các phẩm nhuộm hữu cơ thường có kích thước 
phân tử lớn nên hầu hết không phù hợp với kích thước lỗ xốp của các vật liệu truyền thống, 
dẫn đến nhiều thách thức trong việc cải tiến vật liệu có kích thước không gian xốp phù hợp 
để hấp phụ hiệu quả các phẩm nhuộm hữu cơ. Trong những năm gần đây, nhiều công trình 
nghiên cứu đã phát triển vật liệu khung hữu cơ kim loại (MOFs) có độ xốp cao đã mang đến 
khả năng hấp phụ hiệu quả các phẩm nhuộm hữu cơ. Vật liệu MOFs với các tính chất vượt 
trội bao gồm thể tích lỗ xốp lớn, diện tích bề mặt riêng cao, độ ổn định hoá học cao trong 
môi trường nước, khung cấu trúc với khả năng thiết kế và điều chỉnh linh hoạt. Vì vậy, MOFs 
đã được ứng dụng trong nhiều lĩnh vực như hấp phụ/tích trữ khí, xúc tác, tải thuốc, chuyển 
hoá năng lượng bền vững và xử lí môi trường (Li et al., 2024). Một trong những lĩnh vực đó, 
việc ứng dụng vật liệu MOFs để xử lí môi trường không khí và nước bị ô nhiễm đã thu hút 
nhiều sự quan tâm nghiên cứu của các nhà khoa học (Saleem et al., 2016; Kumar et al., 
2016). Theo xu hướng phát triển và cải tiến, các nhóm vật liệu MOFs mới mang tâm kim 
loại Al với độ bền cao trong các môi trường khác nhau, đặc biệt là môi trường nước đã được 
tổng hợp (Fan et al., 2023). Từ những lí do đó, chúng tôi mong đợi việc sử dụng vật liệu 
MOFs mang tâm kim loại Al có độ bền nước cao và được biến tính bởi các nhóm sulfonic 
mang điện tích âm sẽ tương tác tĩnh điện hiệu quả với ion MB+ trong nước, dẫn đến dung 
lượng hấp phụ MB của vật liệu Al-MOFs được tăng cường và đáp ứng được yêu cầu về xử 
lí nước thải trong các điều kiện thực tế. Bên cạnh đó, việc tổng hợp vật liệu Al-MOFs chứa 
các nhóm SO3H với hiệu suất tổng hợp cao và dễ dàng điều chế với quy mô lớn sẽ mở ra 
nhiều hướng nghiên cứu trong tương lai về tổng hợp vật liệu MOFs mới mang cầu nối hữu 
cơ được biến tính bởi các nhóm chức. 

Xuất phát từ tình hình trên, chúng tôi đề xuất một kế hoạch nghiên cứu góp phần giảm 
thiểu tác nhân hữu cơ gây độc hại trong môi trường nước trên cơ sở kết hợp các yếu tố sau: 
(i) Tổng hợp vật liệu khung hữu cơ kim loại Al-MOFs với độ bền nhiệt và độ bền hoá học 
cao mang các nhóm sulfonic; (ii) Ứng dụng vật liệu Al-MOFs tổng hợp được để xử lí phẩm 
nhuộm hữu cơ MB độc hại trong môi trường nước thông qua cơ chế hấp phụ. 
2. Thực nghiệm 
2.1. Tổng hợp vật liệu BUT-8(Al) 
 Vật liệu BUT-8(Al) được tổng hợp theo quy trình đã được công bố (Yang et al., 2017): 
Cho 0,19 g muối Al(NO3)3·9H2O (98%, China) và 0,19 g linker H4SNDC vào vial dung tích 
20 mL có chứa sẵn 15 mL dimethylformamide (DMF, 99%, China). Hỗn hợp được đánh 
siêu âm trong 15 phút để tan hoàn toàn rồi cho vào bình Teflon. Thêm vào lần lượt 2 mL 
trifluoroacetic acid (99%, Merck), 5 mL DMF và lắc đều. Hỗn hợp được cho vào autoclave 
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và gia nhiệt ở nhiệt độ 150 oC trong 72 giờ. Sau đó, hỗn hợp được làm nguội đến nhiệt độ 
phòng và li tâm thu lấy chất rắn. Rửa sản phẩm rắn bằng cách ngâm với dung môi DMF 
nhiều lần để loại bỏ các chất chưa phản ứng. Tiếp theo, sản phẩm được trao đổi trong hệ 
dung môi EtOH/HCl (v/v = 1:1, pH = 1) và được rửa bằng nước cất đến pH = 7. Cuối cùng, 
chất rắn được li tâm và hoạt hóa ở nhiệt độ 120 oC dưới điều kiện chân không trong 24 giờ 
để thu được vật liệu BUT-8(Al) màu trắng (0,12 g).  
2.2. Khảo sát khả năng hấp phụ phẩm nhuộm MB của vật liệu BUT-8(Al) 

- Ảnh hưởng của pH: Cho vào bình cầu (100 mL) 10 mg vật liệu BUT-8(Al) và 20 mL 
dung dịch MB (độ tinh khiết >98%) với nồng độ đầu 100 mg·L-1 với pH thay đổi từ 2 đến 
12 được điều chỉnh bằng dung dịch NaOH 0,1M hoặc HCl 0,1M. Hỗn hợp được khuấy trong 
24 giờ với tốc độ 400 vòng/phút, rồi li tâm lấy dung dịch và xác định nồng độ MB sau hấp 
phụ bằng phương pháp trắc quang (UV-Vis) ở bước sóng 664 nm dựa theo đường chuẩn đã 
xây dựng. Dung lượng hấp phụ (mg·g-1) tại thời điểm cân bằng (qe) và phần trăm hấp phụ 
(H%) được xác định qua các công thức sau: 

( )o e
e

C C Vq
m

− ×
=     (1) 

( ) 100%% o e

e

C CH
C

− ×
=    (2) 

Trong đó Co và Ce (mg·L-1) lần lượt là nồng độ MB ban đầu và tại thời điểm cân bằng. 
V (mL) và m (mg) là thể tích dung dịch MB và khối lượng vật liệu. qe (mg·g-1) và H% lần 
lượt là dung lượng hấp phụ MB tại thời điểm cần bằng và hiệu suất hấp phụ MB. 

- Động học hấp phụ: Thêm 10 mg vật liệu BUT-8(Al) (lượng chất hấp phụ tối ưu đã 
được xác định) vào 10 mL dung dịch MB với nồng độ đầu 100 mg·L-1 tại pH = 8 và khuấy 
với tốc độ 400 vòng/phút ở nhiệt độ phòng. Sau các khoảng thời gian 5, 10, 15, 30, 45 và 60 
phút, hỗn hợp được li tâm, lấy phần dung dịch và xác định nồng độ MB sau hấp phụ. Mô 
hình động học hấp phụ biểu kiến bậc 1 (3) và biểu kiến bậc 2 (4) được sử dụng trong báo 
cáo này. 

ln( ) lne t e fq q q k t− = −    (3) 

2

1 1

t s e e

t
q K q q
= +    (4) 

Trong đó, qe và qt (mg·g-1) lần lượt là dung lượng hấp phụ MB tại các khoảng thời gian 
t và cân bằng. Kf (min-1) và Ks (g·mg−1·min−1) lần lượt là hằng số tốc độ phản ứng biểu kiến 
bậc 1 và 2. 

- Mô hình đẳng nhiệt hấp phụ: Thêm 10 mg vật liệu BUT-8(Al) vào 100 mL dung dịch 
MB với nồng độ đầu thay đổi từ 50 đến 700 mg·L-1 tại pH = 8. Hỗn hợp được khuấy với tốc 
độ 400 vòng/phút trong 24 giờ tại nhiệt độ phòng, rồi xác định nồng độ MB sau hấp phụ 
tương tự như trên. Các mô hình hấp phụ Langmuir (5), Freundlich (6) và Temkin (7) được 
sử dụng để khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ MB của vật liệu BUT-8(Al). 
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Trong đó, Ce (mg·L-1) là nồng độ MB tại thời điểm cân bằng. qe và qt (mg·g-1) lần lượt 
là dung lượng hấp phụ MB tại các khoảng thời gian t và cân bằng. KL

 (L·mg-1), KF
 (mg·g−1· 

(L·g−1)1/n) và KT (L·mg-1) lần lượt là những hằng số ứng với các mô hình hấp phụ Langmuir, 
Freundlich và Temkin. 
3. Kết quả và thảo luận 
3.1. Đặc trưng cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al) 

 
Hình 1. Cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al). 

Màu sắc nguyên tử: Zr (màu xanh nhạt); C (màu đen); O (màu đỏ) và S (màu vàng) 
 Từ Hình 1, chúng ta có thể nhận thấy cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al) chứa các cụm 
cluster Al3(μ3-O) liên kết với sáu phối tử xung quanh tạo nên khung cấu trúc ba chiều với 
các kênh xốp một chiều, giúp hình thành các đơn vị cấu trúc đa diện với đường kính lỗ xốp 
là 12,4 Å. Vật liệu BUT-8(Al) mang các nhóm sulfonate (-SO3

-) phân bố dày đặc bên trong 
cấu trúc, giúp hỗ trợ hiệu quả cho quá trình hấp phụ phẩm nhuộm MB (tồn tại dạng cation 
MB+ ở giá trị pH thích hợp) thông qua tương tác tĩnh điện. Bên cạnh đó, đường kính lỗ xốp 
của BUT-8(Al) là phù hợp cho sự hấp phụ và khuếch tán của các phân tử MB (với kích 
thước: 3,9 × 6,3 × 16,2 Å) vào bên trong cấu trúc MOFs. Ở đây, việc mở rộng quy trình tổng 
hợp vật liệu BUT-8(Al) trong công trình này với quy mô lượng lớn và công nghiệp được 
thực hiện dễ dàng. Điều này đáp ứng được hiệu quả kinh tế cao khi ứng dụng vật liệu để xử 
lí nước thải bị ô nhiễm nặng bởi các phẩm nhuộm hữu cơ trong điều kiện thực tế. 
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Hình 2. Giản đồ PXRD của BUT-8(Al) hoạt hoá (màu đỏ) so với cấu trúc mô phỏng (màu 
đen) (a); Phổ FT-IR của linker H4SNDC (màu đen) và vật liệu BUT-8(Al) (màu đỏ) (b); 

Đường cong TGA (màu đỏ) và DSC (màu xanh) của vật liệu BUT-8(Al)  
 Hình 2a chỉ ra các tín hiệu nhiễu xạ từ giản đồ PXRD của vật liệu có độ phù hợp cao 
với dữ liệu giản đồ mô phỏng cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al) đã được báo cáo trước đó 
(Yang et al., 2017; Eltawei et al., 2020), cho thấy vật liệu BUT-8(Al) đã được tổng hợp thành 
công, mang cấu trúc tương đồng với cấu trúc mô phỏng và sở hữu độ đơn pha cao. Bên cạnh 
đó, các dao động của nhóm chức sulfonate trong linker H4SNDC và BUT-8(Al) xuất hiện ở 
các dải số sóng lần lượt là 1168 cm-1 và 1231 cm-1 (Hình 2b). Các tín hiệu ở các số sóng 
1430 cm-1 và 1617 cm-1 được quy kết cho sự xuất hiện của dao động C-O đối xứng và C-O 
bất đối xứng tương ứng trong vật liệu BUT-8(Al). Trong khi đó, tín hiệu dao động ở 1687 
cm-1 trong linker H4SNDC được quy kết cho dao động của nhóm C-O trong nhóm chức 
carboxylic acid. Đồng thời, tín hiệu dao động hoá trị của liên kết C=C trong vòng benzene 
ở số sóng 1570 cm-1 xuất hiện trong cả hai mẫu vật liệu BUT-8(Al) và H4SNDC. Độ bền 
nhiệt của vật liệu BUT-8(Al) được phân tích thông qua phương pháp phân tích nhiệt trọng 
lượng (TGA) kết hợp với phương pháp quét vi sai (DSC) trong điều kiện không khí (80% 
N2, 20% O2) với tốc độ gia nhiệt 10 oC/phút (Hình 2c). Kết quả cho thấy độ giảm khối lượng 
khoảng 18,8% trong khoảng nhiệt độ phòng đến dưới 300 oC, được quy kết cho sự giải phóng 
các phân tử nước trên bề mặt và bên trong cấu trúc vật liệu, tương ứng với đỉnh tín hiệu thu 
nhiệt lớn nhất tại 213,3 oC. Tiếp theo, độ giảm khối lượng đáng kể khoảng 70,8% của mẫu 
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vật liệu trong khoảng 300-800 oC được quy kết cho sự phá huỷ cấu trúc khung hữu cơ ở 
nhiệt độ cao và tương ứng với đỉnh tín hiệu toả nhiệt lớn nhất tại nhiệt độ 548,1 oC. Các kết 
quả trên cho thấy độ bền nhiệt của vật liệu BUT-8(Al) được xác nhận khoảng 300 oC và 
thích hợp cho ứng dụng hấp phụ phẩm nhuộm hữu cơ trong môi trường nước thực tế. 

 
Hình 3. Phổ EDX-mapping của vật liệu BUT-8(Al) với các nguyên tố C, O, Al và S 

 phân bố đầy đủ trên bề mặt của vật liệu 
 Hơn nữa, kết quả phổ EDX–mapping của mẫu vật liệu BUT-8(Al) cho thấy sự hiện 
diện đầy đủ các nguyên tố C, O, Al và S (Hình 3). Hình thái học bề mặt của vật liệu BUT-
8(Al) (SEM và TEM) cho thấy vật liệu BUT-8(Al) tổng hợp được có dạng khối và các lớp 
xếp chồng lên nhau với sự phân bố kích thước hạt chưa đồng đều. Điều này có thể được giải 
thích là do các hạt BUT-8(Al) có xu hướng kết tụ lại trong suốt quá trình tổng hợp dẫn đến 
hình thái của hạt vật liệu là chưa đồng đều (Hình 4). 
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Hình 4. Ảnh SEM (a và b) và TEM (c và d) của vật liệu BUT-8(Al) 

3.2. Ảnh hưởng của pH đến khả năng hấp phụ MB 

 
Hình 5. (a) Ảnh hưởng của pH đến dung lượng hấp phụ MB của BUT-8(Al);  

(b) Ảnh hưởng của lượng vật liệu đến dung lượng hấp phụ MB của BUT-8(Al) 
 Sự thay đổi dung lượng hấp phụ MB của BUT-8(Al) theo pH của dung dịch được thể 
hiện rõ ở Hình 5a. Theo đó, dung lượng hấp phụ MB tăng dần theo pH, được giải thích là do 
tương tác tĩnh điện hiệu quả giữa nhóm -SO3

- với các cation MB+. Theo nghiên cứu đã công 
bố (Bui et al., 2021), phân tử MB tồn tại chủ yếu ở dạng cation khi ở trong môi trường pH > 
4 còn ở môi trường pH thấp hơn thì tồn tại chủ yếu ở dạng phân tử trung hoà. Ở đây, tỉ lệ 
dạng cation MB+ càng cao thì số lượng tương tác tĩnh điện giữa MB+ và -SO3

- càng nhiều, 
dẫn đến quá trình hấp phụ được hỗ trợ thuận lợi và dung lượng hấp phụ tăng. Tuy nhiên, khi 
pH quá cao (từ 9 đến 12), nồng độ các ion Na+ và OH- chiếm ưu thế sẽ tham gia vào quá 
trình cạnh tranh tương tác với nhóm sulfonate trong vật liệu BUT-8(Al), làm dung lượng 
hấp phụ MB giảm xuống. Vì vậy, giá trị pH tối ưu cho quá trình hấp phụ MB là 8, được lựa 
chọn để thực hiện cho các khảo sát tiếp theo trong nghiên cứu này. 
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3.3. Ảnh hưởng của lượng vật liệu đến khả năng hấp phụ MB 
 Kết quả khảo sát ảnh hưởng của lượng vật liệu đến khả năng hấp phụ MB (Hình 5b) 
được ghi nhận với hiệu suất hấp phụ tăng lên khi lượng vật liệu BUT-8(Al) tăng dần và đạt 
hiệu suất cực đại khoảng 92% tương ứng với lượng vật liệu là 25 mg. Vì vậy, lượng vật liệu 
25 mg được chọn là lượng chất hấp phụ hiệu quả cho các thực nghiệm tiếp theo. 
3.4. Mô hình hấp phụ đẳng nhiệt 
 Để hiểu rõ bản chất của quá trình hấp phụ MB của vật liệu BUT-8(Al), các mô hình 
đẳng nhiệt hấp phụ được xây dựng để mô tả rõ nét sự tương tác giữa các cation MB+ và vật 
liệu hấp phụ. Cùng với sự thay đổi nồng độ MB từ 50 đến 700 mg·L-1, dung lượng hấp phụ 
của MB tăng lên khi nồng độ đầu của MB càng lớn. Kết quả từ Hình 6a cho thấy dung lượng 
hấp phụ MB tối đa (qm) là 1699,2 mg·g-1. Giai đoạn này các tâm hấp phụ có sẵn trên bề mặt 
và các kênh lỗ xốp của vật liệu đã tương tác hiệu quả với các cation MB+. Điều này có thể 
khẳng định rằng dung lượng cực đại của quá trình hấp phụ MB bị ảnh hưởng chủ yếu bởi 
các vùng hoạt động trên bề mặt và trong các kênh xốp của vật liệu BUT-8(Al). 

Bảng 1. Các tham số của các mô hình đẳng nhiệt hấp phụ  
Mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Các thông số Giá trị 

Langmuir 
qm (mg·g-1) theo lí thuyết 1666,7 
KL (L·mg-1) 6,02 
R2 0,999 

Freundlich 
1/n 1,127 
KF (mg·g-1 (L·g-1)1/n) 1,761 
R2 0,992 

Temkin 
b 3,720 
KT (L·mg-1) 0,019 
R2 0,960 

 Các mô hình hấp phụ đẳng nhiệt theo lí thuyết như Langmuir, Freundlich và Temkin 
được sử dụng để tìm hiểu rõ hơn bản chất của quá trình hấp phụ ion MB+. Thông số của ba 
mô hình đẳng nhiệt trên được thể hiện ở bảng 1, cho thấy các mô hình đẳng nhiệt Langmuir, 
Freundlich và Temkin đều có hệ số tin cậy R2 cao lần lượt là 0,999; 0,992 và 0,960. Bên 
cạnh đó, các thông số cân bằng KL đối với hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir và giá trị 1/n đối 
với hấp phụ đẳng nhiệt Freundlich đều nằm trong khoảng cho phép nên có thể cho rằng quá 
trình hấp phụ MB tuân theo mô hình đẳng nhiệt Langmuir vừa tuân theo mô hình đẳng nhiệt 
Freundlich. Tuy nhiên, đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir phù hợp hơn so với Freundlich vì hệ 
số tin cậy R2 lớn hơn. Điều này chứng tỏ quá trình hấp phụ MB của vật liệu BUT-8(Al) có 
các tâm hấp phụ khá đồng nhất và hiện tượng hấp phụ đơn lớp chiếm ưu thế hơn so với hấp 
phụ đa lớp (Bui et al., 2021). Từ mô hình đằng nhiệt hấp phụ Langmuir, dung lượng hấp phụ 
MB cực đại của BUT-8(Al) tính theo lí thuyết là 1666,7 mg·g-1, kết quả này là phù hợp cao 
với giá trị thực nghiệm (1699,2 mg·g-1). 



Tạp chí Khoa học Trường ĐHSP TPHCM Tập 21, Số 12 (2024): 2201-2213 
 

2209 

 
Hình 6. (a) Đường đẳng nhiệt hấp phụ MB của BUT-8(Al); Dữ liệu hấp phụ theo mô hình 

hấp phụ đẳng nhiệt: Langmuir (b); Freundlich (c) và Temkin (d) 
3.5. Động học quá trình hấp phụ MB 
 Kết quả nghiên cứu động học hấp phụ cho thấy dung lượng hấp phụ tăng nhanh theo 
thời gian và đạt cân bằng sau 30 phút (Hình 7a). Do đó, các mô hình động học biểu kiến bậc 
1 và biểu kiến bậc 2 được sử dụng để mô tả quá trình hấp phụ MB của vật liệu BUT-8(Al). 

Bảng 2. Các tham số động học của phương trình động học biểu kiến  

Mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 
Các thông số Giá trị 

qe,exp (mg·g-1) 309,1 

Biểu kiến bậc 1 
qe,cal (mg·g-1) 260,1 
Kf (min-1) 0,142 
R2 0,920 

Biểu kiến bậc 2 
qe,cal (mg·g-1) 333,3 
Ks ×10-4 (g·mg-1·min-1) 6,120 
R2 0,997 

 Dung lượng hấp phụ MB cực đại theo lí thuyết của vật liệu BUT-8(Al) (333,3 
mg·g-1) có độ tương thích cao với giá trị thực nghiệm (309,1 mg·g-1) cùng với hệ số tin cậy 
R2 = 0,997, chứng tỏ quá trình hấp phụ MB phù hợp với mô hình động học biểu kiến bậc 2 
(Bảng 2). Theo đó, quá trình hấp phụ MB vào vật liệu BUT-8(Al) mang bản chất hấp phụ 
hoá học thông qua quá trình trao đổi điện tử giữa các nhóm sulfonate trong cấu trúc MOFs 
với ion MB+ tồn tại trong điều kiện này (Tong et al., 2013). 
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Hình 7. Đường động học hấp phụ MB của BUT-8(Al) (a); Dữ liệu được đưa vào mô hình 

động học biểu kiến bậc 1 (b) và động học biểu kiến bậc 2 (c) 

 
Hình 8. Khả năng tái sử dụng vật liệu BUT-8(Al) (a); Giản đồ PXRD của vật liệu BUT-

8(Al) trước (màu đen) và sau khi giải hấp MB (màu đỏ) (b); Phổ FT-IR của vật liệu BUT-
8(Al) trước (màu đen) và sau giải hấp MB (màu đỏ) (c) 

3.6. Khả năng tái sử dụng và độ bền cấu trúc của vật liệu sau quá trình hấp phụ MB 
 Dựa vào Hình 8a, chúng ta có thể quan sát được hiệu suất hấp phụ đạt 92% sau bảy 
chu kì liên tiếp tái sử dụng. Hơn nữa, độ bền của vật liệu BUT-8(Al) đã được xác nhận thông 
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qua các phương pháp phân tích như PXRD và FT-IR. Theo Hình 8b-8c, giản đồ PXRD và 
phổ FT-IR của BUT-8(Al) trước khi hấp phụ và sau khi giải hấp MB có sự phù hợp cao, 
chứng tỏ cấu trúc vật liệu vẫn giữ nguyên sau quá trình giải hấp. Những kết quả này cho thấy 
vật liệu BUT-8(Al) có tiềm năng lớn trong việc loại bỏ phẩm nhuộm hữu cơ MB độc hại 
trong nước thải. 
3.7. So sánh khả năng hấp phụ MB với các vật liệu khác 
 Khi so sánh với dung lượng hấp phụ MB cực đại của các vật liệu MOFs được công bố 
trước đó, vật liệu BUT-8(Al) được ghi nhận dung lượng hấp phụ MB (1699,2 mg·g-1) cao 
hơn nhiều so với các vật liệu đã nghiên cứu (Bảng 3) ở khía cạnh về hiệu quả kinh tế và khả 
năng ứng dụng như: hiệu suất tổng hợp vật liệu cao, khối lượng vật liệu sử dụng ít, khả năng 
tái sử dung cao và phù hợp với điều kiện thực tế của nước thải (pH và nồng độ MB cao). Kết 
quả nổi bật này được giải thích trên cơ sở tương tác tĩnh điện hiệu quả giữa các cation MB+ 
với nhóm chức sulfonate tích điện âm tồn tại bên trong cấu trúc của vật liệu BUT-8(Al). 

Bảng 3. Dung lượng hấp phụ MB cực đại của vật liệu BUT-8(Al)  
khi so sánh với các vật liệu MOFs khác 

Vật liệu MOFs Dung lượng hấp phụ (mg·g-1) Tài liệu tham khảo 
UiO-66/MIL-101(Fe)-

GOCOOH 448,7 (Eltawei et al., 2020) 

Amino-MIL-101(Al) 762,0 (Haque et al., 2014) 
NH2- MIL-125 405,6 (Haque et al., 2014) 

VNU-17 579,6 (Bui et al., 2021) 
MIL-88B-NO2/CA-2 aerogel 721,0 (Zhao et al., 2023) 

MIL-100(Fe)/Cell 384,6 (Abbasi et al., 2024) 
BUT-8(Al) 1699,2 Công trình này 

4. Kết luận 
 Vật liệu BUT-8(Al) đã được tổng hợp thành công bằng phương pháp nhiệt dung môi, 
chứa các nhóm sulfonic phân bố dày đặc bên trong cấu trúc vật liệu, thích hợp để loại bỏ 
hiệu quả phẩm nhuộm hữu cơ MB trong môi trường nước thông qua cơ chế hấp phụ. Đặc 
biệt, dung lượng hấp phụ phẩm nhuộm MB của vật liệu BUT-8(Al) đạt giá trị cực đại khoảng 
1699,2 mg·g-1 tại pH = 8. Giá trị dung lượng hấp phụ này là cao hơn nhiều so với các vật 
liệu MOFs được công bố trước đó. Quá trình hấp phụ MB bởi vật liệu BUT-8(Al) tuân theo 
mô hình hấp phụ đẳng nhiệt Langmuir và mô hình động học biểu kiến bậc 2. Chứng tỏ sự 
hấp phụ MB vào vật liệu BUT-8(Al) là một quá trình hấp phụ hoá học thông qua tương tác 
tĩnh điện hiệu quả giữa những hợp phần sulfonic tích điện âm trong cấu trúc với các cation 
MB+. Hơn nữa, hiệu suất hấp phụ MB vào vật liệu BUT-8(Al) được duy trì khoảng 92% sau 
bảy chu kì tái sử dụng và độ bền cấu trúc của vật liệu vẫn giữ nguyên sau quá trình giải hấp 
phụ. Từ các kết quả nghiên cứu đã được thực hiện, vật liệu BUT-8(Al) cho thấy tiềm năng 
lớn để làm chất hấp phụ hiệu quả các phẩm nhuộm hữu cơ độc hại trong môi trường nước 
thải với dung lượng hấp phụ lớn, khả năng tái sử dụng cao và phù hợp với điều kiện pH của 
nước thải thực tế.  
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 Tuyên bố về quyền lợi: Các tác giả xác nhận hoàn toàn không có xung đột về quyền lợi. 
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ABSTRACT 

In this work, a sulfonic-functionalized Al-based metal-organic framework, namely BUT-8(Al) 
(BUT: Beijing University of Technology), was successfully fabricated from combining between 4,8-
disulfonaphthalene-2,6-dicarboxylic linker and Al3+ salt via the solvothermal method. In particular, the 
maximum Methylene Blue (MB) adsorption capacity onto BUT-8(Al) is 1699.2 mg·g-1 at pH = 8, much 
higher than previously published MOF materials. Also, the obtained data of the MB removal is fitted 
with Langmuir isotherm and pseudo-second-order models, revealing that the MB uptake over BUT-
8(Al) is a chemical adsorption. Interestingly, the structural robustness of BUT-8(Al) is retained after 
adsorption, with the uptake performance of MB by about 92% over seven recycles. These findings 
indicate that BUT-8(Al) could be an effective absorbent in removing MB dye from wastewater. 
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