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TÓM TẮT 
Xúc tác MgO-Co3O4/Graphen oxit được tổng hợp bằng phương pháp đồng kết 

tủa trong hệ nhỏ giọt. Qua quá trình khảo sát một số đặc trưng xúc tác bằng các 
phương pháp hiện đại như phương pháp xác định hình thái bề mặt của xúc tác 
(SEM), xác định thành phần nguyên tố có trong xúc tác (EDX), phương pháp đo 
BET, tán xạ tia X… Từ kết quả khảo sát đặc trưng vật liệu để chọn ra được xúc tác 
tối ưu, ứng dụng để xử lý amoni trong môi trường nước đồng thời khảo sát các 
yếu tố ảnh hưởng đến quá trình xử lý amoni trong môi trường nước bằng xúc tác 
được ozon hóa. 

ABSTRACT 
The catalyst MgO-Co3O4/Graphene oxide is synthesized by co-precipitation

method in drip system. Through the process of surveying some catalytic 
characteristics by modern methods such as the method of determining the 
surface morphology of the catalyst (SEM), determining the elemental 
composition of the catalyst (EDX), the measurement method BET, X-ray 
scattering... From the results of the material characteristics survey to select the 
optimal catalyst, application to treat ammonium in water and at the same time 
examine the factors affecting the ammonium treatment process. in water with a 
ozonated catalyst. 
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1. MỞ ĐẦU  
Hiện nay, một trong những vấn đề ô nhiễm môi trường 

mà thế giới phải đối mặt đó là ô nhiễm amôni - nitơ trong 
môi trường nước. Sự ô nhiễm amoni diễn ra nhiều nơi trên 
thế giới. Đối với nhiều nước châu Âu đều khuyên dùng 
nước uống có hàm lượng ammonia nitơ < 0,5mg/l [3]. Tại 
Inđônêxia, giới hạn hàm lượng nitơ amoniac trong nước 
uống là 1,5mg/l [4]. Nhật Bản không có quy định nào về 
lượng nitơ amonia trong nước uống và nước ngầm, trong 
khi giới hạn cho nitơ amoniac trong nước thải là 100mg/l 
[5]. Tại Việt Nam, với amoni, trong nước ngầm tầng nông 
(3-10m), kết quả cho thấy có 21/37 công trình quan trắc có 

hàm lượng cao hơn Tiêu chuẩn cho phép (0,1mg/l) hàm 
lượng cao nhất là 42,00mg/l tại Sơn Đồng, Hoài Đức, Hà 
Nội. Ngoài ra ô nhiễm amoni còn tồn tại nhiều nơi khác và 
phân bố rộng trên địa bàn Hà Nội như Đan Phượng, Tây Hồ, 
Phú Xuyên, Hoài Đức…. Các tỉnh khác cũng có hàm lượng 
amoni cao vượt ngưỡng tiêu chuẩn như Vĩnh Phúc, Bắc 
Ninh, Hải Dương, Hưng Yên, Thái Bình, Nam Định...[1] 

Chế tạo hệ xúc tác hỗn hợp các oxit trên nền chất mang 
rắn để xử lý amoni trong môi trường nước. Hệ xúc tác đảm 
bảo thân thiện với môi trường, dễ thu hồi và có thể tái sinh 
lại xúc tác. Trong nghiên cứu này đã tiến hành tổng hợp vật 
liệu nano MgO-Co3O4/GO dạng nano không chiều (dạng 
hạt rắn) bằng phương pháp đồng kết tủa ứng dụng để xử 
lý amoni theo phương pháp ozon hóa xúc tác. 

2. THỰC NGHIỆM 
2.1. Hóa chất và dụng cụ 

* Hóa chất: MgCl2.6H2O (Trung Quốc); CoCl2.6H2O (Trung 
Quốc); NH4Cl khan (Trung Quốc); HCl 36,46% (Trung Quốc); 
NaOH rắn (Trung Quốc) 

* Dụng cụ: Hệ nhỏ giọt, máy đo Uv-Vis, máy khuấy từ 
gia nhiệt, tủ sấy, tủ nung, hệ thống ozon hóa, các loại pipet, 
buret, bình tam giác, cốc, bình định mức. 
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Hình 1. Hệ thiết bị tổng hợp vật liệu và thiết bị đo UV-Vis 

2.2. Quá trình thực nghiệm  
2.2.1. Quá trình chung  

 
2.2.2. Quá trình tổng hợp xúc tác  

 
- Cân chính xác 6,496g MgCl2.6H2O, cho vào cốc, định 

mức thành 50ml dung dịch muối MgCl2. 
- Cân chính xác 6,528g CoCl2.6H2O cho vào cốc 100ml, 

định mức thành 50ml dung dịch. 
- Cân chính xác 3,84g NaOH khan, cho vào cốc 250ml, 

định mức thành 100ml dung dịch. 
- Cân các khối lượng của graphene oxit lần lượt là 5%, 

10%, 15%, 20%, 25%, 30% .  

2.2.3. Quá trình xử lý 

 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Đặc trưng của vật liệu 

3.1.1. Phương pháp nhiễu xạ tia X 

 
Hình 2. Nhiễu xạ tia X của vật liệu chưa có GO 
Nhiễu xạ tia X với mẫu vật liệu MgO-Co3O4 cho thấy 

được đỉnh pick của Co3O4 (2θ~37o) và MgO (2θ~ 42,9o; 
62,3o) dạng khối lập phương. 
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Hình 3. Giản đồ XRD của xMCG 

Giản đồ cho thấy, với hàm lượng GO càng tăng thì Pick 
đặc trưng của MgO giảm dần đến không nhìn thấy rõ trên 
giản đồ, ngược lại. pick đặc trưng của Co3O4 tăng lên. Tại 
giản đồ XRD của vật liệu 15MCG cho các pick có cường độ 
gần như tương đương nhau, cho thấy đặc trưng của xúc tác 
rõ nhất. 

3.1.2. Phương pháp đo BET 

 
a) Đẳng nhiệt hấp phụ của xúc tác có GO 

 
b) Đường phân bố mao quản của GO và xMCG 
Hình 4. Đường đẳng nhiệt hấp phụ - nhả hấp phụ N2, đường phân bố mao 

quản của GO và xMCG 

Bảng 1. Các thông số đặc trưng của xMCG theo phương pháp BET 

Thông 
số 

MgO/Co3O4 5MCG 10MCG 15MCG 20MCG 25MCG 30MCG 

SBET 42 70,6 74,7 95,4 51 66,5 68,6 

Vmicopore 0,001 0,007 0,005 0,008 0,003 0,002 0,004 

Vpore 0,26 0,73 0,71 0,7 0,64 0,68 0,6 

Dnm 19-24 30-39 34-40 24-30 38-48 31-40 28-34 

 SBET cho thấy diện tích bề mặt của xúc tác đã giảm rất 
nhiều so với diện tích bề mặt mao quản của GO là 331 
(m2/g). Qua ảnh chụp và bảng số liệu, có thể khẳng định, đã 
tổng hợp được xúc tác với kích thước nano và đưa thành 
công hỗn hợp oxit vào trong GO. Điều đó được chứng minh 
thông qua SBET  là 95,4 (m2/g) và Dnm là 24 - 30nm. Có thể kết 
luận được mẫu xúc tác 15MCG là mẫu xúc tác tối ưu nhất, 
cho hoạt tính xúc tác là tốt nhất. 

3.1.3. Ảnh chụp SEM của mẫu  xúc tác 15MCG 

 
Hình 5. Ảnh chụp SEM,TEM của mẫu xúc tác 15MCG 

Từ ảnh SEM va TEM nhận thấy, với hàm lượng GO là 
15MCG, MgO và Co3O4 phân tán khá tốt trên các lớp của 
GO, kích thước hạt nano oxit nằm trong khoảng từ 20 - 
50nm. Các hạt nano MgO hình lục lăng có độ trật tự cao và 
đường kính lớn hơn hạt nano oxit Co3O4. Ảnh TEM vẫn cho 
thấy sự kết tập của các đám hạt tại rìa mép của GO, đây là 
nhược điểm của phương pháp đồng kết tủa khi tổng hợp 
các vật liệu nano compozit. 

3.1.4. EDX 
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Hình 6. Thành phần nguyên tố trong mẫu xúc tác không chứa GO 

Khi chưa có tác động của GO, vật liệu có tỷ lệ phần tram 
các nguyên tố là Co, Mg, C, O. Tuy nhiên ngay từ đầu, khi 
không có tác động của GO, thì nMgO/nCo3O4 = 0,8 thấp 
hơn rất nhiều so với mục đích ban đầu là tạo ra tỷ lệ 
nMgO/nCo3O4 = 4/1. 

 
Hình 7. Kết quả phổ EDX của xúc tác 15MCG 

Khi có mặt GO, thông qua bảng số liệu có thể thấy được 
tỷ lệ nMgO/nCo3O4 = 3,75/1. Điều đó khẳng định GO có ảnh 
hưởng tới quá trình tạo ra các oxit. 

3.2. Khảo sát ảnh một số yếu tố ảnh hưởng đến quá 
trình xử lý amoni trong nước 

3.2.1. Ảnh hưởng của thời gian 
Qua đồ thị cho thấy, quá trình xử lý amoni trong môi 

trường nước phụ thuộc vào thời gian có mặt xúc tác ozon. 
Tuy nhiên đến một hời gian nhất định thì hoạt tính của xúc 
tác không còn, quá trình xử lý kết thúc. Trên đồ thị chỉ ra, 
trước khi đạt cực đại của quá trình xử lý, bên trong hệ phản 
ứng xảy ra các quá trình tái tạo, nhả hấp phụ, các phản ứng 
khác,… làm cho hiệu suất xử lý giảm thấp, sau đó quá trình 
xử lý đạt cực đại. Sau đó, quá trình xử lý dừng lại do xúc tác 
mất hoạt tính. Khi đạt đến thời gian tối đa, nên thay xúc tác 
cũ, và thay vào đó lượng xúc tác mới. 

 
a) Vật liệu không có GO 

 
b) Vật liệu có GO (Xúc tác) 
Hình 8. Đồ thị hiệu suất chuyển hóa amoni theo thời gian 

3.2.2. Ảnh hưởng của nhiệt độ 

 
a) Nhiệt độ 30oC 

 
b) Nhiệt độ 40oC 

 
c) Nhiệt độ 60oC 

Hình 9. Ảnh hưởng của nhiệt độ và pH đến quá trình xử lý amoni 
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Nhiệt độ càng cao thì quá trình xử lý amoni càng dễ 
dàng thực hiện, hiệu suất càng cao hơn, ở các điều kiện 
nhiệt độ và pH khác nhau, thì quá trình xử lý amoni luôn 
đạt hiệu suất cao nhất ở pH = 9. Tuy nhiên, với nhiệt độ quá 
cao thì không khả thi với điều kiện thực tế. Do đó, quá trình 
xử lý tối ưu ở điều kiện là 40oC. 

3.3. Kết quả xử lý 
3.3.1. Khi chưa có quá trình ozon hóa 

 
Hình 10. Khả năng hấp phụ amoni của xúc tác khi không có mặt ozon 

Qua hình 10 cho thấy, khi chưa có mặt ozon, quá trình 
xử lý amoni trong nước của các mẫu được khảo sát trên đều 
là quá trình hấp phụ đơn thuần. Tuy nhiên, khả năng hấp 
phụ rất thấp đạt khoảng được từ 15 - 20%. 

3.3.2. Khi có quá trình ozon hóa 

 

 
Hình 11. Hoạt tính của các xúc tác trong quá trình phân hủy NH4

+ 

Quá trình xử lý amoni trong nước khi có mặt ozon được 
biểu diễn như hình 11, thông qua cơ chế phản ứng trên. Khi 
có mặt xúc tác, tạo tiền đề tạo ra có gốc OH, tác nhân oxi 
hóa amoni tạo thành các sản phẩm. Đặc biệt, ưu điểm của 
quá trình xử lý này khi có tác nhân là ozon sẽ tạo ra sản 
phẩm khí, giảm được lượng tạo ra các sản phẩm độc hại 
như NO3

-, NO2
-. Đó là các tác nhân gây ô nhiễm thứ cấp, nếu 

với hàm lượng quá cao đi vào cơ thể sẽ gây bệnh. 
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