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Abstract: In order to produce a hydrophobic material for oil removal from surface waters, in this 

study, the reduced graphene oxide coated PU sponges (rGO@PU) were prepared by 

ultrasonication of PU sponges with suspension of rGO in ethanol. The chemical structure of the 

rGO coatings was investigated by X-ray diffraction and FT-IR spectroscopy methods. The surface 

morphology of the obtained materials was also examined by SEM. The influence of the rGO 

loadings and the number of coatings on the hydrophobicity of the materials was investigated. The 

testing on the surface hydrophobicity indicated that the water drops remained on the surface of 

rGO@PU for 4.5 - 5 hours. The results showed that the best hydrophobic sponge was obtained at 

the rGO loading of 3 mg/mL and after three times of coatings. The water contact angle (WCA) of 

the optimal rGO@PU was up to 119. The kerosene oil absorption capacity of the rGO@PU in 5 

minutes is 32.34 g/g. Besides, the oil-water separation ability of the material was also investigated 

by passing the kerosene-water mixture through a filter funnel containing the synthesized porous 

material rGO@PU. The result indicated that the separation efficiency of the material was 85%. 

The recycling test was conducted by squeezing the saturated absorbed sponges and applying the 

desorbed sponges for the following cycle tests. After ten times of recycling, the amounts of 

kerosene absorption on the rGO@PU were maintained from 4.39 - 5.33 g, implying the excellent 

recyclability of the material. 
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Tóm tắt: Nhằm tạo ra vật liệu kị nước, ứng dụng trong thu hồi dầu loang trong môi trường nước 

mặt, vật liệu xốp PU phủ graphene oxide dạng khử (rGO@PU) đã được chế tạo bằng cách rung 

siêu âm xốp PU với rGO trong ethanol. Các phương pháp  nhiễu xạ tia X (XRD), phổ hồng ngoại 

(FT-IR) được dùng để xác định cấu trúc của các vật liệu. Hình thái bề mặt vật liệu xốp sau khi chế 

tạo đã được khảo sát bằng phương pháp kính hiển vi điện tử quét (SEM). Ảnh hưởng của hàm 

lượng  rGO trong ethanol và số lần phủ tới khả năng kị nước của vật liệu đã được khảo sát. Kết 

quả thí nghiệm đánh giá tính kị nước sơ bộ cho thấy, thời gian chống thấm nước của bề mặt vật 

liệu xốp rGO@PU từ 4,5 đến 5 giờ. Từ đó kết luận được rằng vật liệu rGO@PU được chế tạo ở 

điều kiện hàm lượng 3mg/mL và số lần phủ là 3 lần có khả năng chống thấm nước tốt nhất. Góc 

tiếp xúc nước (WCA) của bề mặt vật liệu lên đến 119. Dung lượng hấp thu dầu kerosene của vật 

liệu xốp rGO@PU được đánh giá trong 5 phút là 32,34 g/g. Bên cạnh đó, khả năng tách dầu - nước 

của vật liệu cũng được khảo sát bằng cách cho hỗn hợp dầu kerosene - nước đi qua phễu lọc có 

chứa vật liệu xốp rGO@PU đã tổng hợp. Kết quả cho thấy hiệu suất tách của quá trình là 85%. 

Khả năng tái sinh được thực hiện bằng cách cho vật liệu xốp hấp thu dầu, sau đó ép cơ học rồi lặp 

lại. Sau 10 chu kì cho thấy lượng dầu mà vật liệu hấp thu được trong khoảng từ  đến 4,39 - 5,33 g, 

từ đó thấy rằng vật liệu có khả năng tái sinh tốt. 

Từ khóa: Vật liệu kị nước, hấp thu dầu, Graphene oxide dạng khử, xốp PU. 

1. Mở đầu * 

Ô nhiễm dầu tràn trên biển là một trong 

những vấn đề ô nhiễm cần được đáng quan tâm 

vì sự ảnh hưởng trực tiếp đến hệ sinh thái biển 

và động vật có nguồn thức ăn là động vật thủy 

sinh. Nguyên nhân gây nên sự ô nhiễm dầu hầu 

hết đều bắt nguồn từ hoạt động khai thác dầu 

mỏ và hoạt động đường thủy trên đại dương, 

đặc biệt là những vụ tai nạn đường thủy gây 

nên sự cố tràn dầu. Để có thể xử lý sự cố dầu 
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tràn, có nhiều phương pháp được sử dụng như 

phương pháp nhiệt, vật lý, hóa học, sinh học,… 

[1] Trong đó phổ biến nhất là sử dụng phương 

pháp vật lý là vật liệu hấp thu dầu. Một số vật 

liệu hấp thu dầu đã được nghiên cứu là vật liệu 

hấp thu thiên nhiên như xốp cellulose và vật 

liệu nhân tạo là xốp PE hay PP. Tuy nhiên, 

những vật liệu này hấp thu cả dầu và nước, gây 

khó khăn trong việc tách dầu/nước trong những 

công đoạn tiếp theo. Trong những nghiên cứu 

gần đây, từ những hiệu ứng kị nước trong thực 

tế như hiệu ứng lá sen, các nhà khoa học đã 

nghiên cứu biến tính bề mặt vật liệu từ trạng 

thái thấm nước trở thành trạng thái kị nước 

(có góc tiếp xúc nước từ 90 đến 150) cho đến 
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siêu kị nước (góc tiếp xúc nước từ 150 trở lên) 

bằng cách tăng độ nhám bề mặt hoặc làm giảm 

năng lượng bề mặt [2-4]. Các vật liệu có bề mặt 

siêu kị nước được báo cáo là có độ chọn lọc cao 

với dầu và hiệu suất hấp thu dầu rất tốt. 

Xốp PU là vật liệu giá thánh rẻ và phổ biến, 

có cấu trúc lỗ xốp, khối lượng nhẹ và có độ bền 

cơ học cao. Tuy nhiên, xốp PU lại có tính ưa 

nước, vì vậy để ứng dụng trong xử lý dầu tràn, 

cần biến tính bề mặt xốp từ trạng thái thấm 

nước trở thành trạng thái kị nước.  

Một số nghiên cứu đã sử dụng graphene 

oxit dạng khử (rGO) để tạo bề mặt kị nước cho 

các loại xốp polymer thương mại như 

melamine, PU,... [8-11]. Graphene oxide dạng 

khử (rGO) thường được chế tạo từ graphite 

thông qua quá trình oxy hóa và tách lớp thành 

từng lớp carbon 2D để tạo graphene oxide 

(GO); GO sau đó sẽ được khử bớt các nhóm chức 

có chứa oxy ưa nước đi để tạo thành graphene 

oxide dạng khử [5]. Nhờ đó, rGO để có thể phục 

hồi lại những tính chất của graphene, có cấu trúc 

tách lớp đặc biệt là tính kị nước.  

Trong nghiên cứu này, chúng tôi tập trung 

nghiên cứu qui trình phủ rGO trên PU để tạo ra 

bề mặt xốp kị nước, có khả năng hấp thu chọn 

lọc dầu. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Hóa chất, dụng cụ 

Graphite 99%, NaNO3 99%, KMnO4 99%, 

acid ascorbic 99%, H2SO4 98%, H2O2 30%, 

HCl 36%. Các hoá chất đều là hóa chất tinh 

khiết được sử dụng trong phòng thí nghiệm, có 

xuất xứ Trung Quốc. Xốp poly urethane (PU) 

thương mại, sản xuất tại Trung Quốc.  

2.2. Tổng hợp vật liệu phủ graphene oxide 

(GO) và graphene oxide dạng khử (rGO) 

Graphene oxide được tổng hợp theo phương 

pháp Hummer [6]. Làm lạnh H2SO4 rồi thêm 

graphite và NaNO3. Sau đó thêm từ từ KMnO4 

trong vòng 2 giờ. Tiếp theo thêm 143 mL nước 

cất 2 lần và thêm H2O2, để lắng qua đêm rồi rửa 

bằng HCl 5%, ly tâm lấy chất rắn cho đến khi 

dung dịch có độ pH từ 5-6. Phân tán hỗn hợp 

rồi sấy trong vòng 12 giờ. 

Graphene oxide dạng khử được tổng hợp 

bằng cách phân tán một lượng GO trong nước, 

gia nhiệt rồi thêm một lượng acid ascorbic gấp 

10 lần GO tính theo khối lượng, duy trì trong 

1 giờ rồi lọc lấy chất rắn về trung tính, khuếch 

tán trong nước rồi sấy trong 12 giờ. 

2.3. Chế tạo vật liệu xốp rGO@PU 

Rung siêu âm một lượng xác định rGO 

(1, 2, 3 mg/mL) trong ethanol với tỉ lệ xác định 

rồi cho xốp PU có kích thước 2x2x2 cm đã 

được rửa sạch bằng cồn tuyệt đối, tiếp tục rung 

siêu âm rồi đem sấy trong 12 giờ ta thu được 

các vật liệu được kí hiệu là 1-rGO@PU, 

2-rGO@PU, 3-rGO@PU. Tương tự sử dụng tỉ 

lệ rGO/ethanol tối ưu ở trên, chế tạo các vật liệu 

rGO@PU với số lần phủ là 1, 2, 3 theo qui trình 

như trên, ta thu được các vật liệu được kí hiệu 

là x-rGO@PU-1, x-rGO@PU-2, x-rGO@PU-3. 

Hàm lượng rGO phủ trên vật liệu được tính 

theo công thức: 

 

2.4. Khảo sát các đặc trưng cấu trúc vật liệu 

Hình thái bề mặt vật liệu xốp được quan sát 

bằng kính hiển vi điện tử quét (SEM) 

TM4000Plus/Hitachi (Nhật Bản). Cấu trúc tinh 

thể của các thành phần trong mẫu được phân 

tích bằng máy đo nhiễu xạ tia X (XRD) Rigaku 

MiniFlex 600 (Nhật Bản). Các nhóm chức trên 

bề mặt vật liệu được xác định sử dụng máy 

quang phổ hồng ngoại Fourier JASCO FTIR 

4600 (Nhật Bản). Góc tiếp xúc nước được xác 

định thông qua thiết bị SmartDrop WCA 

(Femtofab Co. Ltd., Hàn Quốc). 

2.5. Khảo sát tính kị nước của vật liệu 

Các vật liệu sau khi chế tạo sẽ được đánh 

giá sơ bộ tính kị nước bằng cách nhỏ giọt nước 

lên bề mặt vật liệu và tính thời gian cho đến khi 

giọt nước bị thấm hút hoàn toàn. Thời gian từ 

lúc nhỏ giọt nước lên tới khi giọt nước bị thấm 

hút hoàn toàn được sử dụng làm thước đo tính 

kị nước của vật liệu. Đồng thời, tính kị nước 

của bề mặt vật liệu xốp cũng được đánh giá 

thông qua thông số góc tiếp xúc nước (WCA). 
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2.6. Khảo sát khả năng hấp thu dầu và khả 

năng tách dầu/nước 

Cho vật liệu xốp đã được xác định chính 

xác khối lượng vào kerosene, lắc trong 5 phút 

rồi xác định khối lượng của vật liệu sau khi hấp 

thu dầu. Dung lượng dầu hấp thu được (D) 

được tính theo công thức: 

 

Để khảo sát khả năng phân tách dầu/nước, 

cho một hỗn hợp dầu/nước với tỉ lệ như nhau về 

thể tích qua phễu lọc có chứa xốp. Sau khi dầu 

được thấm hút hoàn toàn, đo thể tích hỗn hợp 

dầu/nước còn lại ở trên xốp và xác định thể tích 

dầu còn lại. Hiệu suất phân tách dầu/nước (H) 

được tính theo công thức: 

 

2.7. Khảo sát khả năng tái sử dụng của vật liệu 

Cho vật liệu xốp đã cân trước khối lượng, 

thả xốp vào cốc chứa dầu kerosene và lắc trong 

khoảng 5 phút, lấy xốp ra và cân khối lượng sau 

khi đã hấp thu đầu. Sau đó ép cơ học để loại bỏ 

hết dầu được lưu trữ trong xốp. Lặp lại thí 

nghiệm hấp thu dầu theo quy trình trên 10 lần và 

tính dung lượng dầu hấp thu được sau mỗi lần. 

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Đặc trưng cấu trúc của lớp vật liệu phủ 

3.1.1. Giản đồ XRD 

Theo như Hình 1, graphite ban đầu xuất 

hiện peak đặc trưng ở khoảng 26 đặc trưng cho 

cấu trúc lớp của mạng tinh thể carbon. Đối với 

graphene oxit được tổng hợp từ graphite có 

peak đặc trưng dịch chuyển về vị trí góc 2 

khoảng 10. Điều này chứng tỏ graphite đã 

được oxi hoá hoàn toàn thành GO. Giản đồ 

XRD của rGO xuất hiện peak đặc trưng tại góc 

2 khoảng 24, điều này chứng tỏ GO đã được 

khử bớt các nhóm chức chứa oxy, cấu trúc 

graphene được khôi phục trở lại. Đồng thời, 

trên giản đồ XRD của rGO cũng không xuất 

hiện lại peak đặc trưng của graphite, từ đó thấy 

rằng cấu trúc 3D của graphite đã được tách ra 

thành từng lớp graphene 2D. 

3.1.2. Phổ FTIR 

Từ Hình 1 về phổ hồng ngoại của vật liệu 

phủ, phổ IR của GO thể hiện rõ sự dao động 

của liên kết C – OH đặc trưng của nhóm chức 

cacboxylic nằm trong khoảng từ 3400 cm-1 đến 

3500 cm-1, liên kết C = O của nhóm chức 

cacboxylic ở khoảng 1750 cm-1 , liên kết C = C 

trong lớp graphene nằm ở khoảng 1550 cm-1 

đến 1750 cm-1 và hai liên kết C - O của nhóm 

epoxide ở trong khoảng từ 1000 cm-1 đến 

1400 cm-1 . 

 

(a) 

 

(b) 

Hình 1. Giản đồ nhiễu xạ tia X (a) và phổ FT-IR (b) 

của graphite, GO và rGO. 

Đối với rGO, phổ IR chỉ còn có hai peak, 

các peak đặc trưng của nhóm chức cacboxylic 

đã không còn, thể hiện rằng GO đã được khử 

gần như hoàn toàn, chỉ còn nhóm epoxide trên 

bề mặt graphene đúng như mô tả của graphene 

oxide dạng khử [7]. 
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3.2. Khả năng kị nước của vật liệu 

Kết quả khảo sát khả năng kị nước cho thấy 

lượng rGO phủ trên xốp có xu hướng tăng khi 

tăng tỉ lệ rGO/ethanol ban đầu và đạt giá trị 

lượng phủ cao nhất là 21,1% ở tỉ lệ 3 mg/mL 

(Hình 2a). Đồng thời, kết quả thử sơ bộ cho 

thấy thời gian chống thấm nước của vật liệu 

cũng tăng khi hàm lượng rGO phủ tăng 

(Hình 2a). Do đó, tỉ lệ rGO/ethanol 3 mg/mL 

được sử dụng cho khảo sát tiếp theo.  

 

 

Hình 2. Ảnh hưởng của hàm lượng rGO/ethanol (a) 

và ảnh hưởng của số lần phủ (b) đến lượng rGO trên 

xốp và khả năng chống thấm nước của vật liệu. 

Kết quả khảo sát ảnh hưởng của số lần phủ 

cho thấy lượng rGO bám lên tăng dần theo số 

lần phủ, cao nhất là gần 55% với số lần phủ là 3 

và thời gian chống thấm nước lên đến 5 h. Kết 

quả trong Hình 2b cũng cho thấy, sau lần phủ 

thứ hai, lượng rGO được giữ lại trên xốp tăng 

mạnh khoảng 20% so với lần thứ nhất. Trong 

khi đó, khi tiếp tục phủ lần thứ ba, lượng rGO 

được giữ lại trên xốp chỉ tăng thêm khoảng 

10% so với lần thứ hai. Điều này có thể được 

giải thích do đến lần phủ thứ ba, vật liệu rGO 

có thể đã gần như phủ kín các lỗ xốp của vật 

liệu nền PU. Hơn thế nữa, vật liệu sau 3 lần phủ 

cũng cho thấy sự cải thiện rõ rệt về thời gian 

chống thấm nước so với lần thứ nhất và lần thứ 

hai. Chính vì vậy, vật liệu 3-rGO@PU-3 với 

3 lần phủ sẽ được lựa chọn cho các khảo sát 

tiếp theo 

Theo như Hình 3 là hình ảnh chụp bề mặt 

vật liệu bằng kính hiển vi quét điện tử (SEM) 

thấy rằng sự xuất hiện của rGO bám lên khung 

lỗ xốp PU, lượng rGO tăng dần khi hàm lượng 

và số lần phủ tăng dần. Góc tiếp xúc nước trên 

bề mặt xốp 3-rGO@PU-3 là 119, như vậy, bề 

mặt vật liệu xốp đã đạt trạng thái kị nước. Vì 

vậy, xốp rGO@PU được phủ với tỉ lệ 

rGO/ethanol 3 mg/mL và ba lần phủ liên tiếp sẽ 

được sử dụng cho các thí nghiệm tiếp theo. 

3.3. Khả năng hấp thu dầu của vật liệu 

Khả năng hấp thu dầu của vật liệu được 

khảo sát trong thời gian lắc là 5 phút. Dung 

lượng hấp thu dầu đạt 32,34 g/g. Kết quả này là 

tương đương so với các công bố trước đây về 

dung lượng hấp thu dầu của các vật liệu tương 

tự [8-11]. Zhang và cộng sự (2020) đã báo cáo 

dung lượng hấp thu dầu máy và một số dung 

môi hữu cơ của vật liệu melamine phủ rGO và 

hexadecyltrimethoxysilane (HDTMS/rGO-MF) 

đạt 8,79 - 20,85 g/g [9]. Dung lượng hấp thu 

dầu bôi trơn của vật liệu graphene/polyurethane 

(GN@PU) sponge cũng được công bố bởi tác 

giả Zhang và cộng sự (2017), đạt 31 g/g [11]. 

Khả năng tách dầu - nước của rGO được 

khảo sát trực quan khi cho miếng xốp vào hỗn 

hợp dầu (trong suốt) và nước (nhuộm bằng 

ethylene blue). Thí nghiệm tương tự được thực 

hiện trên vật liệu xốp PU ban đầu để đối chứng. 

Kết quả được thể hiện như Hình 4 thấy rõ được 

vật liệu xốp PU thấm cả dầu và nước (Hình 4a, 

4b, 4c). Xốp PU thấm nước đã bị nhuộm xanh, 

khi ép cơ học thì xuất hiện nước lẫn dầu được 

ép ra (Hình 4c). Ngược lại, vật liệu xốp 

rGO@PU, chỉ thấm dầu, khi ép cơ học thì 

không thấy nước nhuộm xanh ép ra (Hình 4d, 

4e, 4f). 
s 
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Hình 3. Hình ảnh SEM bề mặt vật liệu được phủ theo hàm lượng rGO/ethanol và số lần phủ khác nhau 

(a) PU ban đầu  (b) 1-rGO@PU  (c) 2-rGO@PU  (d) 3-rGO@PU  (e) 3-rGO@PU-1  (f) 3-rGO@PU-2 

(g) 3-rGO@PU-3  (h) Góc tiếp xúc nước của vật liệu 3-rGO@PU-3. 

 
(a) 

 
(d) 

 
(b) 

 
(e) 

 
(c) 

 
(f) 

Hình 4. Quá trình thấm hút dầu ra khỏi hỗn hợp dầu/nước của xốp PU và rGO@PU. 

Khi cho hỗn hợp dầu - nước qua phễu chứa 

xốp rGO@PU, phần dầu trong hỗn hợp đã được 

thấm hút gần như hoàn toàn và phần nước trong 

hỗn hợp giữ được ở trên bề mặt xốp (Hình 5). 

Hơn nữa, trạng thái kị nước của vật liệu xốp 

đúng như trạng thái Cassie - Baxter (giữ lại 

 
(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
(d) 

 
(e) 

 
(f) 

 
(g) 

 
(h) 
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bong bóng khí để không cho nước thấm xuống) 

cũng được quan sát thấy trong Hình 5. Khi để 

hệ lọc trong 15 phút, dầu được vật liệu thấm hút 

sẽ chảy xuống dưới bình nón. Từ lượng nước 

được giữ lại ở trên xốp tính được hiệu suất tách 

của vật liệu là 85%. 

 
(a) 

 
(b) 

 
(c) 

Hình 5. Quá trình khảo sát phân tách dầu/nước. 

3.4. Khả năng tái sinh 

Sau 10 lần hấp thụ - ép cơ học, vật liệu xốp 

vẫn duy trì được khả năng thấm hút dầu (Hình 6). 

Khối lượng dầu hấp thu lớn nhất trong khoảng 

thời gian hấp thu là 5 phút của vật liệu tại lần 

thứ nhất là 5,33 g. Sau 10 vòng tái sinh, khả năng 

hấp thu dầu của vật liệu vẫn được duy trì tốt 

(Hình 6). Lượng dầu hấp thu được trong các lần 

tái sinh thay đổi không đáng kể so với lần thứ 

nhất, nằm trong khoảng từ 4,39 g đến 5,33 g. 

 

Hình 6. Đồ thị biểu diễn khối lượng trước - sau 

khi hấp thu của vật liệu. 

4. Kết luận 

Nghiên cứu này đã chế tạo thành công vật 

liệu xốp kị nước rGO@PU có góc tiếp xúc 

nước là 119. Đã nghiên cứu sự ảnh hưởng của 

nồng độ rGO/ethanol ban đầu đến lượng rGO 

phủ trên xốp PU và sự ảnh hưởng của số lần 

phủ đến khả năng kị nước của vật liệu. Từ đó, 

với điều kiện nồng độ rGO/ethanol 3 mg/mL và 

số lần phủ 3 sẽ cho ra được khả năng kị nước 

tốt nhất. Vật liệu xốp rGO@PU có thời gian 

chống thấm nước lên đến 5 giờ, với dung lượng 

hấp thu dầu đạt 32,34 g/g và hiệu suất phân tách 

dầu/nước là 85%. Khả năng hấp thu dầu của 

rGO@PU được duy trì sau 10 chu kì tái sinh 

bằng cách ép cơ học. 

Kết quả cho thấy tiềm năng ứng dụng vật 

liệu xốp rGO@PU xử lý và thu hồi dầu loang 

trong môi trường nước mặt. 
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