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SUMMARY 

 
SYNTHESIS AND CHARACTERIZATION OF CA/PDA MEMBRANE FOR Pb2+ 

REMOVAL FROM AQUEOUS SOLUTION 
 

Cellulose acetate membrane was successfully synthesized by phase inversion method using cellulose 
acetate (CA) prepared from sugarcane bagasse. The CA/polydopamine (PDA) membrane was also 
prepared by coating PDA nanoparticles on the walls of internal pores and on the surface of CA 
membrane. The membrane parameters were evaluated through water flux and contact angle. The 
obtained membranes have been characterized by FT-IR/ATR, SEM, DTA-TGA. The experimental 
isotherm data were analyzed using Freundlich and Langmuir isotherm models. The obtained results 
show that modifying CA membrane by decorating PDA nanoparticles exhibited favorable permeability 
and high adsorption capacity for Pb2+ in aqueous solution. Particularly, CA/PDA membrane performed 
maintainable pure water flux (137.6 L/m2h). The adsorption capacity for Pb2+on CA/PDA membrane 
was 85.47 mg/g. Hence, coating PDA nanoparticles on the CA membrane is an effective approach to 
improve the membrane performance for heavy metals removal. 
Keywords: Cellulose acetate, dopamine, CuSO4/H2O2, polydopamine, adsorption membrane. 
 
1.  MỞ ĐẦU 
Gần đây, màng hấp phụ với sự kết hợp những 
ưu điểm của kỹ thuật tạo màng và quá trình 
hấp phụ đã thu hút nhiều nhà nghiên cứu [1–3]. 
Chúng được chế tạo theo hai hướng khác nhau 
là hòa trộn vật lý hoặc biến đổi bề mặt. Với 
phương pháp hòa trộn vật lý, có thể đưa thêm 
vật liệu lên màng là hạt nano Zr [1], hạt nano 
Fe3O4 [4,5], hạt chitosan [6], graphene oxide-
TiO2 [7],… và hoạt động như chất hấp phụ kim 
loại nặng. Nhưng để tăng khả năng hấp phụ, 
cần đưa vào màng một lượng lớn chất hấp phụ, 
việc này dễ làm thay đổi tính chất nhiệt động 
học của dung dịch tạo màng và ảnh hưởng đến 
hiệu suất lọc của màng [8,9]. Biến đổi bề mặt 
màng bằng cách đưa thêm những phân tử lớn 
nhằm cải thiện tính chất hấp phụ, cũng nhận 

khá nhiều sự quan tâm của các nhà khoa học 
[10,11]. Lớp phủ polydopamine (PDA) đóng 
vai trò như một chất biến đổi bề mặt được sử 
dụng có hiệu quả cho việc loại bỏ kim loại 
nặng , bởi khả năng bám dính tốt và chứa 
nhiều nhóm chức. Sự lắng đọng PDA do sự oxi 
hóa từ không khí xảy ra chậm và ít đồng đều. 
Jing Wang và công sự đã giới thiệu phương 
pháp lắng đọng nhanh PDA khi sử dụng 
CuSO4/H2O2 như  chất kích hoạt [11]. 
Cellulose acetate (CA) là một trong những 
polymer đầu tiên sử dụng để tạo màng tách 
nước cơ bản [13,14].  Màng có độ bền tốt, tính 
ưa nước cao, khả năng loại bỏ muối và kháng 
nghẽn tốt, thông lượng nước cao, do đó chúng 
được ứng dụng rất rộng rãi. 
Bài báo này trình bày kết quả về chế tạo màng 
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CA/PDA định hướng ứng dụng hấp phụ kim 
loại nặng trong nước. CA được tổng hợp từ bã 
mía, nguồn sinh khối dồi dào trong tự nhiên, 
thân thiện môi trường. PDA được lắng đọng 
lên bề mặt và thành các lỗ xốp của CA bằng 
cách sử dụng CuSO4/H2O2 cùng với dung dịch 
dopamine. 
2. THỰC NGHIỆM 
2.1. Vật liệu 
Cellulose acetate (CA) được tổng hợp từ bã 
mía [15]; dopamine và tris-HCl (sigma); 
dimethyl sulfoxide (DMSO) và chì (II) nitrate 
(Merck); axeton, hydropeoxit (H2O2) (Xilong). 
2.2. Chế tạo màng 
Hòa tan 2 g CA vào 9 mL hệ dung môi 
DMSO/axeton tỉ lệ 3:1 theo thể tích và khuấy 
liên tục trong 24 h, gia nhiệt ở 50 oC. Để yên 6 
h để hết bọt khí, sau đó dung dịch gel được cho 
lên tấm kính phẳng, dùng thanh cán có rãnh 
khuôn màng 250 μm cán ngang qua hỗn hợp 
với tốc độ 1 mm/s. Sau 10 giây trong không 
khí, chuyển tấm kính này vào bể nước đề ion ở 
25 oC để kết tụ màng. Màng trước khi dùng 
được bảo quản trong nước đề ion. 
Để lắng đọng PDA, 50 mL dung dịch 
dopamine (2 g/L) trong đệm tris-HCl (pH = 
8,5) có chứa CuSO4 5 mM được cho thêm 0,1 
mL H2O2 30% vào để quá trình tự trùng hợp 
dopamine xảy ra nhanh hơn. Chuyển dung dịch 
ngay vào mô-đun giữ màng CA, để yên 60 
phút, sau đó lấy màng ra và rửa nhiều lần bằng 
nước cất để loại bỏ hoàn toàn phần PDA còn 
thừa trên bề mặt. Màng CA/PDA được bảo 
quản trong nước đề ion.  
2.3. Đặc trưng của màng 
Hình thái màng được quan sát qua kính hiển vi 
điện tử quét SEM. Tính chất chuyển pha nhiệt 
của màng được nghiên cứu qua phương pháp 
phân tích nhiệt DTA –TGA, quét ở nhiệt độ 
phòng 30 oC đến 700 oC, tốc độ gia nhiệt 10 
oC/phút trong dòng khí N2 tinh khiết với tốc độ 
dòng 100 mL/phút. Phổ hồng ngoại IR phân 
tích cấu trúc của màng CA/PDA với những 
đỉnh peak đặc trưng trong vùng 400 đến 4000 
cm-1. 
2.4. Góc tiếp xúc nước 
Để nghiên cứu tính chất làm ướt bề mặt của 
màng, các phép đo góc tiếp xúc với nước được 
nghiên cứu ở nhiệt độ phòng bằng máy đo góc 

tiếp xúc (OCA20, Đức). Tất cả các màng được 
sấy khô ở nhiệt độ phòng trước khi đo góc tiếp 
xúc của chúng. Một giọt nước (2,0 μL) được 
nhỏ trên bề mặt màng bằng micropipette để 
xác định góc tiếp xúc.  
2.5. Tốc độ dòng chảy qua màng 
Tốc độ dòng chảy qua màng được xác định 
bằng hệ lọc với diện tích màng hiệu dụng là 
10,75 cm2. Màng đưa vào bộ lọc, được nén 
trước với áp suất 0,5 bar để có dòng chảy ổn 
định và sau đó giảm áp suất xuống 0,35 bar, 
sau 60 phút bắt đầu xác định tốc độ dòng chảy. 
Công thức tính tốc độ dòng chảy J (L/(m2h) 
như sau: 

               (1) 

Trong đó: V (L) là thể tích nước thấm qua 
màng, A là diện tích hiệu dụng của màng dùng 
trong bộ lọc,  là thời gian V (L) nước thấm 
hết qua màng. 
Thí nghiệm lọc tách Pb2+ được thực hiện với 
nồng độ đầu vào là 50 ppm. Hiệu suất H (%) 
tách loại Pb2+ trong quá trình lọc màng tính 
theo công thức: 

                 (2) 

Trong đó:  
Cf (ppm) là nồng độ ban đầu;  
Cp (ppm) là nồng độ sau khi thấm qua màng 
của Pb2+. 
2.6. Khảo sát khả năng hấp phụ kim loại 
Pb2+ của màng 
2.6.1. Khảo sát thời gian cân bằng hấp phụ 
Cho màng CA/PDA vào cốc 100 mL chứa 50 
mL Pb2+ 96,416 ppm, pH = 5,4 và đặt trên máy 
lắc RotoMix Type 48200 với tốc độ quay 100 
rpm, trong thời gian 24 h.  
Nồng độ Pb2+ trước và sau khi hấp phụ ở các 
khoảng thời gian khác nhau được đo bằng máy đo 
điện hóa theo phương pháp Vôn –Ampe hòa tan. 
2.6.2. Khảo sát đẳng nhiệt hấp phụ 
Thí nghiệm hấp phụ như ở mục 2.6.1 với nồng 
độ Pb2+ thay đổi (50-600 ppm). 
Đẳng nhiệt hấp phụ chì của màng CA/PDA 
được khảo sát theo mô hình đẳng nhiệt hấp phụ 
Langmuir và Freundlich. Phương trình 
Langmuir và Freundlich tuyến tính được biểu 
diễn như sau: 
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                     (3) 

                 (4) 

Trong đó: KL: hằng số (cân bằng) hấp phụ 
Langmuir; qe: dung lượng hấp phụ tại thời 

điểm cân bằng ( ); qm: dung 

lượng hấp phụ tối đa của chất hấp phụ; Co và 
Ce: nồng độ dung dịch ban đầu và sau hấp phụ 
tại thời điểm cân bằng (mg/L); V (L): thể tích 
dung dịch hấp phụ; KF: hằng số Freundlich. 
2.6.3. Khảo sát động học hấp phụ 

Động học hấp phụ bậc 1 và bậc 2 được đưa ra 
tương ứng theo hai phương trình sau: 

               (5) 

                                          (6) 

Với  là dung lượng hấp phụ tại thời điểm t, 

 là dung lượng hấp phụ tại thời điểm cân 

bằng. 
3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
3.1. Đặc trưng của màng 

   

Hình 1. Ảnh SEM bề mặt và cross-section của màng CA (a,c), màng CA/PDA (b, d, e) 

  

Hình 2.  Phổ FT-IR/ATR của màng CA và CA/PDA Hình 3. Đường TGA và dTG của màng CA và 
màng CA/PDA 

(a) (b) 

(d) (e) (c) 
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3.1.1. SEM 
Từ ảnh SEM trên hình 1, nhận thấy bề mặt 
màng và các thành lỗ xốp bên trong của màng 
CA rất nhẵn, khác biệt rõ rệt với màng 
CA/PDA. Lớp PDA lắng đọng trên bề mặt của  
màng cũng như các hạt nano PDA trên thành 
các lỗ xốp của màng CA/PDA thể hiện rõ trên 
hình 1b và 1e. 
3.1.2. Phổ IR 
Để xác nhận sự tồn tại của PDA trên màng CA, 
phân tích phổ FT-IR đã được nghiên cứu. Hình 
2 trình bày các kết quả của phổ FT-IR/ATR 
của các màng CA và CA/PDA. Màng  
CA/PDA cho thấy phổ FT-IR rất giống so nền 
CA, ngoại trừ cường độ dao động hóa trị của liên 
kết O-H và N-H nằm trong dải từ 3300 – 3700 
cm-1 và dao động hóa trị của liên kết C-H tại 2960 
cm-1 tăng lên đáng kể xác nhận lớp PDA đã được 
cố định thành công lên bề mặt màng CA.  
3.1.3. Phân tích nhiệt DTA-TGA 
Kết quả được trình bày trong hình 3. Sự sụt 
khối đầu tiên xảy ra tại khoảng nhiệt độ giữa 
95 và 105 oC là do sự mất nước trong các 
màng. Giai đoạn sụt khối thứ hai xảy ra từ 300 
-390 oC là do sự suy thoái của các nhóm chức 
acetyl [16], [17]. Giai đoạn sụt khối thứ ba xảy 
ra từ trên 400-520 oC là sự phân hủy của chuỗi 
polyme CA và PDA [12]. Trên đường dTG thể 
hiện rõ sự sụt khối ở giai đoạn thứ ba của màng 
CA/PDA nhiều hơn của màng CA ban đầu 
chứng tỏ sự tồn tại của lớp PDA. Các màng 
chế tạo được đều bền nhiệt dưới 300 oC phù 
hợp cho quá trình lọc của màng siêu lọc.  
3.2. Góc tiếp xúc nước 
 

 
Hình 4. Ảnh chụp góc tiếp xúc của màng CA 
(a, b) và CA/PDA (c, d) lúc đầu (a, c) và sau 

60 s (b, d) 
 

Tính ưa nước bề mặt cao là một yếu tố quan 
trọng của màng để tăng cường tính thấm qua 
và giảm ô nhiễm trong thời gian tách nước 
[11]. Tính ưa nước bề mặt của màng CA và 
màng biến tính được đánh giá bằng các phép 
đo góc tiếp xúc nước phụ thuộc vào thời gian 
(hình 4 và hình 5). Góc tiếp xúc nước của 
màng CA/PDA giảm từ 39,8o xuống còn 37,5o 
và màng CA ban đầu giảm từ 57,8o xuống 
52,3o sau 60 giây. Như vậy, màng CA/PDA có 
tính ưa nước cao hơn màng CA ban đầu bởi vì 
PDA chứa nhiều nhóm chức ưa nước hơn. 

 
Hình 5. Sự biến thiên góc tiếp xúc nước ghi 

trong 60 giây của màng CA và CA/PDA 
3.2. Tốc độ dòng chảy qua màng và hiệu 
suất tách loại Pb2+ qua lọc màng 
Tốc độ dòng chảy qua của màng CA là 210,9 
(L.m-2.h-1) và màng CA/PDA là 137,6 (L.m-2.h-

1) đối với nước cất tại áp suất vận hành là 0,35 
bar. Kết quả này xác nhận lớp PDA vững chắc 
và hiệu quả đã bao phủ màng nền CA xốp ban 
đầu bởi sự lắng đọng nhanh chóng với tác nhân 
CuSO4/H2O2. Vì vậy, màng CA/PDA đặc khít 
hơn nên tốc độ dòng chảy qua giảm. 
Hiệu suất lọc tách Pb2+ của màng CA/PDA đạt 
được là 99,5% với tốc độ dòng chảy qua là 
126,1 (L.m-2.h-1) tại áp suất vận hành là 0,35 
bar. Trong quá trình lọc tách chì, tốc độ dòng 
chảy qua có giảm nhẹ nhưng không đáng kể.  
3.3. Kết quả khảo sát hấp phụ của màng 
3.3.1. Khảo sát thời gian cân bằng hấp phụ 
Từ hình 6 cho thấy dung lượng hấp phụ của 
màng CA/PDA tăng theo thời gian và từ thời 
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điểm t = 8 h dung lượng thay đổi không đáng 
kể. Vì vậy chúng tôi chọn thời gian cân bằng 
hấp phụ là 8 h. 

 
Hình 6. Đồ thị sự phụ thuộc thời gian và dung 
lượng hấp phụ Pb2+ của màng CA/PDA 
3.3.2. Đẳng nhiệt hấp phụ Pb2+ của màng 
CA/PDA 
Hai mô hình đẳng nhiệt hấp phụ Langmuir và 
Freundlich được sử dụng để nghiên cứu đẳng 
nhiệt hấp phụ Pb2+ của vật liệu.  
Bảng 1. Các thông số đẳng nhiệt Langmuir và 

Freundlich 
Mô hình Các thông số của mô hình 
 
Langmuir 
 

KL 0,041 
qm (mg/g) 85,47 
R2 0,993 

Freundlich 
 

n 4,114 
1/n 0,234 
KF 21,429 
R2 0,888 

Số liệu thực nghiệm ở bảng 1 chỉ ra rằng sự 
hấp phụ ion Pb2+ trên vật liệu màng CA/PDA 
tuân theo cả hai mô hình đẳng nhiệt Langmuir 
và Freundlich với hằng số tương quan cao 
(tương ứng R2 = 0,993 và R2 = 0,888), So sánh 
R2 cho thấy mô hình Langmuir phù hợp hơn. 
Dung lượng hấp phụ cực đại đạt được là qm = 
85,47mg/g. Giá trị KF = 21,429 tương đối cao 
và n = 4,114 lớn hơn 1 cho thấy sự hấp phụ 
Pb2+ là thuận lợi tại điều kiện đang xét. 
3.3.3. Động học hấp phụ Pb2+ của màng 
CA/PDA 
Từ các số liệu thực nghiệm thu được, hồi quy 
tuyến tính các giá trị thực nghiệm ln(qe –qt) 

hay t/qt theo thời gian, thu được đồ thị dạng 
đường thẳng trên hình 7a và 7b. 

     

 
Hình 7. Động học biểu kiến bậc 1 (a) và bậc 2 
(b) của Pb2+ của màng CA/PDA 
 
Các thông số động học hấp phụ Pb2+ trên 
màng CA/PDA được trình bày trong bảng 2 
 

Bảng 2. Các thông số động học hấp phụ trên 
màng CA/PDA 
Phương 
trình 

Hằng số k 
(g/mg.giây) 

qe 
(mg/g) 

R2 

Bậc 1 0,102 45,98 0,916 
Bậc 2 0,012 40,00 0,998 
Từ hình 7 và bảng 2 cho thấy sự hấp phụ của 
Pb2+ trên màng CA/PDA phù hợp theo mô hình 
động học biểu kiến bậc 2 (R2 = 0,998) hơn so 
với mô hình động học biểu kiến bậc 1 (R2 = 
0,916).  
4. KẾT LUẬN 
Vật liệu màng CA/PDA đã được chế tạo thành 
công theo phương pháp đơn giản và thân thiện 
môi trường. Màng ưa nước, có dòng chảy cao J 
= 137,6 (L.m-2.h-1), và khả năng loại bỏ kim 
loại nặng cao ở áp suất vận hành thấp 0,35 bar 
(H% = 99,5%). Đẳng nhiệt hấp phụ Pb2+ của 

(a) 

(b) 
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vật liệu tuân theo cả hai mô hình Langmuir và 
Freundlich, trong đó mô hình Langmuir phù 
hợp hơn vì có hằng số tương quan cao hơn. 
Dung lượng hấp phụ cực đại đối với ion Pb2+ là 
85,47 mg/g. Đồng thời, động học hấp phụ Pb2+ của 
màng CA/PDA tuân theo mô hình động học biểu 
kiến bậc 2 (R2 = 0,998).   
Lời cảm ơn: Nghiên cứu này được tài trợ một 
phần kinh phí bởi dự án Team (mã số 
ZEIN2016PR431). 
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