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abstract 

�Composite TiO2/Carbon nano� based photocatalysts are being investigated abundantly in 
the world because of their high photoactivity and their capacity in absorbing almost of sun�s 
irradiation. By absorbing a photon, these catalysts can promote the total oxidation of organic 
compounds to CO2, H2O products. However, researches about this �composite� are just for a 
the powder catalysts applications in a batch reactor. Their uses in the continuous system seem 
impossible. In Vietnam, these catalysts are completely untouched. Therefore, our researches are 
now foccused onto the new photocatalysts based on �composite TiO2 commercial, sol-gel/carbon 
nano� with macroscopic shaping. This new type of catalyst allows amplifying the photoactivity 
and reducing the cost. These catalysts were successfully applied in our laboratory for continuous 
systems to degradate organic compounds in waste water. 
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I - §Æt vÊn ®Ò 

Trong nh÷ng n¨m gÇn ®©y, titan dioxit 
(TiO2) ®−îc sö dông nh− mét xóc t¸c quang hãa 
®Ó xö lý « nhiÔm m«i tr−êng, ®Æc biÖt lμ ®Ó lo¹i 
c¸c hîp chÊt ®éc h¹i trong n−íc th¶i [1, 2]. HÖ 
thèng TiO2/UV ®−îc ®Çu t− nhiÒu trong c¸c qu¸ 
tr×nh cã sù cã mÆt cña xóc t¸c quang hãa [3]. 
Tuy nhiªn, chØ cã nh÷ng bøc x¹ tö ngo¹i øng víi 
c¸c photon cã n¨ng l−îng lín h¬n 3,2 eV (n¨ng 
l−îng band-cÊm cña TiO2) ®−îc hÊp thô vμ t¹o 
ra hiÖu qu¶ quang hãa. PhÇn bøc x¹ tö ngo¹i nμy 
chØ chiÕm kho¶ng 4% bøc x¹ mÆt trêi [4]. Do 
®ã, c¸c h−íng nghiªn cøu vÒ t¨ng kh¶ n¨ng 
quang hãa cña TiO2 trong vïng ¸nh s¸ng kh¶ 
kiÕn ®−îc ph¸t triÓn rÊt nhiÒu ®Ó sö dông cã 
hiÖu qu¶ h¬n ®Æc tÝnh quang hãa lo¹i vËt liÖu 
nμy.  

Trong nh÷ng nghiªn cøu gÇn ®©y, ng−êi ta 
®Æc biÖt chó träng ®Õn viÖc ¸p dông c¸c d¹ng 
cacbon nano èng (CNT) vμ cacbon nano sîi 
(CNF) nhê vμo c¸c ®Æc tÝnh −u viÖt cña nã: kh¶ 
n¨ng dÉn ®iÖn rÊt tèt, ®−êng kÝnh cã kÝch th−íc 
nano, ®é hÊp phô cao vμ ®é ®en tuyÖt ®èi [5]. 
VËt liÖu CNT-CNF t¹o ®−îc hiÖu øng hiÖp ®ång 
rÊt tÝch cùc víi TiO2, dÉn ®Õn viÖc h×nh thμnh 
mét hÖ thèng xóc t¸c cã ho¹t tÝnh quang hãa rÊt 
m¹nh ngay trªn bÒ mÆt [6].  

Tuy nhiªn, hiÖn nay c¸c lo¹i xóc t¸c quang 
hãa trªn c¬ së compozit TiO2/CNT ®· vμ ®ang 
®−îc nghiªn cøu nhiÒu nh−ng chØ dõng l¹i ë 
viÖc kh¶o s¸t trªn hÖ thèng ph¶n øng gi¸n ®o¹n. 
Xóc t¸c ®−îc tæng hîp d−íi d¹ng bét g©y khã 
kh¨n cho viÖc øng dông  vμo thùc tÕ v× tèn chi 
phÝ cao cho hÖ thèng läc xóc t¸c [7]. H¬n n÷a, 
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ph−¬ng ph¸p phæ biÕn hiÖn nay ®Ó ®−a TiO2 lªn 
CNT lμ ph−¬ng ph¸p sol-gel ®i tõ c¸c tiÒn chÊt 
cña alkoxit titan. Gi¸ thμnh cña alkoxit titan rÊt 
cao, céng thªm c¸c ®iÒu kiÖn kh¾c nghiÖt khi 
nung thiªu kÕt ë nhiÖt ®é cao khi cã mÆt cña 
carbon ®Ó t¹o pha anatase (pha tinh thÓ ho¹t tÝnh 
quang hãa nhÊt cña TiO2) khiÕn cho gi¸ thμnh 
xóc t¸c t¨ng lªn rÊt nhiÒu. 

Víi nh÷ng lÝ do nh− trªn, nghiªn cøu cña 
chóng t«i h−íng ®Õn viÖc tæng hîp ra lo¹i xóc 
t¸c quang hãa míi ë d¹ng compozit cña TiO2 vμ 
nano cacbon (cacbon nano èng nhiÒu líp 
MWNT vμ cacbon nano sîi CNF) mang trªn vËt 
liÖu cã cÊu tróc. Lo¹i xóc t¸c míi cña chóng t«i 
cã ho¹t tÝnh t¨ng c−êng nhiÒu lÇn so víi c¸c lo¹i 
®· tõng ®−îc c«ng bè, ®ång thêi gi¸ thμnh gi¶m 
®¸ng kÓ nhê viÖc tËn dông ho¹t tÝnh cao cña pha 
anatase TiO2 th−¬ng m¹i cã trong thμnh phÇn 
xóc t¸c. ViÖc kiÓm tra ho¹t tÝnh quang hãa cña 
xóc t¸c ®−îc thùc hiÖn b»ng ph¶n øng ph©n hñy 
metylen xanh d−íi bøc x¹ ¸nh s¸ng mÆt trêi 
trong hÖ thèng thiÕt bÞ ph¶n øng gi¸n ®o¹n vμ 
liªn tôc.  

II – Thùc nghiÖm 

1. Tæng hîp xóc t¸c 

Xóc t¸c ®−îc tæng hîp víi 3 hîp phÇn: TiO2 
th−¬ng m¹i, TiO2 sol-gel vμ cacbon nano èng ®a 
líp  (MWNT) hoÆc cacbon nano sîi (CNF). 
TiO2 sol-gel ®−îc tæng hîp b»ng ph−¬ng ph¸p 
sol-gel tõ tiÒn chÊt Ti(OC3H7)3. MWNT vμ CNF 
®−îc tæng hîp theo ph−¬ng ph¸p l¾ng ®äng h¬i 
hãa chÊt (CVD) víi sù sö dông xóc t¸c Fe vμ Ni 
t−¬ng øng. CNF ®−îc ph¸t triÓn vμ ®Þnh h×nh 
trªn c¸c tÊm ®Öm (felt) cacbon. §©y lμ c¸c s¶n 
phÈm thu ®−îc tõ c¸c c«ng tr×nh nghiªn cøu vÒ 
cacbon nano cña TiÕn sÜ NguyÔn §×nh L©m, 
Tr−êng §HBK, §¹i häc §μ N½ng. H×nh 1 m« t¶ 
h×nh ¶nh bªn ngoμi vμ cÊu tróc cña CNF sau khi 
®−îc ph¸t triÓn vμ ®Þnh h×nh trªn ®Öm cacbon 
thu ®−îc tõ kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM). 
TiO2 th−¬ng m¹i (99% d¹ng anatase, kÝch th−íc 
h¹t trung b×nh lμ 1,7 micromet) tõ tËp ®oμn 
SENSIENT ®−îc sö dông trùc tiÕp, kh«ng chÞu 
bÊt kú mét qu¸ tr×nh xö lý tiÕp theo nμo. 

 

 
H×nh 1: ¶nh bªn ngoμi vμ cÊu tróc cña CNF sau khi ph¸t triÓn trªn ®Öm cacbon thu ®−îc tõ  

kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM) 
 
Chóng t«i ®· tiÕn hμnh tæng hîp xóc t¸c 

quang hãa trªn c¬ së TiO2, víi tªn gäi 
micronanocompozit, b»ng c¸ch “d¸n” TiO2 
th−¬ng m¹i cã kÝch th−íc trung b×nh 1,7 
micromet (TiO2 TM) lªn MWNT vμ CNF (sau 
khi ph¸t triÓn trªn ®Öm cacbon) th«ng qua líp 
TiO2 sol-gel còng cã chiÒu dμy cì nano. Tªn gäi 
cho c¸c lo¹i xóc t¸c TiO2 (TM)/TiO2 (sol-gel) 
trªn vËt liÖu MWNT vμ CNF t−¬ng øng lμ 
micronano compozit 1 vμ micronanocompozit 2 
víi c¸c tû lÖ khèi l−îng nh− sau:  

Xóc t¸c micronanocompozit 1: TiO2(TM)/ 
TiO2 sol-gel/MWNT = 1/0,25/0,05.  

Xóc t¸c micronanocompozit 2:  TiO2(TM)/ 
TiO2 sol-gel/CNF = 0,8/0,2/0,7. 

Trong c¶ hai lo¹i xóc t¸c nμy, pha anatase 
cña TiO2 th−¬ng m¹i ®−îc sö dông víi vai trß lμ 
pha quang ho¹t chÝnh trong xóc t¸c cña chóng 
t«i. §iÒu nμy lμm gi¶m ®¸ng kÓ gi¸ thμnh xóc 
t¸c “composit” vμ ho¹t tÝnh t¨ng m¹nh sau khi 
nung ë 350oC. 
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2. Ph©n tÝch ®¸nh gi¸ ho¹t tÝnh xóc t¸c 

Ho¹t tÝnh quang hãa cña xóc t¸c ®−îc ®¸nh 
gi¸ dùa trªn kh¶ n¨ng ph©n hñy c¸c hîp chÊt 
h÷u c¬ d−íi t¸c dông cña bøc x¹ ¸nh s¸ng.  

ChÊt ph¶n øng 

Trong nghiªn cøu nμy, chóng t«i ®¸nh gi¸ 
ho¹t tÝnh qua kh¶ n¨ng ph©n hñy Methylen 
xanh. C¸c th«ng tin  cña metylen xanh (MB) 
®−îc tr×nh bμy trong b¶ng 1.  

  

B¶ng 1: Mét sè th«ng sè cña metylen xanh 

C«ng thøc C16H18ClN3S 

CÊu tróc 

§é hßa tan trong 
n−íc, g/l 50 

Mμu Xanh da trêi 

B−íc sãng hÊp thô 
cùc ®¹i (cm-1) 650 

Metylen xanh d¹ng bét ban ®Çu ®−îc pha 
vμo n−íc cÊt theo c¸c nång ®é cho tr−íc (50, 
100 vμ 200 mg/l). Dung dÞch H2SO4 vμ NaOH 
lo·ng ®−îc sö dông ®Ó ®iÒu chØnh  pH cña 
nguyªn liÖu ph¶n øng ban ®Çu.  

Nguån s¸ng 

Chóng t«i sö dông 2 nguån bøc x¹ ¸nh s¸ng 
kh¸c nhau: ®Ìn cao ¸p h¬i thñy ng©n (Osram 
250 W) - c−êng ®é s¸ng t¹i vÞ trÝ trªn bÒ mÆt 
èng ph¶n øng lμ 57 klux t−¬ng ®−¬ng víi 83,4 
W/m2 vμ ¸nh s¸ng mÆt trêi ®−îc dïng tõ 10 h 
®Õn 15 h h»ng ngμy, c−êng ®é s¸ng trung b×nh 
t¹i bÒ mÆt èng ph¶n øng lμ 78 klux  t−¬ng ®−¬ng 
víi 114,2 W/m2. 

ThiÕt bÞ ph¶n øng (TBP¦) 

Trong hÖ thèng ph¶n øng gi¸n ®o¹n, chóng 
t«i sö dông TBP¦ h×nh trô b»ng thñy tinh, 
®−êng kÝnh 100 mm, dung tÝch 300 ml. HÖ 
thèng TBP¦ liªn tôc ®−îc thiÕt kÕ vμ chÕ t¹o t¹i 
phßng thÝ nghiÖm Läc hãa dÇu, tr−êng §¹i häc 
B¸ch khoa, §¹i häc §μ N½ng, gåm c¸c èng thñy 

tinh cã ®−êng kÝnh 6 mm, bÒ dμy thμnh èng 0,4 
mm; ®−îc bè trÝ ë gi÷a hÖ thèng c¸c tÊm kÝnh 
ph¶n quang (h×nh 2). L−u l−îng xö lý qua 
TBP¦ ®−îc ®iÒu khiÓn b»ng van. 

 
H×nh 2: HÖ thèng thiÕt bÞ ph¶n øng 

(a): D−íi ®Ìn cao ¸p h¬i thñy ng©n 
(b): d−íi ¸nh s¸ng mÆt trêi 

 
3. Qui tr×nh ph¶n øng vμ ph©n tÝch mÉu 

a) HÖ thèng ph¶n øng gi¸n ®o¹n 

Mét l−îng xóc t¸c t−¬ng ®−¬ng 0,2 g TiO2 
®−îc cho vμo TBP¦ (TiO2 TM, TiO2 sol-gel, 
TiO2 sol-gel/CNT vμ micronanocompozit 1, sau 
®ã thªm 100 ml dung dÞch MB 200 mg/l ®· ®iÒu 
chØnh pH = 3. Hçn hîp ®−îc khuÊy tõ trong 
bãng tèi trong 1 h ®Ó qu¸ tr×nh hÊp phô ®¹t c©n 
b»ng. MÉu ®Çu tiªn ®−îc lÊy ra ®Ó x¸c ®Þnh 
nång ®é MB ban ®Çu tr−íc khi ph¶n øng. Sau ®ã 
hçn hîp huyÒn phï ®−îc chiÕu s¸ng b»ng ®Ìn 
cao  ¸p thñy ng©n vμ khuÊy tõ liªn tôc víi tèc ®é 
kh«ng ®æi. MÉu ®−îc lÊy ra theo chu k× trong 
suèt thêi gian ph¶n øng. Sau khi ly t©m t¸ch xóc 
t¸c, nång ®é MB trong mÉu ®−îc x¸c ®Þnh b»ng 
®é hÊp thô quang trªn m¸y UV-Vis (JENWAY 
6305) ë b−íc sãng 650 nm vμ x¸c ®Þnh chØ sè 
COD theo ASTM D1252 t¹i Trung t©m øng 
dông TiÕn bé Khoa häc vμ C«ng nghÖ, Së Khoa 
häc vμ C«ng nghÖ §μ N½ng. 

b) HÖ thèng ph¶n øng liªn tôc  

Mét l−îng xóc t¸c t−¬ng ®−¬ng 0,7 g TiO2 
(micronanocompozit 2 vμ TiO2 TM-TiO2 sol-
gel–cacbon ho¹t tÝnh) ®−îc cho vμo TBP¦ 
d¹ng èng vμ l¾p vμo hÖ thèng. Dung dÞch MB 
nång ®é 50 mg/l ®· ®−îc ®iÒu chØnh pH = 3 
®−îc cho ch¶y qua hÖ thèng thiÕt bÞ ph¶n øng 
víi l−u l−îng ®−îc khèng chÕ. Toμn bé c¸c èng 
ph¶n øng ®−îc chiÕu s¸ng b»ng ®Ìn hoÆc ¸nh 
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s¸ng mÆt trêi. Qu¸ tr×nh ph©n tÝch mÉu ®−îc 
thùc hiÖn t−¬ng tù ®èi víi hÖ thèng ph¶n øng 
gi¸n ®o¹n.  

III - KÕt qu¶ vμ th¶o luËn 

1. CÊu tróc micronanocompozit 1  

C¸c ¶nh TEM cña xóc t¸c 
micronanocompozit 1 thu ®−îc trªn h×nh 3 
chøng minh ®é bÒn c¬ häc cao hÖ xóc t¸c phøc 
hîp nμy sau khi bÞ ph©n t¸n trong dung m«i d−íi 

t¸c dông cña vi sãng c−êng ®é cao. Hoμn toμn 
kh«ng cã èng nano cacbon nμo n»m riªng lÏ cho 
thÊy toμn bé c¸c èng nano cacbon ®−îc “d¸n” 
rÊt tèt trªn bÒ mÆt h¹t TiO2 th−¬ng m¹i b»ng líp 
TiO2 sol-gel. T¹i mçi vÞ trÝ cã nano cacbon ®Òu 
cã TiO2 sol-gel (vÞ trÝ cã mμu ®en ®Ëm trªn ¶nh), 
vμ bÒ dμy líp sol-gel cã kÝch th−íc rÊt nhá, ch−a 
®Õn 50 nm. §iÒu nμy cho thÊy ph−¬ng ph¸p 
tæng hîp xóc t¸c cña chóng t«i rÊt kh¶ thi vμ 
nhê ®ã ho¹t tÝnh xóc t¸c rÊt cao ®· ®−îc thùc 
nghiÖm chøng minh khi kh¶o s¸t ph¶n øng ph©n 
hñy MB d−íi t¸c dông cña ¸nh s¸ng. 

 

 

H×nh 3: ¶nh thu ®−îc tõ kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua (TEM) m« t¶ cÊu tróc cña  
micronanocompozit 1 

 
b) Ph©n hñy metylen xanh d−íi t¸c dông cña 

xóc t¸c quang hãa trªn hÖ thèng ph¶n øng 
gi¸n ®o¹n 

Quan hÖ gi÷a ®é chuyÓn hãa vμ thêi gian 
ph¶n øng trªn c¸c chÊt xóc t¸c kh¸c nhau ®−îc 
thÓ hiÖn trªn h×nh 4. KÕt qu¶ cho thÊy r»ng ®é 
chuyÓn hãa cña TiO2 sol-gel thÊp h¬n TiO2 
th−¬ng m¹i (TiO2 TM) do kh¶ n¨ng hÊp phô 
kÐm cña nã [17]. Víi mÉu TiO2/CNT, giai ®o¹n 
®Çu CNT hÊp phô m¹nh MB nªn lμm gi¶m m¹nh 
nång ®é MB trong dung dÞch, tuy nhiªn khi 
chiÕu s¸ng th× nång ®é MB gi¶m chËm. §é 
chuyÓn hãa cña xóc t¸c  micronanocompozit 1 
lín h¬n TiO2 TM kho¶ng 10%, vμ ®¹t 98% sau 
3h chiÕu s¸ng. §iÒu nμy chøng minh sù tån t¹i 
cña hiÖu øng hiÖp ®ång gi÷a cacbon nano vμ 
TiO2. 

Mét l−îng xóc t¸c kh¸c t−¬ng ®−¬ng 0,2 g 
TiO2 vμ 100 ml dung dÞch MB 50 mg/l (®· ®−îc 
khèng chÕ pH = 3 b»ng dung dÞch H2SO4 0,5 M) 
®−îc cho vμo TBP¦. Hçn hîp sau ®ã ®−îc ®uæi 
hÕt kh«ng khÝ b»ng CO2 vμ ®Ëy kÝn b»ng nilon 

trong suèt. Hçn hîp huyÒn phï ®−îc khuÊy 
trong bãng tèi trong 1 h, sau ®ã ®−îc chiÕu s¸ng 
b»ng ®Ìn cao ¸p thñy ng©n trong 1 h. MÉu dung 
dÞch sau ®ã ®−îc ly t©m t¸ch xóc t¸c vμ ph©n 
tÝch COD. KÕt qu¶ ®−îc thÓ hiÖn trªn h×nh 5. 
KÕt qu¶ cho thÊy mÉu micronanocompozit 1 cã 
kh¶ n¨ng ph©n hñy triÖt ®Ó h¬n TiO2 th−¬ng 
m¹i. Sau 1h chiÕu s¸ng th× hÇu nh− tÊt c¶ c¸c 
hîp chÊt h÷u c¬ bÞ oxi hãa hoμn toμn t¹o CO2 vμ 
H2O. CÇn ph¶i chó ý r»ng: ë ®iÒu kiÖn th−êng 
(25oC – 1 atm), l−îng oxi hßa tan trong n−íc 
b·o hßa ë 9 mg/l [10]. Nh− vËy cã thÓ kh¼ng 
®Þnh r»ng c¸c nguyªn tö hi®ro vμ oxi ho¹t tÝnh 
sinh ra trªn bÒ mÆt xóc t¸c tõ qu¸ tr×nh quang 
®iÖn ph©n n−íc ®ãng vai trß chÝnh trong viÖc 
khö vμ oxi hãa c¸c hîp chÊt h÷u c¬.  

Víi cÊu tróc cña lo¹i TiO2 nano tæng hîp b»ng 
ph−¬ng ph¸p sol-gel, ®−îc kÝch thÝch b»ng kim 
lo¹i trªn bÒ mÆt, band-cÊm t−¬ng øng víi chªnh 
lÖch møc n¨ng l−îng gi÷a vïng dÉn vμ vïng hãa 
trÞ ph¶i lín h¬n  hiÖu ®iÖn thÕ ®iÖn ph©n H2O, 1,23 
eV, phï hîp víi thÕ cña qu¸ tr×nh ®iÖn ph©n H2O 
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t¹o H2 vμ O2: EC > EH2O/H2; EV < EO2/H2O [11]. Tuy 
nhiªn, qu¸ tr×nh ®iÖn ph©n H2O bÞ h¹n chÕ rÊt 
nhiÒu do qu¸ tr×nh kÝch thÝch chØ ®¹t ®−îc víi 
photon cã n¨ng l−îng trong kho¶ng 1,6 – 1,9 eV 
[11], qu¸ tr×nh t¸i hîp gi÷a e- vμ h+ diÔn ra nhanh 
vμ hai qu¸ tr×nh khö-oxi hãa diÔn ra ®ång thêi t¹i 
bÒ mÆt TiO2. Víi cÊu tróc cña lo¹i “micro nano 
composit 1”, qu¸ tr×nh quang ®iÖn ph©n H2O cã 
thÓ ®−îc kÝch thÝch bëi hÇu hÕt c¸c lo¹i bøc x¹ 
trong vïng tö ngo¹i vμ kh¶ kiÕn, tèc ®é t¸i hîp cña 
e- vμ h+ gi¶m ®i ®¸ng kÓ vμ qu¸ tr×nh oxi hãa-khö 

x¶y ra t¹i nguyªn tö kim lo¹i trªn cacbon nano 
(Fe, trong tr−êng hîp MWNT, Ni trong tr−êng 
hîp MWNF) vμ t¹i bÒ mÆt TiO2, ®Æc biÖt lμ trong 
nh÷ng dung dÞch cã nång ®é thÊp (®é chuyÓn hãa 
cao). Ph©n tÝch kÕt qu¶ thu ®−îc trªn xóc t¸c 
micronanocompozit 2 còng cho kÕt qu¶ t−¬ng tù, 
tuy nhiªn trªn CNF hiÖu qu¶ quang ®iÖn ph©n cao 
h¬n do c¸c t©m kim lo¹i tån t¹i ë ®Ønh cña sîi 
nano carbon nh− ®· ®−îc chøng minh trªn c¸c ¶nh 
thu ®−îc tõ kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö truyÒn qua (TEM, 
h×nh 6) vμ quÐt (SEM, h×nh 7).

  
 

 
H×nh 4: §é chuyÓn hãa cña metylen xanh theo 

thêi gian 
H×nh 5: Gi¸ trÞ COD cña dung dÞch tr−íc vμ 

sau 1h chiÕu s¸ng 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
  

H×nh 6: ¶nh thu ®−îc tõ kÝnh hiÓn vi ®iÖn tö 
truyÒn qua (TEM) m« t¶ sù ph¸t triÓn cña CNF 
trªn c¸c t©m xóc t¸c nano Ni [12] 

 

H×nh 7: ¶nh thu ®−îc ë chÕ ®é compo cña kÝnh 
hiÓn vi ®iÖn tö quÐt (SEM) vËt liÖu CNF tæng 

hîp trªn xóc t¸c 1% Ni/®Öm cacbon, chøng minh 
c¸c t©m xóc t¸c Ni bÞ ®Èy ra khái bÒ mÆt chÊt 

mang trong qu¸ tr×nh ph¸t triÓn CNF 
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2-   Micro composite 1 
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Tõ c¸c kÕt qu¶ thùc nghiÖm trªn, chóng t«i 
®Ò xuÊt c¬ chÕ ho¹t ®éng cña xóc t¸c “micro 
nano compozit” nh− sau: Khi ®−îc chiÕu s¸ng, 
cacbon nano sÏ lμ t©m hÊp thô ¸nh s¸ng m¹nh, 
nhê vμo ®Æc tÝnh nh¹y s¸ng vμ quang b¸n dÉn 
cña vËt liÖu cacbon nano, ngay lËp tøc, electron 
quang dÉn ®−îc sinh ra t¹i TiO2 th−¬ng m¹i (vμ 
c¶ TiO2 sol-gel) di chuyÓn tõ vïng dÉn (CB), 
qua líp TiO2 sol-gel vμ ®Õn c¸c t©m Ni (1) trªn 
sîi cacbon nano. T¹i vïng hãa trÞ (VB) cña TiO2 
h×nh thμnh lç trèng quang dÉn (2). C¸c electron 
t¹i Ni thùc hiÖn qu¸ tr×nh t¹o Hydro nguyªn tö 
tõ H2O (3), ng−îc l¹i, c¸c lç trèng trªn TiO2 
thùc hiÖn qu¸ tr×nh t¹o oxi nguyªn tö O còng tõ 
H2O (4). 

Ni/MWNT/TiO2 + hν  →   

Ni-/MWNT+/TiO2    (1) 

Ni-/MWNT+/TiO2 →  
Ni-/MWNT/TiO2

+
             (2) 

2Ni-/MWNT/TiO2
+

 + H2O(hÊp phô) →  
2Ni/MWNT/TiO2

+
  + 2Ho + 2OH-   (3) 

2Ni-/MWNT/TiO2
+

  + H2O(hÊp phô) → 
 2Ni-/MWNT/TiO2  + Oo + 2H+ (4) 

Oxi nguyªn tö vμ hydro míi sinh nμy víi 
ho¹t tÝnh rÊt m¹nh sÏ thùc hiÖn c¸c qu¸ tr×nh oxi 
hãa vμ khö c¸c chÊt h÷u c¬ bÞ hÊp phô trªn bÒ 
mÆt xóc t¸c. C¸c qu¸ tr×nh nμy cã thÓ ®−îc m« 
t¶ trªn h×nh 8. Theo c¬ chÕ nμy, bÒ dμy líp TiO2 
sol-gel ¶nh h−ëng rÊt lín ®Õn kh¶ n¨ng chuyÓn 
electron, bÒ dμy cμng nhá th× hiÖu qu¶ chuyÓn 
cμng cao. §iÒu nμy ®−îc kh¼ng ®Þnh râ rμng khi 
chóng t«i tiÕn hμnh so s¸nh ho¹t tÝnh cña 2 lo¹i 
“composit” trªn c¬ së CNF vμ cacbon ho¹t tÝnh 
trªn hÖ thèng liªn tôc, ®−îc tr×nh bμy ë phÇn 
tiÕp theo.

  
 
 
 
 
 
 
 
 

H×nh 8: C¬ chÕ ho¹t ®éng cña micro nano compozit 

b) Ph©n hñy metylen xanh d−íi t¸c dông cña xóc t¸c quang hãa trªn hÖ thèng ph¶n øng liªn tôc 

Trªn hÖ thèng nμy, thêi gian l−u ®Ó ®¹t ®é chuyÓn hãa MB 100% lμ 21 phót vμ 24 phót 
t−¬ng øng víi tr−êng hîp chiÕu b»ng ¸nh s¸ng mÆt trêi vμ chiÕu ®Ìn cao ¸p thñy ng©n. Quan hÖ gi÷a 
thêi gian  l−u vμ ®é chuyÓn hãa ®−îc thÓ hiÖn trªn h×nh 9.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

H×nh 9: §é chuyÓn hãa d−íi ®Ìn vμ ¸nh s¸ng 
mÆt trêi theo thêi gian l−u 

H×nh 10: §é chuyÓn hãa theo thêi gian ho¹t ®éng 
cña xóc t¸c “composit TiO2 (TM)-SG / CA” 
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Mét l−îng xóc t¸c compozit TiO2 (TM)–
SG–cacbon ho¹t tÝnh (CA) víi ph−¬ng ph¸p 
tæng hîp t−¬ng tù ®−îc thö ho¹t tÝnh ®ång thêi 
®Ó so s¸nh. KÕt qu¶ cho thÊy mÉu xóc t¸c trªn 
CA cho hiÖu qu¶ quang hãa rÊt thÊp, ®é bÒn c¬ 
häc kÐm vμ gi¶m ho¹t tÝnh nhanh chãng (h×nh 
10). Cã thÓ gi¶i thÝch lμ do bÒ dμy cña líp TiO2 
sol-gel rÊt nhá nhê ph©n bè ®Òu h¬n trªn bÒ mÆt 
CNF kÝch th−íc nano so víi trªn CA cã kÝch 
th−íc h¹t lín, kho¶ng vμi chôc ®Õn vμi tr¨m 
micromet. Sù so s¸nh nμy cã thÓ ®−îc sö dông 
®Ó minh chøng kh¶ n¨ng quang dÉn vμ hiÖu øng 
synergic cña CNF trong hÖ xóc t¸c “micro nano 
composit 2”. 

§Ó ®¸nh gi¸ ®é bÒn cña xóc t¸c, chóng t«i 
®· cho hÖ thèng ho¹t ®éng ë thêi gian l−u cè 
®Þnh 24 phót vμ lÊy mÉu ph©n tÝch ®Þnh kú. Khi 
®é chuyÓn hãa gi¶m xuèng cßn 95%, chóng t«i 
sÏ tiÕn hμnh t¸i sinh xóc t¸c, råi tiÕn hμnh t¸i sö 
dông xóc t¸c. Xóc t¸c ®−îc t¸i sinh chØ b»ng 
c¸ch cho chiÕu s¸ng d−íi dßng n−íc cÊt ch¶y 
liªn tôc trong 20h. Sù thay ®æi ®é chuyÓn hãa 
theo thêi gian sö dông vμ sè lÇn t¸i sinh ®−îc 
thÓ hiÖn trªn h×nh 11. Nguyªn nh©n cña sù gi¶m 
ho¹t tÝnh xóc t¸c cã thÓ ®−îc gi¶i thÝch do c¸c 
s¶n phÈm trung gian sinh ra trong qu¸ tr×nh 
ph¶n øng bÞ hÊp phô lªn t©m xóc t¸c, cã thÓ lμ 
c¸c hîp chÊt chøa N, S� vμ c¸c chÊt kho¸ng 
(Na+, Cl-, SO4

2-�) [13 - 16]. 
   
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

H×nh 11: §é chuyÓn hãa theo thêi gian ho¹t ®éng cña xóc t¸c  
Composit N21 TiO2 TM-SG/MWNF 

 
Ho¹t tÝnh cña xóc t¸c ®−îc phôc håi sau mçi 

lÇn t¸i sinh cã thÓ ®−îc gi¶i thÝch nhê vμo viÖc 
ph©n hñy hoμn toμn c¸c hîp chÊt h÷u c¬ trung 
gian b»ng oxi vμ hydro nguyªn tö trong qu¸ 
tr×nh quang ®iÖn ph©n n−íc. KÕt qu¶ cho thÊy 
trong lÇn sö dông ®Çu tiªn, ho¹t tÝnh xóc t¸c rÊt 
æn ®Þnh, ®é chuyÓn hãa ®¹t 100% trong vßng 80 
h sö dông, sau mçi lÇn t¸i sinh, ®é æn ®Þnh cña 
xóc t¸c cã gi¶m nh−ng vÉn b¶o ®¶m sù lμm viÖc 
víi ®é chuyÓn hãa 100% trong mét thêi gian 
dμi. 

IV - KÕt luËn 

Víi nghiªn cøu nμy, chóng t«i ®· t¹o ra ®−îc 
mét lo¹i xóc t¸c quang hãa hoμn toμn míi, trªn 
c¬ së tæ hîp c¸c vËt liÖu kÝch th−íc micro vμ 
nanomet, ®−îc mang lªn vËt liÖu cã cÊu tróc. 

Ho¹t tÝnh quang hãa cña xóc t¸c m¹nh vμ cã thÓ 
ho¹t ®éng æn ®Þnh trong thêi gian dμi. §Æc biÖt, 
hÖ xóc t¸c nμy cã thÓ ®−îc øng dông trong hÖ 
thèng xö lÝ n−íc th¶i liªn tôc ®Ó xö lý c¸c chÊt « 
nhiÔm h÷u c¬ d−íi t¸c dông cña ¸nh s¸ng mÆt 
trêi. Chi phÝ s¶n xuÊt xóc t¸c tÝnh cho 1 gam 
TiO2 ®−îc gi¶m ®i ®¸ng kÓ do sö dông ®−îc c¸c 
lo¹i TiO2 th−¬ng m¹i víi pha anatase trong 
thμnh phÇn vμ gi¶m ®−îc l−îng TiO2 sol-gel. 
CÇn ph¶i chó ý r»ng: chi phÝ ®Ó s¶n xuÊt TiO2 
sol-gel rÊt lín bëi gi¸ cña alkoxide titan cao vμ 
chi phÝ vËn hμnh lß nung ®Ó t¹o d¹ng anatase rÊt 
lín, do cÇn nhiÖt ®é nung cao (400 – 500oC) vμ 
m«i tr−êng khÝ tr¬ hoÆc ch©n kh«ng ®Ó tr¸nh ®èt 
ch¸y carbon nano. Khi vËn hμnh trªn hÖ thèng 
nghiªn cøu trong phßng thÝ nghiÖm cña chóng 
t«i, kÕt qu¶ xö lÝ rÊt tèt vμ chi phÝ vËn hμnh rÊt 
nhá, gÇn nh− b»ng “0” khi sö dông n¨ng l−îng  
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mÆt trêi. KÕt qu¶ ®Çy tiÒm n¨ng cña nghiªn cøu 
nμy cã thÓ ®−îc øng dông réng r·i cho hÖ thèng 
c«ng nghiÖp trong viÖc ph©n hñy c¸c hîp chÊt 
h÷u c¬ cã trong n−íc th¶i mμ c¸c ph−¬ng ph¸p 
truyÒn thèng kh«ng thÓ thùc hiÖn ®−îc.  
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