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Abstract  
In this study, the FeAlPO-5, Fe/AlPO-5 and FexOy/AlPO-5 molecular sieves were prepared by hydrothermal, 

impregnation and precipitation methods, respectively. The molecular sieves were characterized by X-ray diffraction 
(XRD), Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), diffuse reflectance UV-VIS spectroscopy (DR UV-Vis) 
techniques and Scanning electron microscopy (SEM) and evaluated in the Fenton oxidation of phenol. The results 
reveal that iron in the FexOy/AlPO-5 molecular sieve mainly exists in iron oxide and hydroxide forms. The amount of 
iron oxide in the molecular sieves increases in the order of FeAlPO-5 < Fe/AlPO-5 < FexOy/AlPO-5 and the catalytic 
activities of the Fe containing AlPO-5 molecular sieves also increase in this order.  

 
 
1. ĐẶT VẤN ĐỀ 

 
Đại đa số nước thải của các ngành công nghiệp 

như dầu khí, than, nhựa, nhuộm, dược, hương liệu, 
dung môi, thuốc sâu,… đều có chứa các chất ô 
nhiễm aromat [1]. Sản phẩm trung gian tạo thành 
trong quá trình khoáng hóa của các hợp chất aromat 
này thường là phenol, vì thế phenol là chất ô nhiễm 
phổ biến nhất trong nước thải công nghiệp. Do độc 
tính cao, khả năng phân hủy sinh học thấp, nên áp 
dụng phương pháp xử lý sinh học đối với phenol là 
rất khó. Gần đây, các quá trình oxi hóa nâng cao trên 
cơ sở sinh ra gốc tự do OH* được quan tâm nhiều. 
Trong số các quá trình đó, quá trình oxi hóa dưới tác 
nhân Fenton (H2O2/Fe2+ hoặc Fe3+) được xem là có 
triển vọng phát triển trong tương lai. Tuy nhiên, việc 
áp dụng các muối sắt đồng thể này thường gặp một 
số bất lợi như: Sau quá trình xử lý cần phải thu hồi 
sắt, giải pH hoạt động hẹp (pH 2-3) và xúc tác dễ 
mất hoạt tính bởi các tác nhân tạo phức sắt như 
anion Cl-, SO4

2-,… Để khắc phục khuyết điểm trên, 
rất nhiều các nỗ lực đã được thực hiện nhằm phát 
triển một hệ xúc tác dị thể trên cơ sở kết hợp xúc tác 
Fenton lên các chất mang khác nhau. Trong đó đáng 
chú ý là xúc tác trên cơ sở Fe kết hợp lên zeolit 
ZSM-5 [2], clay [3] và than hoạt tính [4] và Fe3O4 
kết hợp lên than hoạt tính dạng sợi [5]. Rây phân tử 
AlPO4-5 với các tính năng bền nhiệt, cấu trúc đặc 
biệt và diện tích bề mặt cao, thêm vào đó kích thước 
lỗ mao quản cỡ 0,73 nm rất thích hợp cho việc hấp 
phụ phân tử lớn như phenol (đường kính vòng 

benzen cỡ 0,68 nm) có thể là chất mang tốt để cố 
định các phần tử sắt. 

Vì vậy, trong nghiên cứu này, chúng tôi tổng hợp 
rây phân tử AlPO4-5 và sử dụng các pháp pháp khác 
nhau để cố định các phần tử sắt lên rây phân tử 
AlPO4-5, đồng thời khảo sát hoạt tính của chúng 
được thông qua phản ứng oxi hóa kiểu Fenton 
phenol.     
 
2. THỰC NGHIỆM 
 
2.1. Hóa chất 
 

Các hóa chất được sử dụng trong nghiên cứu này 
bao gồm: Nhôm isopropoxit (Merck), và các hóa 
chất thương mại Trung Quốc: axit phosphoric (85 
wt%), Fe(NO3)3.9H2O (98,5 wt%), triethylamine (99 
v/v%) phenol tinh khiết, H2O2 (30 v/v%), dung dịch 
H2SO4 0,1 N và NaOH 0,1 N. 
 
2.2. Chuẩn bị chất xúc tác  
 

Rây phân tử AlPO4-5 được điều chế theo 
phương pháp thủy nhiệt như đã được mô tả trong [6-
8]. Trước tiên tiến hành thủy phân 20g nhôm 
isopropoxit trong cốc 500ml trên bếp khuấy từ, tiếp 
đó lần lượt nhỏ từ từ lượng thích hợp các dung dịch 
Fe(NO3)3, axit phosphoric, và trietylamin vào, dung 
dịch keo nhận được có thành phần là 1Al : 1PO4 : 
0,5 Et3N : 40H2O. Sau đó tiến hành kết tinh dung 
dịch keo này trong  bình Teflon ở 150oC trong 48 
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giờ. Sau khi rửa, sấy và nung ở 530oC trong 5h ta 
nhận mẫu bột rây phân tử. 

Sắt được cố định trên rây phân tử AlPO4-5 với 
hàm lượng 1,2% khối lượng theo 3 phương pháp 
sau: 

- Phương pháp thủy nhiệt: Điều chế giống như 
AlPO4-5 chỉ khác là thêm muối sắt sao cho được 
dung dịch keo có thành phần là 0,025Fe: 0,975Al : 
1PO4 : 0,5 Et3N : 40H2O. Sau khi kết tinh, rửa, sấy 
và nung ta nhận được bột xúc tác ký hiệu là 
FeAlPO-5. 

- Phương pháp tẩm: Lấy một lượng thích hợp 
Fe(NO3)3.9H2O hòa tan vào nước rồi ngâm 2 g 
AlPO4-5 vào trong đó. Sau đó đưa hỗn hợp này đi 
sấy qua đêm ở 100oC và nung ở 530oC trong 1 giờ. 
Chất bột nhận được ký hiệu là Fe/AlPO-5. 

- Phương pháp kết tủa: Lấy một lượng thích hợp 
Fe(NO3)3.9H2O hòa tan vào nước rồi thêm 2g 
AlPO4-5 vào và khuấy đều trong khoảng 30 phút rồi 
thêm dung dịch NH3 25% vào để kết tủa ion sắt. Sau 
đó hỗn hợp rắn được lọc, rửa, rây và nung ở 530oC 
trong 1 giờ. Chất bột nhận được ký hiệu là 
FexOy/AlPO-5. 
 
2.3. Đặc trưng xúc tác  
 

Đặc trưng phổ nhiễu xạ tia X (XRD) của các 
mẫu xúc tác rây phân tử được tiến hành trên thiết bị 
D8-ADVANCE-BRUKER-Germany với bức xạ 
CuKα ở 40 kV và 30 mA. Các dao động liên kết 
trong rây phân tử được đo trên máy hồng ngoại 
BRUKER-Germany. Phổ DR UV-Vis được đo trên 
thiết bị JASCO V-550 với phạm vi quét từ 220 - 800 
nm. Hình dạng của các mẫu xúc tác nhận được thông 
qua thiết bị chụp SEM JOEL 5500, Nhật Bản. 
 
2.4. Hoạt tính xúc tác 
 

Hoạt tính của xúc tác được kiểm tra trong phản 
ứng oxi hóa Fenton phenol, 200 ml dung dịch 
phenol với nồng độ 50 mg/l được thêm vào cốc 500 
ml đặt trên máy khuấy từ, tiếp đó thêm 0,5 g xúc tác 
và khuấy đều, sau 15 phút (quá trình hấp phụ phenol 
lên bề mặt xúc tác đạt cân bằng) thêm H2O2 vào và 
tính thời gian. Trong suốt quá trình phản ứng pH 
được điều chỉnh cố định ở 4 bởi các dung dịch loãng 
H2SO4 và NaOH. Dung dịch phản ứng được lấy ra ở 
các thời điểm khác nhau và lọc qua màng 0,2 μm. 
Dung dịch sau lọc được chia làm 2 phần, một phần 
đem đi xác định nồng độ H2O2, phần còn lại đem đi 
xác định phenol. Nồng độ H2O2 được xác định bằng 
phương pháp chuẩn độ với KMnO4 trong môi trường 
axit, nồng độ phenol được xác định thông qua đo 
phổ UV-Vis (trên máy UV–1800) với dung dịch nền 
là H2O2.  

3. KẾT QUẢ VÀ THẢO LUẬN 
 
3.1. Đặc trưng cấu trúc 
 
a) Phân tích phổ XRD 
 

Hình 1 biểu diễn phổ XRD của các mẫu xúc tác. 
Từ hình này cho thấy, trong tất cả các mẫu đều tồn 
tại cấu trúc AFI của chất nền với các pic đặc trưng ở 
2θ = 7,3o, 12,8o, 14,8o, 19,7o, 21,0o, 22,3o, 24,7o, 
25,8o, 29,0o, 30,0o, 34,5o và 37,7o [9]. Trên phổ XRD 
của mẫu xúc tác tổng hợp bởi phương pháp kết tủa 
có thể quan sát thấy sự tồn tại của các pha FexOy ở 
2θ = 24,6o và 36,0o. Đối với các mẫu xúc tác tổng 
hợp bằng phương pháp thủy nhiệt và tẩm không 
quan sát thấy rõ các pic đặc trưng cho oxit sắt, điều 
này có thể do các oxit này không ở dạng đại phân tử 
mà ở trạng thái phân tán rất nhỏ trong các lỗ, kênh, 
động và bề mặt của chất nền AlPO4-5. Tuy nhiên, 
cũng có thể do các oxit sắt tạo thành với lượng quá 
thấp không đủ để nhiễu xạ tia X phát hiện ra. 

 
2θ 

Hình 1: Phổ XRD của các mẫu xúc tác 

 
Số sóng (cm-1) 

Hình 2: Phổ IR của các mẫu xúc tác 
 
Phân tích phổ IR 
 

Hình 2 biểu diễn phổ IR của các mẫu xúc tác. Từ 
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hình này cho thấy, pic rộng ở khoảng 2750 – 3700 
cm-1 đặc trưng cho dao động O-H của các nhóm 
hydroxil bề mặt (P-OH và tâm axit Bronsted) [10]. 
Sự hiện diện của nước và khí CO2 được xác định bởi 
các dao động ở khoảng 1570 cm-1 và 2200 cm-1 
tương ứng. Các pic ở khoảng 1000, 700 và 450 cm-1 
lần lượt đặc trưng cho dao động kéo giãn của liên 
kết Al-O kết hợp với liên kết P-O, dao động kéo 
giãn của liên kết P-O trong PO4

3- và dao động cong 
của liên kết O-P-O [11]. Đối với rây phân tử 
FexOy/AlPO-5 có sự tăng mạnh cường độ hấp phụ 
của các pic đặc trưng cho dao động –OH. Điều này 
có thể là do sự tương tác của các nhóm hydroxil bề 
mặt với nước và sự hấp phụ nước và amoni lên tâm 
axit Lewis.  
 
Trạng thái tồn tại của Fe trên rây phân tử   
 

Nhiễu xạ tia X không phát hiện ra các oxit sắt 
tồn tại trên các xúc tác FeAlPO-5 và Fe/AlPO-5, vì 
vậy phương pháp đặc trưng DR-UV-Vis được sử 
dụng. Hình 3 biểu diễn phổ DR-UV-Vis của các xúc 
tác FeAlPO-5 và Fe/AlPO-5. Từ hình này cho thấy, 
giải hấp phụ nhỏ hơn 300nm đặc trưng cho Fe(III) 
trong phối trí tứ diện và bát diện [12, 13]. Giải hấp 
phụ từ 300 - 400 nm đặc trưng cho oligonuclear 
Fe3+

xOy bên trong và bên ngoài bộ khung AFI [12, 
13], có thể thấy giải hấp phụ này ở mẫu Fe/AlPO-5 
mở rộng hơn ở mẫu FeAlPO-5. Điều này nói lên 
phương pháp tẩm tạo ra các oligonuclear Fe3+

xOy 
nhiều hơn phương pháp thủy nhiệt.  
 
Đặc trưng SEM 
 

Hình 4 biểu diễn hình ảnh SEM của các mẫu xúc

 tác. Từ hình này cho thấy, sự kết tinh rây phân tử 
AlPO4-5 (hình 4A) có khuynh hướng tạo các tinh thể 
lăng trụ. Trong khi với mẫu FeAlPO-5 (hình 4B) các 
tinh thể có khuynh hướng tạo hình cầu từ các tinh 
thể khối chữ nhật liên kết lại với nhau. Điều này nói 
lên rằng các phần tử sắt đã kết hợp vào trong khung 
AFI của AlPO4-5 dẫn đến sự thay đổi hình dạng của 
tinh thể AlPO4-5. Với mẫu Fe/AlPO-5 (hình 4C) các 
tinh thể về cơ bản vẫn giữ được hình dạng của tinh 
thể nền AlPO4-5, tuy nhiên trên bề mặt chúng xuất 
hiện một số các vi tinh thể oxit sắt. Với mẫu 
FexOy/AlPO-5 (hình 3D) ngoài sự hiện diện của các 
vi tinh thể oxit sắt ra, trên bề mặt tinh thể còn xuất 
hiện một số các mảnh lớn tinh thể oxit sắt. Các kết 
quả quan sát trên hình SEM hoàn toàn phù hợp với 
các kết qủa phân tích XRD và DR-UV-Vis ở trên.  

 

 
 

Hình 3: Phổ DR-UV-Vis của FeAlPO-5 và 
Fe/AlPO-5 

 

  

Hình 4: Hình SEM của mẫu xúc tác 
 

4. Hoạt tính xúc tác 
 

Kết quả kiểm tra hoạt tính xúc tác trong phản 
ứng oxi hóa Fenton phenol được biểu diễn trong 
hình 4. Hình này cho thấy rằng AlPO4-5 hầu như 
không có khả năng oxi hóa phenol. Và khả năng oxi 
hóa phenol tăng dần trên các xúc tác FeAlPO-5 < 
Fe/AlPO-5 < FexOy/AlPO-5. Điều này nói lên rằng 
sắt kết hợp vào bộ khung AFI cho hoạt tính xúc tác 

thấp hơn so với các phần tử sắt ngoài bộ khung AFI 
và sự tăng dần hoạt tính xúc này có thể là do hàm 
lượng trung tâm hoạt tính FexOy trong các mẫu      
gây ra. 
 
4. KẾT LUẬN 

 
Đã sử dụng 3 phương pháp thủy nhiệt, tẩm và 

kết tủa để tổng hợp 3 mẫu xúc tác FeAlPO-5, 

H
ấp

 p
hụ

 

Bước sóng (nm) 

Fe/AlPO-5 
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Fe/AlPO-5, FexOy/AlPO-5, tương ứng. Các mẫu xúc 
tác này được đặc trưng bởi các phổ XRD, FT-IR, Dr-
UV-Vis và SEM, và hoạt tính xúc tác của chúng 
được đánh giá thông qua phản ứng oxi hóa Fenton 
phenol. Kết quả chỉ ra các mẫu xúc tác nhận được 
đều có chứa cấu trúc đặc trưng AFI của chất nền và 
hàm lượng FexOy trong các mẫu xúc tác tăng dần 
theo thứ tự sau: FeAlPO-5 < Fe/AlPO-5 < 
FexOy/AlPO-5. Riêng mẫu FexOy/AlPO-5 có chứa 
lượng lớn nhóm –OH bề mặt. Kết quả kiểm tra hoạt 
tính xúc tác chỉ ra hoạt tính tăng theo thứ tự: 
FeAlPO-5 < Fe/AlPO-5 < FexOy/AlPO-5. Mặt dù 
mẫu xúc tác chứa sắt nhận được từ phương pháp kết 
tủa thể hiện hoạt tính cao hơn so với các mẫu xúc tác 
điều chế từ phương pháp thủy nhiệt và tẩm. Tuy 
nhiên hoạt tính của nó vẫn còn thấp, độ chuyển hóa 
phenol chỉ đạt khoảng 15% sau 240 phút phản ứng. 
Hoạt tính thấp này liệu có phải là do hàm lượng thấp 
của sắt cố định trên chất mang AlPO4-5 gây ra hay 
không? Và liệu phương pháp kết tủa này có tạo nên 
được tính bền cho chất xúc tác hay không hay liệu 
các phần tử sắt sau khi cố định lên chất mang bằng 
phương pháp này có bị rửa trôi vào dung dịch trong 
quá trình phản ứng hay không? Những câu hỏi này 
sẽ là mục tiêu nghiên cứu tiếp theo của chúng tôi 
trong phần hai. 

 

Hình 5: Sự giảm nồng độ theo thời gian phản ứng 
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