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Tém tit. Trong nghién cttu nay, syt phan hiy quang hdéa xanh methylene (MB) dudi bitc xa
kha kién dugc tién hanh véi sw ¢6 mit ctia vat liéu xtc tdc 8ng nano TiO:z pha tap CeOz (CeO»-
TiO2-NTs). Anh huéng ctia céc yéu t8 khic nhau nhe pH ctia dung dich, néng d6 dau cta
dung dich MB, nhiét d6 nung va ti 1é pha tap Ce:Ti dén kha nang xtc tdc quang héa phan huy
MB cua vét liéu CeO2-TiO>-NTs ciing duwgc khao sat chi tiét. Két qua cho thdy CeO2-TiO»-
NTs@0,1 (ti 1é mol Ce:Ti la 0,1) nung ¢ 550 °C c6 hoat tinh xtc tac quang t6t nhat, phan hay
gan 97 % MB (Co = 15 ppm, pH = 6,5) sau hon 2 h chiéu xa.

T khoa: 6ng nano TiO:z pha tap CeOz, anh sang kha kién, hoat tinh xtc tdc quang
1 Moé dau

Da6i véi khoa hoc vat liéu hién dai, hé cac oxit kim loai dang trd nén c6 tinh chién lugc do
nhitng dédc diém ciu trac ddc trung va hoat tinh xtc tac tuyét voi tng dung rong rai trong cong
nghiép. Trong cac ting dung do, hoat tinh ctia hé oxit kim loai thé hién trong cac qua trinh chuyén
d6i héa hoc, phan hiy quang chat doc va san xuat nang lwong xanh [3, 7, 22, 23]. Nhiing nghién
ctru trong linh vue vat liéu da oxit kim loai, do d6 dang dan dan hudéng dén viéc phaét trién nhing
hé chat méi véi nhitng tinh chat hdp dan chua timg cé. Hé oxit gom xeri oxit (CeO2) va titan oxit
(TiOz2) la d6i twgng khao sat cua nhiéu nha khoa hoc tir trede dén nay do nhiing tinh chat doc déo
va nhitng tng dung xuat phat tir si két hop hai oxit riéng biét nay. Hé CeO2-TiO2 ¢ cac két cau
tha vi vt trdi, dac biét 1a cac tinh chat hoa ly va tinh chat dién ti khong c6 trong cac oxit riéng
ré ban dau, va do d6 viéc phat trién hé hdn hop hai oxit nay du kién sé dem lai nhiéu két qua day
trién vong [6, 9, 17].

TiO2 1a mot chat ban dan dwoc st dung rong rai trong cong nghé phan htiy quang cac chat
httu co ddc hai do nhitng dac tinh ndi bat nhu khong ddc, gia thanh thdp, dé bén hdéa hoc, d6 bén
quang hoc va tinh tro sinh hoc cao [5]. TiO:z ciu trc 6ng nano (TiO2-NTs) da va dang thu hut su
cht y ctia nhiéu nha nghién cttu nho kha nang quang xuc tac cao do ¢6 nhiing tinh chat bé mat
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va tinh chét dién tir ddc ddo. So vdi TiO2 dang hat nano, TiO2-NTs ¢6 nhitng tinh chat vu viét hon
trong linh vue xtic tac quang. Véi kha nang luu trir oxi, hoat tinh xtc tadc quang va la chdt wa nwde
dac biét, CeO2 da thu hat sw quan tam dang ké khi két hop véi TiO2 véi vai tro la mot chat xtc
tac quang [28]. CeOz duoc biét dén nhiéu nho tinh chat oxi hda khir cia no, cho phép chuyén doi
dé dang gitra hai trang thai oxi héa va khit (Ce* va Ce*) tly thudc vao nhitng diéu kién bén
ngoai. Diéu nay khién CeO: c¢é nhirng tinh chdt ddc biét trong sw chuyén dich dién t& va tang
cuong kha nang hap thu anh séng ctia né [30]. Nhiéu cong bd da chiing té rang CeO: khi két hop
v6i TiOz sé tao thanh hé xuc tac quang hoat dong manh trong viung anh sang kha kién [1, 4, 8,
10]. Vi vy, trong nghién ctru nay, ching t6i nghién cttu cai thién hoat tinh xtc tdc quang ctia
TiO2-NTs béng viéc bién tinh v4i CeO2 tao nén vat liéu TiO>-NTs pha tap CeO:dang dng nano
(CeOx-TiO>-NTs). Anh hudng cua ti 1é pha tap Ce:Ti, nhiét d¢6 nung, pH dung dich va nong d6
MB ban dau dén cau tric, hinh thai, thanh phan va tinh chat hap thu btic xa kha kién caa CeO»-
TiO2-NTs cfing nhue kha nang xtic tac quang hdéa phan hity MB sé duoc thao luéan trong bai bao
nay.

2 Thuc nghiém

2.1 Hoba chat

Vat liéu xtc tac duoc diéu ché tir cac tién chat Ceri(IlI) nitrat hexahydrat-Ce(NOs)s.6H20
(Sigma-Aldrich, 99 %), titan (IV) oxit, Anatase-TiO: (DaeJung, 98 %), NaOH (Guang zhou),
NHs.H20 (Guang Zhou, 25-28 %), HCl (Guang zhou). Thi nghiém xtc tac quang hoa dugc tién
hanh véi chat mau la Methylene blue (MB) — CisHisCINsS (Merck).

2.2 Téng hgp vat liéu

Téng hop 6ng nano TiO2: TiO»-NTs duoc tién hanh téng hop bang phuirong phép thiy nhiét
6 hd tro bang siéu am trén co so cac tai liéu tham khao [21, 22]. Quy trinh tdng hop nhu sau:
Phan tan 3 gam bot TiOz vao binh Teflon chita 70 mL dung dich NaOH 10 M, xtt ly bang siéu 4m
15 min r6i khudy hon hop véi t6c d6 thich hop bang may khuay tir trong 3 h. Thity nhiét hén hop
4160 °C trong 20 h. Rtra san pham thu duwoc bang cach ngam 2 h trong dung dich HC1 0,2 M rdi
rira lai b;\?mg nudc cat nhiéu lan, khuay 5 min mdi [an d€ dua vé moi treong gan nhu trung tinh.
Ly tam loc chat ran. Sdy kho ¢ nhiét d6 100-105 °C trong 12 h. Nghién san pham thu dugc bang
c6i ma nao. Nung mau TiO>-NTs & 550 °C d& lam thi nghiém so sanh (ky hiéu la TiO2-NTs 550).

Tong hgp CeO2-TiO2-NTs: Vat liéu CeOz-TiO2-NTs voi cac ti 16 CeO2/TiO2 khac nhau, ky hiéu
la CeOx-TiO2-NTs@X (X = 0,05; 0,08; 0,1; 0,2 va 0,5) duoc tién hanh tong hop theo Zhao va cs. [29]
nhu sau: Tron moét thé tich thich hop dung dich Ce(NOs)s 0,02 M véi 0,8 gam TiO2-NTs tdng hop
0 trén va khudy lién tuc trong 2 h, dong thoi nho ting giot dung dich NHs 25-28 % vao binh chia
hdn hop trén, dua pH ctia hdn hop vé khoang pH = 10. San pham sau d6 dugc lam gia & nhiét &6
phong trong 4 h (nham dam bao sy hinh thanh CeO: da phu déu 1én bé mit ctia TiOz2). S&y kho
san pham ¢ 105 °C trong 12 h va tiép tuc nung san pham thu dugc & cac nhiét dd khac nhau (300,
400, 450, 500, 550 va 600 °C) trong 2 h.
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2.3  Thinghiém danh gia hoat tinh xtc tac quang

Hoat tinh xtic tac quang ctia vat liéu dugc danh gia bang sw phan hity quang héa methylene
xanh (MB). Chuing t6i st dung bong den Philip ML 250 W ¢6 kem theo kinh loc tia UV (A > 420
nm) d€ lam ngudn anh sang kha kién. Cho 0,08 g chat xuc tac da dwgc nghién min vao c6c chia
100 mL dung dich MB (15 ppm) dét trén may khudy tir va khudy lién tuc. Trude khi chiéu séng,
hdn hop duwoc khudy trong béng ti 30 min dé dat can bang hdp phu — giai hdp. Trong sudt qua
trinh chiéu sang, dinh ky 20 phut 18y 5 mL mau mot [an bang xilanh (cé d4u loc) cho vao cac dng
nghiém nho va gitt 6ng nghiém trong béng t3i. Sau khi 1dy mau cudi cting, tat ca cdc mau dwoc
ly tdm va loc dé tach hét bot xtic tac. Phan dung dich sau khi loc xtic tac dwgc mang di do mat do
quang bang may quang phd UV-Vis (UViline 9400) va nong d6 MB duoc x4c dinh theo dinh luat
Beer — Lambert ¢ budc song A = 664 nm va dwgc tinh theo cong thikc:

cC A

C A

trong d6 Co va C la nong d6 cua dung dich MB ¢ thoi diém ban dau va tai thoi diém £ A va Ao la
d6 hap thu cua dung dich MB ¢ thoi diém ban dau va tai thoi diém .
Hiéu sudt phan huy quang héa MB (H) duoc tinh theo cong thuc:
C,,—C
H (%) = —2—.100%

Oa

trong d6 Co. va C lan luot 1a nong do dau ctia MB sau can bang hdp phu va néng d6 con lai ctia
MB.

3 K&t qua va thao luan

3.1 Dic trung va tinh chat quang ctia vat liu tong hop

Hinh 1a va 1b cho thdy mau TiO>-NTs nung & 550 °C ¢6 dinh nhiéu xa déc trung cta pha
anatase O 25,3° sdc nhon va cé cuong do cao hon rat nhiéu so véi cac mau CeO>-TiO>-NTs, cung
voi s xudt hién kha ro nét ctia cac nhiéu xa & cac mat (004), (200), (105), (211) va (204). Tinh thé
1ap phwong tam mit CeO: cling dwgc phat hién trong hau hét cdc mau pha tap dwa vao su c6 mét
ctia cac nhiéu xa & cac mét (111) va (200). Su ton tai pha anatase ctia TiO2 va pha CeO:z lap phuong
tam mat chiing t6 sy phan tach cta cac oxit nay trong qua trinh tong hop; néi cach khac, vat liéu
tong hop duoc ton tai theo kiéu composite. Ngoai ra, nhiét d¢ nung anh hudng rat 16n dén cau
truc tinh thé va thanh phan pha cua vat liéu. Dudi 400 °C, vat liéu ¢6 cdu truc tinh thé chua hoan
thién bao gdom mot hon hop ctia pha anatase va CeOz véi cac dinh nhiéu xa khé phan tach. Khi
nhiét do tang dén 500 °C, cuong do nhiéu xa tai dinh dc trung ctia pha anatase va CeO: cling
manh 1én, thé hién xu hudng tinh thé hoa téng dan; tinh thé anatase TiO: va lap phuong CeO: da
hinh thanh ro rang. O 550 °C, c&u truc tinh thé anatase thu dwoc 12 hoan chinh nhat véi cuong do
nhiéu xa cta dinh dic trung 0 mat (101) cao nhat va séc nét hon ca. Tinh thé CeO: tao thanh &
nhiét d0 nay cling hoan thién hon véi dinh nhiéu xa & goc 20 28,5° rat nhon va ro rang. Tuy nhién,
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khi ting nhiét d6 nung dén 600 °C, c6 sw giam dan vé cuong do nhiéu xa 6 cac dinh dic trung
cuia ca hai pha tinh thé€ anatase va CeOz.

Tt Hinh 1b c6 thé thdy rd su gidm manh cuong dd peak nhidu xa dac trung cta TiO:
anatase sau khi thém CeQo. Khi ti 1& mol Ce:Ti tang hon 0,08, cdc peak nhiéu xa déc trung ctia
CeO2 bt dau xudt hién va c6 cuong do ting dan cling véi su ting dan cta ham liegng CeOs. Cac
pic nhiéu xa déc trung ctia tinh thé CeOz khong thay xuat hién trén gian d6 XRD d8i véi cac mau
CeO2-TiO2-NTs@0,05 hay CeO»-TiO:-NTs@0,08 ngoai trir mot peak rat yéu & vi tri 28,3° ctia mau
CeO2-TiO2-NTs@0,08, cé 1é la do ham luong CeO:2 thap va/hodc cac hat CeO: da phan tan t6t trén
bé mét cac 6ng nano TiOz.

Quan sat tir anh TEM (Hinh 2a) cho thay su két tu ctia cac tinh thé CeO: trén bé mat dng
nano TiO:z véi kich thudc hat vao khoang 5-10 nm va chiéu dai dng vao khoang 200 nm. Phd EDX
ctia mau CeO>-TiO2-NTs@0,1 cho thay cac nguyén t8 Ti, Ce, va O déu cé méat trong mau pha tap
(Hinh 2b). Nhu vay, chung t6i da tong hop thanh cdng cac 6ng nano TiO: pha tap CeO: thong
qua phuong phap thay nhiét két hgp véi phuong phap ngam tdm don gian.
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Hinh 1. XRD ctia TiO2-NTs 550 va a) CeO2-TiO2-NTs@0,1 & cac nhiét d¢ nung khac nhau; b) CeO2-TiO2-
NTs 550 vdi cac ti 1€ Ce:Ti khac nhau
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Hinh 2. a) Anh TEM cta CeOx-TiO>-NTs@0),1; b) Ph6 EDX ctia CeO2-TiO2-NTs@0,1

18



jos.hueuni.edu.vn Tap 127,56 1B, 2018

Hinh 3 trinh bay phd UV-Vis DR ctia cic mau TiO2-NTs 550, CeOz-TiO>-NTs@X va CeO:
cung nang luong vung cdm duoc tinh tir s twong quan (e-h-0)2 va nang luong photon h-e. So
véi mau TiO2-NTs va CeO: thuan tdy chua pha tap, cac mau CeOa-TiO-NTs@X déu thé hién go
hap thu rong hon trong vung dnh sang kha kién (budc song 16n hon 400 nm). Diéu nay cho thay
c6 su chuyén dich do6 (red-shift) va su chuyén dich vé vung dnh sang kha kién nay xay ra nhiéu
hon khi téng lugng Ce trong mau pha tap. K&t qua nay twong dong véi cong bd ctia nhiéu tac gia
[8, 14, 15, 20, 21]. Bang 1 trinh bay gia tri nang lwgng vung cdm suy ra tir d6 thi Tauc ¢ Hinh 3.
Co thé thdy gia tri nang lugng viing cdm ctia cAc mau oxit pha tap CeO»-TiO-NTs@X gidm nhe
theo chiéu tang dan luong CeO: pha tap (2,68-2,48 eV). Céc gia tri ndng lwong nay déu nho hon
nhiéu so véi ndng lugng viing cAm ctia mau TiO>-NTs 550 (3,08 eV) hay mau CeO: (2,93 eV). Cac
thong tin nay ching to kha nang hap thu nang luong ¢ vung 4nh sang kha kién cta cac vat liéu
pha tap nay duoc cai thién rat nhiéu so véi cac oxit thuan tay.

3.2 Anh huéng ctia néng d6 MB ban diu

Nong d6 chdt mau ban dau la mot thong sd quan trong ctua hau hét cac qua trinh phan hay
quang hoéa. Bang viéc thay d6i nong do MB ban dau (10, 15, 20, 25, 30 ppm) trong khi van gitr
nguyén luwong chat xuc tac 1a 0,08 g va thoi gian biic xa la 120 min, chung t6i da nghién ctru anh
huong cia nong d6 dau dén hiéu sudt phan tng xuc tac quang phan huy MB trén vat liéu xuc tac
chita Ce va Ti (CT) (Hinh 4). C6 thé thay hiéu suat phan hay MB giam tix 97,61 % xudng con 47,54
% khi tdng néng do MB ban dau ttr 10 ppm 1én 30 ppm.

Bang 1. Gid tri nang lugng viing cdm cua cac mau TiO2-NTs 550, CeO2-TiO2-NTs@X va CeO:

Mau TiO2-NTs 550 X =0,05 X=0,08 X=0,1 X=0,2 X=0,5 CeO2
Eg (eV) 3,08 2,68 2,66 2,64 2,62 2,48 2,93
1.4
2.5+
1.2
Lod ——TiO,-NTs 550 204
CeD,
. 0.84 CeO,-TiO,-NTs@0.05
= ——Ce0,-TIO,-NTs@0.08 154 ——TiO,-NTs 550
2 0.6 CeO, TIONTs@0.5 | & CeO,
= CeQ,TiO,-NTs@D 2 _é Ce0,-TiO,-NTs@0.05
= 049 ceo,TioNTs@o1 | S 107 Ce0,-TiO,-NTs@0.08
02 Ce0,-TiO,-NTs@0.5
0.5- CeO,-TiO,-NTs@0.2
0.0+ —= s — CeO,-TiO,-NTs@0.1
02 . ; . : ; , 0.0+—E—£L L : : ; :
200 300 400 500 600 700 800 1 2 3 4 5 [ 7
A (nm)
a hv 4

Hinh 3. a) Phd UV-vis DR ctia mau tong hop & cac ti Ce:Ti khac nhau; b) Do thi Tauc tinh nang luong Eg
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Hinh 4. Anh hudéng cta ndéng d6 MB ban dau dén phan ting quang xtc tac (V=100 mL, nong d6 dau:
Co=10-30 ppm, khoi luong chat xtc tac: m = 0,08 gam, thoi gian chiéu xa: 120 min, nhiét d6 phong).

Chuing t8i cho rang t6c d6 phan htly quang héa lién quan dén sy hinh thanh géc “OH trén
bé mat chat xtc tac va kha nang phan ting gitta gdc *OH v6i chdt mau. Nong d6 MB ban dau tang
kéo theo mot lwong 16n hon MB hédp phu trén cac tdm hoat dong bé mat ctia chat xuc tac CT, va
do d6 suw hap phu cua cac ion hydroxyl (OH-) trén cung s0 tam hoat dong nay giam, nghia la t6¢c
d6 hinh thanh cac goc “OH - tac nhéan oxi héa chinh can thiét cho viéc gia tang hiéu sudt phan
hty quang — giam theo. Mt khéc, theo dinh luat Beer-Lambert, khi nong d¢ chat mau tang, chiéu
dai duong dan cac photon vao trong dung dich giam va cac photon c6 thé bi chan trudc khi tién
dén bé mat xdc tac; do do, sy hdp thu photon ctia chét xuc tac giam di, két qua la sy phan hay
quang hoa bi giam [2, 12, 13, 25].

33  Anh huéng ctia pH

pH ctia dung dich 1a mot trong nhitng yéu t6 quan trong anh huéng dén hiéu suat phan
hty nhiéu chat hitu co trong qua trinh xtic tac quang hda [18]. Hiéu sudt phan huy MB tang manh
khi téng pH tir 3 dén 4, roi tiép tuc tdng cham khi pH thay doi tir 4 dén 8 nhung sau d6 lai giam
manh khi pH tang dén 12 (Hinh 5).

100 ~
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Hinh 5. Anh huodng cta pH dén qua trinh phan huy quang xtc tac MB (V = 100 mL, néng dd dau MB:
Co =15 ppm, khdi luong chat xtic tac: m = 0,08 gam, thoi gian chiéu xa: 120 min, nhiét d phong, pH: 3-12)
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Viéc giai thich tac dong cua pH dén qua trinh phan huy quang xdc tac theo mot s tac gia
[19, 16] la rat khé khan. Két qua thu dwoc ¢ trén o thé giai thich dua vao dién tich bé mat cua vat
liéu xtic tac va ctia chdt mau nhu sau: Th nhat, MB la chat mau co ban ton tai & dang cation trong
moi treong nude vai gid tri pKa = 3,8. Khi pH > 3,8 thi bé mat phan ti MB tich dién duong [11].
Tht hai, gia tri diém dang dién pHrzc ctia vat liéu CeO2-TiO»-NTs tuong tng 14 3,97. O pH =3 <
pHrzc, bé mat vat liéu mang dién tich dwong do qua trinh proton héa trong khi phan ti MB lai
khong mang dién nén tuong tac cht yéu gitra bé mét xtic tac va chat mau chu yéu la twong tac
yéu van der Waals, dan dén kha nang hap phu MB 1én bé mit xtic tac 1a rat kém, kéo theo phan
ung phan huy quang héa xay ra voi hiéu sudt rat thdp. Hon nita, véi sy tich dién dwong cuia bé
mdt ¢ thé han ché sy cung cdp ion hydroxyl can cho viéc tao thanh goc tw do cd vai tro quan
trong trong qua trinh phan hty chdt mau. Khi pH =4 (16n hon gia tri pHrzc ctia vat liéu cling nhw
gia tri pK. cia MB), hiéu suét phan hily quang hoa tang manh do twong tac tinh dién gitta bé mat
vat liéu tich dién am (tir qua trinh tach proton) va cation phdm nhudm tich dién duwong chiém vu
thé kéo theo sy tang manh d¢ hap phu va lam cho phan ing quang héa xay ra manh hon. Hiéu
sudt phan huy MB tiép tuc tang khi ting pH va dat cao nhat la 99,66 % ¢ pH = 8. Tuy nhién, khi
pH > 8, s phan huy quang hoa bi ttc ché boi vi ion hydroxyl canh tranh v6i phan ti MB trong
sw hap phu trén bé mat chat xtc tac.

Boi vi su chénh 1éch hiéu suat phan hay quang héa MB ¢ pH = 6,5 va pH = 8 sau 120 min
chiéu sang chi khoang 3 %, vi thé chung t6i chon pH = 6,5 d€ tién hanh cac thi nghiém khao sat.
Vi céc thi nghiém tién hanh & diéu kién pH nay khong phai thém bat ctt chat dién ly nao dé diéu
chinh pH ctia dung dich.

34  Anh huéng ctia nhiét 46 nung

Anh huong ctia nhiét d6 nung dén kha nang phan hty quang hdéa MB ctia vat liéu CeO»-
TiO2-NTs dwoc thé hién trén Hinh 6. K&t qua phan tich cho thdy mau cé hoat tinh xtc tac quang
cao nhat dwoc nung & nhiét d6 550 °C — gan 97 % sau 120 min bikc xa. O nhiét d6 thap 300
°C va 400 °C, ching t6i ghi nhan vat liéu chi thé hién kha nang hdp phu manh, dung dich chuyén
hoan toan sang khong mau chi sau 30 min khudy trong t8i. O 450 °C, kha nang hap phu cta vt
liéu kém hon va kha ndng phan huy quang ciing rat kém, hau nhu khong thé hién r6 sau 120 min
chiéu xa.
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Biéu d6 6 goc phai ctia Hinh 6 trinh bay hiéu sudt phan hty quang héa MB ctia cac mau
vat liéu tng vai cac nhiét dd nung khac nhau. R6 rang la nhiét d cang cao thi hoat tinh xtc tac
quang cang tang. Tuy nhién, khi nhiét d6 ting cao d&n 600 °C thi bat dau cé su giam nhe hoat
tinh xtc tac. Do d9d, cd thé coi 550 °C la nhiét dd nung thich hop d€ tong hop vat liéu véi hoat
tinh xac tac quang phan hay MB t6t nhat.

3.5 Anh huéng cua ti 1 pha tap CeO2/TiO2

Hinh 7 trinh bay anh hudng cta cac ti 1€ Ce:Ti dén hoat tinh xtc tac quang cta vat liéu
CeO2-TiO2-NTs. Chung t6i nhéan thay hoat tinh xtc tac quang tang khi tang lwong Ce pha tap va
hiéu sudt phan huy dat dugc cao nhét ting voi ti 1¢ Ce:Tila 0,1. C6 thé CeO:z phan tan trén bé mat
TiO2-NT da dong vai tro hdp thu nang luwong birc xa kha kién va cac dién tir quang sinh tao thanh
duoc chuyén dén TiOz d€ thuee hién cac phan ting phan huy MB. Diéu nay dan dén sy phan tach
hiéu qua céc dién tir va 16 tréng quang sinh thong qua mat tiép xtc gitta TiO2 va CeOz, do d6 lam
giam toc do tai két hop dién ti — 16 tréng. Tuy nhién, khi legng Ce pha tap 16n hon gid tri t&i uu
(ti 1& Ce:Ti vuot qué 0,1) thi cdc phan tir CeO lai tré thanh cac tam tai két hop dién ti - 16 trong.
D¢ day cua 16p dién tich khong gian (space charge layer) giam khi tang nong d6 ctia CeO: pha
tap va khi gia tri nay nho hon so véi d¢ sau thdm thau cta anh sang vao trong TiO:2 thi sy tai két
hop cdp dién tir — 16 tréng dé dang hon va do d6 hoat tinh xtic tic quang giam di [26]. Ngoai ra,
v6i mot lugng 16n CeO: ton tai trén bé mat TiO2-NTs thi cac dién ti va 15 trong duoc tao ra tw
CeO:2 dé dang tai két hop véi nhau trude khi cac dién tir di chuyén dén mit tiép giap gitta CeO:
va TiO2. Dong thoi, tang leong Ce pha tap dong nghia vdi viéc tao ra su che phu cac tam hoat
dong cua TiOy, tirc 1a lam giam phan bé mat TiO: tiép xuc véi MB, va do d6 can trd phan tng cua
MB véi cac gdc hydroxyl. Diéu nay thé hién ro sy giam kha nang phan huy mau MB khi pha tap
voi luong 16n CeOs.

Hinh 8 trinh bay su bién thién ceong d¢ pho huynh quang ¢ budc séng 426 nm theo thoi
gian chiéu xa cta cac vat liéu CeO>-TiO>-NTs ting v6i cac ti 1€ pha tap CeO2/TiO2 khac nhau.
Chting t6i nhan thay ceong d6 huynh quang chiéu xa bang bikc xa kha kién ctia dung dich axit
terephthalic gan nhu tang tuyén tinh theo thoi gian chiéu xa. C6 thé thdy duoc toc dd hinh thanh
goc "OH trén bé mat chat xdc tac bién ddi theo cac ti 1é pha tap CeO2/TiO2khac nhau nhw sau: t6c
do6 tao thanh ‘OH ting dan khi tang ti 1€ pha tap ttr 0,05 dén 0,1 va sau d6 giam dan tix 0,1 dén
0,5. Két qua nay khang dinh su c6 mit ctia CeO2 da anh huong déng ké dén kha nang tao goc
hydroxyl tu do cta vat liéu tong hop va gid tri t6i vu ti 1€ pha tap CeO2/TiO2 d€ dat duoc luong
‘OH hinh thanh cao nhat1a 0,1.

Mit khac, c6 thé thay dugc tht tu vé kha ndng xtc tac quang hoa va tdc d6 hinh thanh goc
‘OH 1a giéng nhau ddi véi cac ti 1é pha tap CeO2/TiOz2. Diéu nay c6 nghia la toc d6 hinh thanh goc
"‘OH cang 16n thi kha ndng phan hiy quang héa cang manh; ndi cach khac, hoat tinh xtc tac
quang hda ti 1& thuan véi téc d6 hinh thanh gdc ‘OH. Trong sudt qud trinh xtc tac quang hda véi
btic xa kha kién, sy hdp thu photon cua chét xtc tac dan dén su kich thich cac dién i tir vung
héa tri 1én viing dan, tao ra cac cip dién tt - 16 tréng quang sinh. Cac phan tir oxy hoa tan sé bat
gitt cac dién tir trong ving dan tao ra cac goc supeoxit-O; va cac phan tir nwde phan ting voi cac

16 tréng dé tao ra cac goc “OH; cac gbc ‘OH nay ngay sau d6 oxi hda cac phan tit chat mau bi hap
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phu trén bé mat xtc tac. Theo Zuo va cs. [31], trudc tién cac gdc “OH hinh thanh tir qua trinh oxi
héa nude sé hap phu 1én bé mat cua TiOz, va sau d6 cac goc “OH nay sé oxi hoa cac phan tir MB.
Chinh vi thé ma tdc d¢ hinh thanh g6c ‘OH cang 16n thi hiéu suat phan hily quang hoa chdt mau
cang cao. Nhu vay, voi ti 1é pha tap t6i wu 1a 0,1 thi sy tai két hop cdp dién ti — 15 trdng bi han
ché mét cach hiéu qua va dat duoc téc d hinh thanh goc “OH cao nhét, kéo theo hoat tinh xtic
tac quang hda dat duwgc cling cao nhat.
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4  Kétluan

Vat liéu xtic tac CeO2-TiO2-NTs da duoc tdng hop va st dung d€ phan huy quang héa MB
v6i btic xa kha kién. Gia tri pH t6i wu cho phan ting phan huy quang héa MB la 6,5. Su tang nong
d6 MB ban dau kéo theo su giam hiéu suat phan htly MB. Nhiét d6 cang cao thi hoat tinh xtc tac
quang cang tang. Khi tang lwong Ce pha tap thi hoat tinh xtc tac quang tang va hiéu suét phan
huy dat dwgc cao nhat tng véi ti 1é Ce:Ti 1a 0,1. Viéc thém CeO2 da mo rong vung hép thu anh
sang cua TiO:z vé phia vuing kha kién, cai thién hoat tinh xtic tdc quang cta vat liéu pha tap so véi
cac oxit thuan tay ban dau. CeOz-TiO2-NTs@0,1 nung ¢ 550 °C c6 thé phan hay gan 97 % sau hon
2 h chiéu xa.
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PARAMETERS AFFECTING PHOTOCATALYTIC
DEGRADATION OF METHYLENE BLUE
BY CeO:-DOPED TiO: NANOTUBES
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Abstract. In the present paper, the photocatalytic degradation of methylene blue (MB) under
visible light irradiation using CeO2-doped TiOz nanotubes (CeO>-TiO2-NTs) as a photocatalyst
was investigated. The effects of different parameters such as pH of the solution, initial MB
concentration, cerium doping content, and calcination temperature on the reaction were
analyzed. The results indicated that CeO>-TiO>-NTs@0,1 annealed at 550 °C exhibited the best
photocatalytic activity, and the degradation degree of MB (Co = 15 ppm, pH = 6,5) under
visible light was 97 % during 2 h of irradiation.

Keywords: CeOz-doped TiO2 nanotubes, visible light, photocatalytic activity



