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Tém tit. VAt liéu carbon va vat liéu carbon bién tinh véi Fe da duoc tong hop tir dat gS cay D6 bau
Aquilaria crassna bang phuong phap nhiét phan. Cac vat liéu duoc dic trung bang cac phuong phéap
nhiéu xa tia X, kinh hién vi dién t quét, phd tdn sic nang lugng tia X, phd hong ngoai bién ddi
Fourier, phd phan xa khuéch tan ti ngoai — kha kién va phé huynh quang va so sanh hoat tinh xtc tac
quang hoéa d6i véi chat mau methylene blue. K&t qua cho thdy vat liéu carbon khi nung dudi 300 °C ¢
hinh thai twong ty nguyén liéu va chua hinh thanh pha carbon c6 trat tw rd6 rang, trong khi nhiét d6
trén 400 °C lam phan huy manh cdu trac hitu co. Vat liéu carbon bién tinh véi Fe ¢6 hinh dang, kich
thude va cdu tric twong tw nhw vat liéu carbon va Fe (III) da tao lién két phdi tri v6i cac nhém chire
chtta oxy trén nén vat liéu. Vat liéu bién tinh v6i Fe cho hiéu qua phan hiy methylene blue cao hon
mau chua bién tinh, dat hiéu suat loai bo 85% sau 90 phtit hap phu va 150 phtt chiéu sang, cho thay
tiém néng tng dung trong xt ly cac chat 6 nhiém hitu co.
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Abstract. Carbon materials and Fe-modified carbon materials were synthesised from Agquilaria crassna
wood flakes with the pyrolysis method. The obtained materials were characterised with various
techniques: X-ray powder diffraction, scanning electron microscopy, energy-dispersive X-ray
spectroscopy, Fourier-transform infrared spectroscopy, UV-Vis diffuse reflectance spectroscopy, and
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photoluminescence spectroscopy. The photocatalytic activities of the samples were also evaluated
through the degradation of methylene blue. The results showed that the carbon materials pyrolysed
below 300 °C exhibited morphology and particle size similar to those of the raw material, with a low

degree of crystalline phase formation. When the pyrolysis temperature exceeded 400 °C, the materials
underwent strong decomposition, and their morphology and particle size changed significantly
compared with the precursor. The Fe-modified carbon materials exhibited similar morphology, size,
and structure to the unmodified carbon materials, and Fe(III) formed coordination bonds with oxygen-
containing functional groups on the carbon surface. A comparison of photocatalytic activity in
methylene blue degradation revealed that the Fe-modified carbon material displayed higher
photocatalytic activity than the unmodified one, achieving a removal efficiency of 85% after 90 minutes

of adsorption and 150 minutes of irradiation.

Keywords: Aquilaria crassna, carbon material, methylene blue

1 Mo dau

Vat liéu carbon la mot trong s6 cac loai vat
liéu dang duoc nhiéu nha khoa hoc trong nudc va
trén thé giéi quan tdm nghién ctu vi ching c6
nhiéu vu diém. T cac hoa chdt hay cac nguon
sinh khéi tw nhién va bang cac phuong phap khac
nhau c6 thé dé dang tdng hop ra nhiéu loai vat
liéu carbon nhu graphene, carbon dang nano,
chdm carbon va than sinh khoi. Ngoai ra, cac vat
liéu carbon ¢6 nhiing tinh chat ly hoa rat dic biét
nén da duoc tng dung vao nhiéu linh vyce cua doi
song, nhuv lam chat phat quang, diode phat
quang, pin mat troi, cam bién quang hoc, chat hap
phu, chéat xtc tac quang, cam bién dién hoa (chat
bién tinh dién cuc d€ phan tich cac chédt hoa hoc),
cam bién sinh hoc, gidm sat sinh hoc va dan

truyén thudce [1].

Sat 1a kim loai phS bién nhat trong vo trai
dat, c6 gia thanh thap va ddc tinh thap hon so voi
cac kim loai khac nhw Cu, Ni, va Co. Céc ion Fe3*
va Fe? c6 hoat tinh xtc tac cao trong cac phan
tng oxy hdéa nang cao, chung dé dang tao lién két
v6i nhom —-OH, -COOH va -C=0 trén bé mat vat
liéu carbon nhuw than sinh hoc (biochar) hay
graphene oxide, gitip hat Fe phan tan tot, bAm 6n
dinh va han ché két tu [2]. Khi & dang Fe;O, voi tir
tinh manh, vat liéu c6 thé duoc tach thu hdi bang
nam cham mét cach hiéu qua. Vi vay, viéc tong
hop va tng dung cac vat liéu carbon bién tinh véi

Fe trong cong nghiép hay trong xt¢ ly moi truong
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nudc sé an toan hon va mang lai loi ich kinh t€

cao hon.

Trong xu hudng tong hop xanh nhu hién
nay, viéc chuyén héa nguyén liéu c6 ngudn goc tw
nhién thanh cac san phdm c6 gia tri hon cho doi
song ludn dwgc nhiéu nha nghién ctu quan tam.
Cay D6 bau hién dang duoc trong nhiéu 6 Viét
Nam d¢€ khai thac tram huwong tir than ciy va tach
14y tinh dau tram huwong [3, 4]. Phan gb giac cta
cay D6 bau khong cé tram duoc st dung chu yéu
lam bot san xudt hwong cay hodc vit bo. Vi vay,
nghién ctru nay stt dung phé phu pham gb cay D6
bau lam nguyén liéu d€ tong hop vat liéu carbon
bang phuong phap nhiét phan va bién tinh véi Fe,

dong thoi ddc trung cac tinh chét cua vat liéu.

2 Thuc nghiém

2.1  Héa chit va nguyén liéu

Cac hoa chét st dung trong nghién cttu bao
gom Iron(Ill) nitrate nonahydrate (Fe(NO3)3.9H:20,
China), methylene blue (CisHisCINsS, India) va
nudc cat. Nguyén lidu 1a phan gb gidc cta cay D6
bau (Aquilaria crassna) trong tai tinh Quang Binh

(cli), nay la tinh Quang Tri.
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2.2 Phwong phap
Téng hop vat liéu carbon

Gb gidc cua cady D6 bau dugc say khd &
60 °C, sau dé xay thanh bot min. Bot dugc ray
béng lwdi véi kich thwée 16 0,15 mm d€ loai cac
hat 16n. Phan bot duoc st dung dé tong hop

vat liéu.

Vat liéu carbon dwoc tong hop béng
phuong phdp nhiét phan: nung bt nguyén liéu
ban dau trong 10 nung vulcan 3-550-PD & cac
nhiét do tir 250 dén 600 °C va thoi gian 1-12 gio;
toc d6 gia nhiét 1a 5 °C/phut.

Téng hop vat liéu carbon bién tinh véi Fe

Hoa tan m gam Fe(NOs).9H20 (m = 2+10
gam) vao 250 mL nudc cat, roi cho 50 gam bot
nguyén liéu vao dung dich mudi thu dwoc va tién
hanh khudy ¢ t6c d6 500 vong/phut trong 24 gio.
Sau khi khudy xong, loc ldy nguyén liéu da hap
phu Fe(Ill), sy kho ¢ 100 °C trong 12 gio, nung
trong 10 vulcan 3-550-PD & 250-600 °C trong 1-12
gio; toc do gia nhiét 1a 5 °C/phat va thu dwoc cac
vat liéu carbon bién tinh Fe.

Cac ky hiéu: BT la nguyén liéu; CN250,
CN300, CN400, CN500 va CN600 la cac vat liéu
carbon téng hgp & nhiét dd tir 250 dén 600 °C

trong 2 gio; F4/CN250H2, F4/CN300H2,
F4/CN500H2, F4/CN600H2; F4/CN250H1;
F4/CN250H4; F4/CN250HS; F4/CN250H12;
F2/CN250H12, F6/CN250H12, F8/CN250H12,

F10/CN250H12 la cdc mau vat liéu carbon bién
tinh véi Fe, tong hop 6 diéu kién khoi luong mudi
Fe (III) la m = 2+10 gam (twong tng véi ty 1& khdi
lwong mudi/nguyén liéu la 2:50, 4:50, 6:50, 8:50 va
10:50), nhiét d6 nung la 250-600 °C; thoi gian
nung la 1-12 gio; FN250H12 la vat liéu
Fe(NO:3)3.9H20 nung ¢ 250 °C trong 12 gio.

Xac dinh tinh chat, dic trung vat liéu

CAu trtc tinh thé ctia cac vat liéu dwoc xac
dinh béng XRD trén thiét bi XRD Smartlab,
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Rigaku. Hinh thai cta cac mau vat litu duoc xac
dinh bang phuong phép SEM va thanh phan
nguyén t6 duoc xac dinh bang phuong phap EDX
trén thiét bi Tescan Vega3. Cac nhém chite trong
vat liéu dugc xac dinh bang phd héng ngoai ghi
trén thiét bi Shimadzu IR Prestige-21 FTIR. Pho
huynh quang duoc ghi bang thiét bi Fluorolog FL-
22 (Horiba, Nhat Ban). Pho UV-Vis-DRS va phd
hdp thu UV-Vis duoc ghi bing thiét bi quang phd
Cary 5000 UV-Vis.

Panh gia hoat tinh xtc tac quang héa

Hoat tinh xtic tdc quang héa phan huy MB
clia cac mau vat liéu duoc tién hanh khao sat nhw
sau: Cho 20 mg chdt xuc tac (cac vat liéu khao sat)
vao cdc 500 mL chira 200 mL dung dich MB (10
ppm). Sau d6 dét cdc vao hé thong thuc hién phan
ung quang hoda, voi den chi€u sang (den cao ap
Osram 160 W) phia trén. Huyén phu duoc khudy
trong bong t&i trong t gid d& dam bao can bang
hap phuy, sau d6 tién hanh chiéu sang. Trong qua
trinh hdp phu trong béng tdi ciing nhu chiéu
sang, 5 mL huyén phu dugc rat ra sau mdi 30
phat va dwoc ly tam trong 15 phut ¢ t6c dd 6000
vong/phut dé loai bo chat xtc téc ran. Nong do
MB trong pha long duwoc xac dinh bang phuong
phép UV-Vis & budc séng A = 664 nm dwa vao
phuong trinh duong chuan A =0,1609 x C + 0,0759
véi R?2 = 0,9936, trong d6 A la d6 hap thu va C la
nong do MB (ppm) trong dung dich.

Hiéu suat loai b6 MB cuia phan tng quang
hoéa duoc tinh theo cong thikc (1)

H=""5100% (1)
0

trong d6 Co va C: (ppm) la néng dd cua MB ban
dau va tai thoi diém ¢.

3 K&t qua va thao luan

3.1 Vatliéu carbon

Hinh anh ctia cac mau vat liéu va anh SEM

cua chung tong hop tit bdt nguyén liéu ban dau
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bang phuong phap nhiét phan & 250, 300, 400, 500
va 600 °C trong 2 gio duoc trinh bay ¢ Hinh 1 va
Hinh 2. Cé thé thdy nguyén liéu ban dau (BT) c6
mau vang nhat (Hinh 1a), hinh dang khong cu thé
véi kich thuwde micro mét va bé mit kha nhin
(Hinh 2a). Khi nung 6 cac nhiét d¢ khac nhau thi
thu dwoc cdc mau vat liéu véi mau sic khéac nhau.
Cac mau vat liéu nung & 250 °C ¢ mau nau dam
(Hinh 1b) va 300 °C ¢6 mau den (Hinh 1c); diéu

nay cho thdy khi nung dudi 300 °C, vat liéu bi
carbon héa dan, nhung hinh dang, kich thudc va
bé mat vat liéu khong thay d6i nhiéu so véi
nguyén liéu ban dau. Ty 1é phan tram khoi lugng
cta vat liéu thu duogc khi nung ¢ 250 va 300 °C so
véi nguyén liéu (Bang 1) c¢d su giam xudng ¢ muc
dd vira phai (64,2% 6 250 °C va 32,1% ¢ 300 °C);
diéu nay cho thay khi nung & nhiét do thdp, su

phan hay xay ra cham.

(e)

Hinh 1. Hinh anh ctia b6t nguyén liéu (a) va cdc mau vat liéu nung & cac nhiét d6 250 (b), 300 (c), 400 (d), 500 (e) va
600 °C (f)

Khi nung ¢ trén 400 °C, hinh dang (Hinh
2d-2f) cuia vat liéu da c6 sy bién ddi va bé mat trd
nén san sui, gom nhiéu hat nho véi kich thuwéc
nanomet két dinh véi nhau; diéu nay cho thdy
nguyén liéu dau da c6 sw phan hay manh; b
khung carbon ctia cac hgp chat c6 trong vat liéu bi
pha v&. Mau vat liéu nung & 400 °C (Hinh 1d) c6
mau 16ng chudt, 1a hon hop khong déng nhat;
diéu nay cho thay diéu kién nung chwa phu hop
dé¢ phan huy nguyén liéu. Mau vat liéu nung &
500 va 600 °C (Hinh le va 1f) khong con mau den
nhu mau nung & 300 °C ma c6 mau vang nhat,
dong thoi ty 1é phan tram khoi luwgng cta vat liéu

thu duoc so voi nguyén liéu (Bang 1) Tan luot 1a
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2,4% va 2,1%; diéu nay cho thdy vat liéu c6 kha
nang da bi khoang hoa.

St phan hay nguyén liéu dau ¢ cac nhiét
d6 khac nhau ciing thé hién rd ¢ sy bién doi phan
tram khoi leong nguyén t8 C va O trong cidc mau
vat liéu (Bang 2). Khi nung ¢ nhiét d6 thap (250 va
300 °C), qua trinh phan htuiy nguyén liéu chua xay
ra manh, chu yéu lam mat cac nhom chita oxygen
(nhw OH), nén phan tram khoi lwong ctia C ¢6 xu
hudng tang 1én, con phan tram khoi luwong caa O
c6 xu hudéng giam xudng sau khi nung. Tong
phan tram C va O van chiém ty 1& cao trong vat
lidu (98,5-98,8%), gan bang tdng phan tram trong
nguyén liéu dau 98,9%).
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Hinh 2. Anh SEM cua bot nguyén liéu (a) va cac mau vat liéu nung & cac nhiét do 250 (b), 300 (c), 400 (d), 500 (e) va

600 °C (f)
Béang 1. Ty 1é phan tram kh&i lwong cdc mau vat liéu Bang 2. Ty 1é phéan tram khoi luong ctia mot s6 nguyén
thu duoc so véi nguyén liéu t0 trong cac mau vat liéu
STT Nhiét do Vat liéu Ty 1é khéi Vat BT CN250 CN300 CN400 CN500
nung (°C) lwong (%) liéu
1 250 CN250 64,2 C 56,70 59,49 60,24 26,93 20,60
2 300 CN300 32,1 O 42,26 39,45 38,35 44,15 49,05
3 400 CN400 2,8 K 0,38 0,45 0,47 12,63 12,47
4 500 CN500 2,4 Ca 0,31 0,44 0,47 10,85 11,75
5 600 CN600 2,1 Mg 0,10 0,10 0,12 2,17 1,69
Khi nung ¢ trén 400 °C, b khung hitu co bi Al 0,01 0,00 011 0,28 0,33
phan huy manh va ¢6 sy chuyén hda thanh hop Fe 0,10 0,00 0,10 0,69 0,71
chat bay hoi, nén phan tram khdi lugng cta C Zn 0,10 0,02 0,00 0,16 0,15
giam di rat nhiéu, thap hon phan tram khoi lwgng Si 004 0,02 0,10 0,50 1,51

cta O, va tong phan tram ctia C va O chi chiém p 0,00 0,00 0,00 0,98 101
dudi 71,0%, phan con lai 1a ctia mot s6 nguyén t6
khac (nhv K, Ca, Mg, Al, Si, P, S), cho thay

nguyén liéu da bi khoang hoa.

S 0,00 0,02 0,03 0,66 0,72
Tong 100 100 100 100 100

DOI: 10.26459 /hueunijns.v135i1A.8149 77



Tran Thanh Minh va CS.

Hinh 3 cho thdy gian d6 XRD cua bot
nguyén liéu ban dau c6 cac dinh véi hinh dang
giong gian d6 XRD cta cellulose [5]. Diéu nay cho
thay bot nguyén liéu dau (gd giac ctia cay D6 bau)
chita thanh phan chinh la cellulose. Khi nung &
250 °C trong 2 gio thi nguyén liéu da cé su phan
hay va mat khoang 36% khéi lwong, nhung XRD
khong thay d6i nhiéu so v6i XRD cua nguyén liéu
dau; diéu nay cho thay thanh phan chinh cellulose
khong bi phan huy nhiéu, ma thanh phéan bi phan
huy c6 kha nang la lignin va hemicellulose
(thuong cd trong gé tir nhién) véi d6 bén nhiét
kém hon so véi cellulose (cellulose bi phan huy &
nhiét d6 tir 300 °C trd 1én) [6]. Do d6, ty 1é phan
tram khoi luong cua vat liéu thu dwgc so véi
nguyén liéu giam khong nhiéu. Khi nung ¢ nhiét
dd cao tir 300 °C trd 1én, ty 1é phan tram khoi
lwong cta vat liéu thu duoc giam nhiéu hon
(Bang 1); diéu nay cho thdy cellulose da c6 su
phan htuy nhiéu hon; vat liéu bi carbon hda déan
(Hinh 1c) va gian d6 XRD thu duoc da co sy thay
doi r6 rang hon so voi nguyén liéu dau. Trén gian
d6 XRD ctia mau CN300 (Hinh 3) xuat hién cac
dinh nhiéu xa tai 20 = 14,9, 20,7, 24,3 va 26,6°, dic
trung cho vat liéu carbon. Dinh tai 20 = 14,9° cho
thdy vat liéu van con ¢ tan du cellulose trong
nguyén liéu chua bi phan huy hét [7]. Dinh tai 26
= 20,7° cho thdy trong vat liéu c6 su xuat hién cua
carbon v0 dinh hinh & mc d0 trat tw kém [8].
Dinh tai 20 = 26,5° d3c trung cho mat phang tinh
thé (002) ctia graphite nhung véi cuong do thap;
diéu nay cho thdy muc d6 két tinh chua cao [9,
10]. Pinh tai 20 = 24,3°, dac trung cho carbon, cho
thdy c6 sw tach 16p 16n hon binh thuong, thuwong
thdy trong graphene oxide dang kht (RGO),
oxide bi Kkhtr
turbostratic carbon (cac 16p graphene bi léch xoay,

graphene chua hoan toan,
khong trat twr) hodc cac vat liéu carbon c6 khoang
cach lién 16p no rong do sy oxy hda tao nhom
nguyén t chita oxygen hodc cac nhém chikc, lam
gian khoang cach gifta cac 16p [11]. Vat liéu
CN300 duoc tong hop tit sinh khoi tw nhién (vat
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liéu hitu co) bang phuong phép nhiét phan &
nhiét d6 thdp, nén qua trinh carbon hda thuong
tao ra turbostratic carbon (gitta graphite trat tu va
carbon v6 dinh hinh) [12]. Ngoai ra, sy nhiét phan
xay trong moi treong cd oxygen nén cling s€ cd sw
oxy hoa tao thanh nhom nguyén tt chita oxygen.
Dinh c6 gbc 20 rong trong khoang 20-30° la dac
trung rdt phd bién cho carbon v6 dinh hinh hodc
turbostratic carbon vdéi tinh thé€ nho, cd sy 1éch
nhau gitta cac 16p graphene, thuong thiy ¢ than
hoat tinh va than sinh hoc carbon hoéa & nhiét d6
thdp [10]. Theo Siburian va cdng sw [13], dinh tai
26,6° ddc trung cho graphite; dinh véi géc 20 rong
trong khoang 20-30° va dinh tai 24,3° ddc trung
cho cac graphene nanosheet vira ¢d cdu trac tinh
thé, vira vO dinh hinh. Sy xuat hién dong thoi cac
dinh & 20,7, 24,3 va 26,6° & mau CN300 (twong tuw
véi td hop cac dinh 20,1, 23,9 va 26,4° ¢ tai liéu
[13], ddc trung cho graphene oxide nhung khong
lién két hoan toan véi cac nguyén tit oxygen [13].
Nhu vay, su phan tich cac dinh nhidéu xa dic
trung cho vat liéu carbon cho thdy vat liéu CN300
ma chung t6i tong hop duoc da cé sy hinh thanh
va ton tai nhiéu pha carbon: graphite véi muic d
tinh thé chua cao, graphene nanosheet,
turbostratic carbon véi kich thwdc tinh thé nho,
graphene oxide khong lién két hoan toan véi cac
nguyén tit oxygen va carbon vo dinh hinh. Ngoai
ra, trong vat liéu van con tan du cta cellulose

chua phéan huy hét.

50000{ ]

Cudng 46 (cpe)
t
g |

: D 25 3 B M & 8

2 Thela {dd)

Hinh 3. Gian d6 XRD ctuia nguyén liéu dau va cac mau
vat liéu
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Trén gian d6 XRD cua cac mau nung &
400 °C tré 1én xuat hién nhiéu dinh cao nhon, cho
thay da c6 sw hinh thanh pha tinh thé 6 rang. O
nhiét d0 nay, nguyén liéu da bi khoang héa (da
phéan tich 6 trén), do d6 cac dinh cao nhon dac
trung cho cac oxide hodc cdc mudi vo co cua mot
s0 kim loai c6 trong nguyén liéu dau, vi du dinh
tai 29° dac trung cho CaCOs (ICDD card No. 01-
075-0649) va dinh tai 26,6° ddc trung cho SiO:
(quartz) (ICDD card No. 01-070-7344).

Mau vat liéu nung 6 400 °C khdéng dwoc
dong déu va c6 sy tron 1an gitta 2 mau den va
xam (Hinh 1d), nén ching t6i lia chon cac nhiét
dd 250, 300, 500 va 600 °C dé tiép tuc nghién ctu

bién tinh véi Fe.

3.2  Vatliéu carbon bién tinh véi Fe

Hinh 4a cho thay hiéu sudt loai bo MB cta
cadc mau vat liéu bién tinh vdi Fe, nung 6 250 °C
(F4/CN250H2) va 300 °C (F4/CN300H2) la tuong
duong nhau (dat trén 70% sau 90 phat hdp phu va
150 phut chiéu sang), cao hon cac mau vat liéu
nung & nhiét do cao hon va ciing cao hon mau
chua bién tinh (CN250). Péc biét, mau bién tinh
nung 6 250 °C, méc du ¢ kha nang hap phu thap
hon mau nung & 300 °C va mau chua bién tinh
CN250, nhung c6 kha nang loai bo MB khi chiéu
sang manh hon, tic la c¢é hoat tinh quang hoda

cao hon.

Ngoai ra, mau vat liéu bién tinh véi Fe khi
nung & 300 °C ma chung t6i thu dwoc 1a hdn hop
khong dong nhat ctia bot mau den va do nau
(Fe20s). Vi vay, nhiét do 250 °C dugc lya chon dé
ti€p tuc khao sat thoi gian tong hop vat liéu bién

tinh v6i Fe.

Hinh 4b cho thdy hiéu suét loai bé MB cta
mau vat liéu nung & 250 °C trong 12 gio
(F4/CN250H12) dat 85%, dong thoi cho hoat tinh
xuc tac quang cao. Két qua nay cho thdy khi kéo
dai thoi gian nung ¢ 250 °C, san pham thu duoc

da c6 sy hinh thanh cac pha véat liéu carbon rd
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rang hon (Hinh 6) nén hoat tinh xtc tac cao hon.
Thoi gian nung 12 gio dwgc lwa chon d€ tiép tuc
khao sét ty 1é cac chat dau.
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Hinh 4. Hiéu sut loai bé MB ctia cdc mau vat liéu
carbon bién tinh véi Fe(Ill) & cac diéu kién khéc nhau
vé nhiét d6 nung (a), thoi gian nung (b) va ty 1€ cac chat
dau (c) (biéu kién: 20 mg vét liéu, 200 mL dung dich
MB 10 ppm)

Hinh 4c cho thdy hiéu suét loai bo MB cta
miu vat lieu F2/CN250HI2 (ty 1& 2:50) va
F4/CN250H12 (ty 1€ 4:50) c6 hiéu sudt loai bo MB
cling nhu hoat tinh xtic tdc quang twong duong
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nhau va cao hon cdc mau con lai. Trong truong
hop nay, ty 1€ mmusi/Mnguyentieu = 2:50, duoc wu tién
lya chon vi d& tiéu ton mudi Fe(Ill), ciing nhw sy
thuan loi sau nay khi tiép tuc bd sung thém ion
kim loai khac. Ty 1é nay citing kha nho, do d6
ching t6i cing khong tiép tuc khao sat ty 1é
nhé hon.

Nhu vy, diéu kién thich hop d€ chung toi
tong hop vat liéu carbon bién tinh véi ion Fe(Ill)
la ty 1€ mmusi /Mnguyenticu = 2:50, nhiét d6 nung 250

°C, thoi gian nung 12 gio.

bé danh gia lai kha nang loai bo MB va
hoat tinh xdc tdc quang hoéa ctia mau vat liéu
F2/CN250H12, chung t6i da lam thi nghiém so
sanh hoat tinh xtc tac quang héa véi mau nguyén
liéu, mau vat liéu carbon nung tir nguyén liéu
(CN250H12) va mau vat liéu nung tb mudi
Fe(NOs):.9H20 (FN250H12) trong cung diéu kién.
Két qua duoc trinh bay trén Hinh 5.

—a— F2/CN250H12

100 —e— CN250H12
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?\O, 80
fas) e
= o
5 60 i
Q o~
=
9 404 .
= »
S
2] / —A— A A A
3 21 —
@ A
T i} _ y—v 7
y .
0 T T t T

T T T T 1
90 -60 -30 0 30 60 90 120 150 180
Thai gian (phut)

Hinh 5. Hiéu suét loai bé MB cta nguyén liéu BT va cac
mau vat liéu F2/CN250H12, CN250H12, FN250H12
tong hop ¢ diéu kién nung 250 °C, 12 gid (Diéu kién: 20
mg vat liéu, 200 mL dung dich MB 10 ppm)

Cé6 thé thdy mau vat liéu carbon bién tinh
voi Fe (F2/CN250H12) c6 kha nang hap phu loai bo
MB thap hon vat liéu chua bién tinh; diéu nay c6
thé do sw bién tinh vdi Fe 1én bé mat da lam giam
b6t s6 tam hap phu cta vat liéu carbon nén. Tuy
nhién, vat liéu bién tinh lai cé hoat tinh xtic tac
quang hda cao hon, do vay da lam tdng kha nang

loai bo MB. Ngoai ra, kha nang loai bo MB cta vat
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liéu bién tinh cling cao hon rat nhiéu so véi nguyén
liéu BT va vat liéu thu duoc khi nung véi mudi

Fe(IIl) trong cung diéu kién.

Chung t6i tién hanh ddc trung mau vat lieu
bién tinh F2/CN250H12 va cdc mau vat liéu thanh
phan duoc tong hop trong cung diéu kién la
CN250H12 va FN250H12 nhiam phan tich vat liéu
ciing nhuw giai thich cac van dé lién quan dén hoat

tinh vat liéu.

20000]"
(cps)
= ] CN250H12
S
o A
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2 |
5 F2/CN250H12
o
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10 20 30 40 50 60 70

2 Theta (d6)

Hinh 6. Gian d6 XRD cua cidc miu vt liéu CN250H12,
FN250H12 va F2/CN250H12

Trén gian d6 XRD ctia mau F2/CN250H12
va CN250H12 (Hinh 6) ciing nhw ctia mau vat liéu
CN300 xuAt hién cac dinh nhiéu xa & 20 = 14,9,
20,7, 24,3 va 26,5° va dinh c6 gbc 20 rdng tir 20
dén 30°. Diéu dé cho thdy trong vat liéu
F2/CN250H12 va CN250H12 téng hop dwoc da co
sw hinh thanh va ton tai nhiéu pha carbon nhu da
phan tich & mau vat lieu CN300: graphite,
graphene nanosheet va turbostratic carbon véi
kich thwdc tinh thé nho va graphene oxide khong
lién két hoan toan véi cac nguyén tir oxygen va

carbon v6 dinh hinh.

Trén gian d6 XRD ctia mau FN250H12 xuat
hién dinh nhiéu xa & 20 = 24,1 33,1, 35,6 va 40,9°,
tuong tng voi cac mat phang (012), (104), (110),
(113), dac trung cho a-Fe20s (hematite) (ICCD
No0.01-072-0469) [14-16]. Tuy nhién, trén gian do
XRD cta F2/CN250H12 chua thay rd sy xuat hién
cua cac dinh nay, c6 thé do ham luong Fe(Ill) dua
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vao vat liéu chwa du lén d€ thiét bi phat hién
tin hiéu.

Anh SEM trén Hinh 7 cho thay cac mau vat
lieu CN250H12 va F2/CN250H12 thu dwoc ¢ kich
thuwdce hat vao khoang vai micromet, twong ty nhuw
nguyén liéu ban dau. Két hop véi két qua XRD, co
thé thdy cac tdm nano graphene trén cac vat liéu
CN250H12 va F2/CN250H12 da hinh thanh trén

cac hat 16n micromet nay.

Hinh 7. Anh SEM ctia cic mau vt liéu CN250H12 (a)
va F2/CN250H12 (b)

Gian d6 EDX trén Hinh 8 cho thdy thanh
phéan cac nguyén t6 trong vat liéu F2/CN250H12
nhu du doan bao gém 63,85% carbon, 34,64%
oxygen, 1,48% iron va 0,03 % silicon. EDX-
mapping cho thdy sy phan bd dong déu cua cac
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nguyén t6 Fe trén bé mdt vat liéu, ching to da
dwa thanh céng nguyén t6 Fe 1én bé mat vat liéu
carbon. Két hop véi két qua XRD, cé thé thay
Fe(III) trong vat liéu ton tai & dang a-Fe20s.

cps/eV
6
Acquisition
Mass Mass Norm. Atom abs. error [%] rel. error [%]
Element At. No. Netto "
r 16 (%] (1sigma)  (1sigma)
carbon 531579 6385 53.85 70,80 785 1229
Oxygen 8 BA52 34.64 3.6 28.84 5.00 14.82
ron % 431 148 148035 012 783
4 Silicon 1a 52 003 0.03| 0.01 0.00 16.12
Sum 100.00 100.00 100.00

10
Energy [keV]

Fe

30 pm

| —

Hinh 8. EDX (a) va ban d6 phan b6 nguyén t6 C
(b), O (c) va Fe (d) trong mAu vat liéu
F2/CN250H12 khi phan tich bang EDX-mapping

81



Tran Thanh Minh va CS.

Phé hong ngoai (Hinh 9) mot [an nita cho
thdy mau FN250H12 thu dwoc sau khi nung véi
mudi Fe(NOs)s la a-Fe2Os. Phd hong ngoai cua
mau FN250H12 c6 c4c dai hdp thu tai s6 séng 544
va 469 cm!, dac trung cho dao ddng cua lién két
Fe-O trong hematite [16]. Ngoai ra, cac dai hap
thu tai 3412 va 1628 cm™ déc trung cho dao dong
cua lién két O-H trong nudc hap phu hodc nhém
hydroxyl [17]. Dai hap thu tai 1383 cm™ ¢6 thé dac
trung cho dao dong cua COO-, COs?> hoac NOs
trén bé mit [18]. Ca ba mau BT, CN250H12 va
F2/CN250H12 déu c6 cac dai hap thu ¢ vung 3420
cm! chan rong va vung 1616-1631, dac trung cho
lién két O-H tao lién két hydrogen ctia nhém OH
alcohol, COOH hodc nuéc hap phu [17]. Mau
nguyén liéu BT c6 dai hap thu ¢ 2929 cm-! dac
trung cho lién két H-Csps [19], ¢6 nhiéu dinh &
vung 1400-1460 cm™! véi cuong do yéu, dac trung
cho dao déng bién dang cua lién két O-H (cua
nhém C-OH) va vung 1000-1300 cm™ dac trung
cho lién két C-O ctia nhém C-OH [20-22]. Tuy
nhién, & cic mau vat liéu sau nung nhw
CN250H12 va F2/CN250H12 khong thay xudt
hién cac dinh nay, ma xuat hién dai hap thu tai
1715-1717 em™, ddc trung cho lién két C=0O. Diéu
do6 ching to sau khi nung, bé khung carbon cua
cac chat hiru co trong nguyén liéu dau da bi phan
hay va cac chat hitu co trong nguyén liéu cling bi
oxi hda, hinh thanh cdc nhém C=0O hoac COOH
[18]. Mau CN250H12 c6 dai hdp thu & s& séng
1379,1 cm™, ddc trung cho nhém COO- (hodc
COs?) voi cuong dd yéu va dai hap thu ¢ 1120,6
cm (r0), ddc trung cho lién két C—-OH hoac C-O,
cho thdy trong vat liéu CN250H12 cé sy hinh
thanh nhém COOH nhiéu hon nhém COO-. Trong
khi d6, mau F2/CN250H12 ciing cé cac dai hap
thu twong tw véi su thay doi vé vi tri s6 song cling
nhu cuong d6 so voi CN250H12, cu thé xuéat hién
dai hap thu 6 1389 cm, ddc trung cho nhém
COO- (hodc COs*) v6i ceong d¢ manh hon va dai
hap thu ¢ 1120,6 cm, dac trung cho lién két C-
OH hodc C-O véi cuong do rat yéu; diéu nay cho
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thdy trong vat liéu F2/CN250H12 khong c6 nhiéu
nhém COOH, ma chu yéu & dang COO-, ¢ su
twong tac véi Fe(Ill) tao lién két phdi tri [18]. Dao
dong déc trung cho mang tinh thé vat rén ¢ ving
s0 song thap cua F2/CN250H12 cling da co sw
khac biét so véi mau FN250H12 va CN250H12,
cho thdy c6 su gia tang lugng Fe:0s trén bé madt
vat liéu hitu co va su tuong tac gita vat liéu httu
co voi Fe cling da lam thay d6i cdu trtc ctua vat
liéu hitu co cling nhu cdu trac Fe20s khi ¢ dang

riéng lé.
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Hinh 9. Ph6 hong ngoai FT-IR ctia BT, CN250H12,
F2/CN250H12 va FN250H12 trong viung sd soéng tir 0
dén 4000 cm™ (a) va gian rong vung 0-600 cm™! (b)

Tt ph6 UV-Vis DRS (Hinh 10a) c6 thé thay
cadc mau vat liéu déu cé kha nang hdp thu anh
sang kha kién. MAu F2/CN250H12 ¢6 cuong do
hap thu cao hon mau nguyén liéu BT va mau vat
liéu chwa bién tinh CN250H12.
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Hinh 10. Ph6 UV-Vis DRS (a) va d6 thi Tau’c (b) ctia
BT, CN250H12, F2/CN250H12 va FN250H12

Céc gia tri nang luong vung cdm Eg tinh
theo d6 thi Tau’c (Hinh 10b) duoc trinh bay trong
Bang 3. Eg ctia vat liéu bién tinh F2/CN250H12 ¢6
sw giam nhe so voi vat liéu chuwa bién tinh
CN250H12 va ciing giam nhiéu so vdi cua nguyén
liéu BT. Sy thay d6i nay cho thay khi bién tinh Fe
lén vat liéu carbon va CN250H12, do su két hop
cta Fe(Ill) & dang Fe20s voi cdc nhom chite chita
oxygen trén nén vat liéu carbon da lam thay doéi
mttc nang luong va kha nang hap thu photon cua
vat liéu. Su giam E; sau khi bién tinh véi Fe cho
thay vat liéu bién tinh c¢6 tiém ndng cao hon trong
cac tng dung quang xuc tac dwdi anh sang
kha kién.
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Bang 3. Nang luong vung cdm Eg cua BT, CN250H12,
F2/CN250H12 va FN250H12

Vat liéu Eg (eV)
BT 3,30, 3,20, 2,60
CN250H12 2,25
F2/CN250H12 2,15
FN250H12 2,10

4  Kétluan

Nhiét do thich hop dé tong hop vat liéu
carbon tlr gb gidc ctia cdy D6 bau 1a 300 °C tro
xudng. Vat liéu carbon thu duoc ¢ diéu kién nay
¢6 hinh thai tuwong ti nguyén liéu va chwa hinh
thanh pha carbon vdi trat tu rd rang. Doi véi vat
liéu carbon bién tinh véi Fe, kiéu kién tong hop
thich hop dé€ thu dwgc hiéu qua quang xuc tac
phan hay MB cao la 250 °C va 12 gio phan tng.
Hiéu sudt loai b6 MB dat 85% sau 90 phuat hap
phu va 150 phut chiéu sang. Vat liéu c6 hinh dang
va kich thudc tuong tw voi nguyén liéu ban dau,
c6 s hinh thanh nhiéu pha carbon véi muc do
trat tw chwa cao nhu graphite, graphene
nanosheet va graphene oxide va khong lién két
hoan toan véi cac nguyén tix oxygen. Fe bién tinh
lén vat liéu carbon ton tai ¢ dang a-Fe20s va twong
tac voi cac nhom chitc chita oxygen (nhu COO-)

trén nén vat liéu carbon bang lién két phoi tri.
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