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buédc két hop gifta phéng dién plasma va ddng két tua, va vat liéu nanocompozit
duoc ché tao tir phuong phap nay, trong dé vat liéu nanocompozit ¢6 tinh chit
quang xuc tac, gé)m ba thanh phén a-Fe,0;, FesO4 va graphen, va c6 kha nang
thu hdi duge béng tur tinh. Phuong phép nay st dung dié€n cuc am dugce cAu tao
tir khdi vat liéu graphit duoc bd tri phia trén dung dich chét dién ly dé khi di
chuyén dén gin bé mit dung dich chét dién ly s& tao ra s phéng dién plasma
lam béc tach dan 16p céc 16p graphit ciia khdi vét lidu graphit dwoc hoat héa
thanh graphen roi vao dung dich chét dién ly, tién chat chira mudi sit duoc thém
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Linh vye k§ thuit dwoce dé cip

Sang ché dé cap dén phuong phép ché tao vat liéu nanocompozit don
buéc két hop giita phéng dién plasma va ddng két tha va vét liéu nanocompozit
duoc ché tao bing phuong phép nay cé tinh chit quang xuc tic 1am viée trong
ving 4nh séang kha kién c6 bude séng ndm trong ving quang phd nhin thay dugc
bing mét thudng clia con ngudi, gdm ba thanh phan a-Fe,0s, Fe,0; va graphen,
va c6 kha ning thu hdi duoc bing tir tinh. Dya trén cic tinh chét, dic trung va
thanh phﬁn, vat liéu nanocompozit theo sang ché ¢ thé duoc goi la vat liéu
nanocompozit quang xdc tac ba thanh phan o- Fe,Os- Fe,Os/graphen cé kha

ning thu hdi tir.
Tinh trang ky thuit ciia sang ché

Nhu d3 biét, vat lidu quang xtc tdc thu hdi tir hai thanh phin nhu
graphen/Fe;O,4 hodc ba thanh phén nhu a-Fe,0;-Fe;O4/graphen 1a cac vat li€u co
tinh chat quang xtic tdc c6 chira graphen va (cac) oxit sit dé tao ra kha ning thu
héi bang tir tinh duge sau khi sir dung 1a chét xic tic phan tmg quang hoéa dua
trén tinh chét tir ctia thanh phan oxit sit, thu hut duoc nhiéu sy quan tim do c6
nhiéu tmg dung khic nhau nhu 1am chét hip phu, quang xuc tac, tic nhén
Fenton, dién cuc siéu ty, v.v.. Do do, cac phuong phap khac nhau da dugc phat
trién dé ché tao cac vt liéu trén, chéng han nhu trén dung dich, déng két tla,
sol-gel, ling dong dién hoa, thuy nhiét, v.v.. M6i mot phuong phép khac nhau s&
¢6 vu diém va nhugc diém riéng. Tuy nhién, hau nhu cic phuong phap trén déu
str dung vAt lidu tién chét 12 graphen oxit (GO) hodc graphen oxit di bi khi
(rGO) duogc tong hop théng phuong phap Hummer, sinh ra nhiéu 6 nhiém thé
cap do sir dung nhiéu héa chit c6 dic tinh oxy héa (khtr) manh nhu H,SO,,
KMnOy, v.v.. Mét s6 nhuge diém khac c6 thé ké dén 13 thoi gian phan tng dai,
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vi du nhu phuong phap thiy nhiét, sol-gel, khé khan trong viéc loai bo dung

moi, vi du nhu tu t6 hop, tron dung dich, chéng han.

Do d6, c6 nhu ciu vé phuong phép ché tao vat liéu quang xic tic c6 kha
ning thu hdi dugc bing tir tinh thuc hién duge & didu kién thuong, phan ung

nhanh, st dung c4c thiét bi don gian, it gdy 6 nhidm thtt cip.
Ban chit k§ thuit ciia sang ché

Muc dich ctia sang ché 13 dé& xuét phuong phap ché tao vat lidu
nanocompozit don buéc két hop giita phong dién plasma va dong két tha va vt
liéu nanocompozit duwoc ché tao bing phuong phap nay, khéc phuc duwgc mot

hodc mdt s6 van dé con ton tai néu trén.

Muc dich khéc cua séng ché 13 d& xudt phuong phép ché tao vét liéu
nanocompozit don buéc két hop gitra phéng dién plasma va ddng két tia, co
tinh chit quang xtc tac lam viéc trong ving 4nh sang kha kién va c6 kha ning
thu hdi duoc bang tir tinh thuc hién duoc & diéu kién thudng, phan Gng nhanh,

str dung c4c thiét bi don gian, it gdy 6 nhiém tht cAp.

Cén hiéu ring, sang ché khoéng bi gidi han & cdc muc dich duogc néu ra
trén day, ma con bao gém cac muc dich khac nlta ma c6 thé duoc nhan biét boi
ngudi ¢ hidu biét trung binh vé linh vuc k¥ thuit twong tmg trong céc mo ta
duéi day.

Pé dat dugc mdt hoic mot sb6 c4c vAn dé néu trén, theo mot khia canh,
sang ché d& xuét phuong phap ché tao vét liéu nanocompozit don buédc két hop

gifta phong dién plasma va dong két tua,

trong d6 vét liéu nanocompozit ¢6 tinh chit quang xuc tac, gom ba thanh

phén a-Fe,0;, Fe30,4 va graphen, va c6 kha nang thu hdi duge b%mg tir tinh,

phuong phép nay st dung binh chita ¢ chta dung dich chét dién ly, it
nhit mot dién cuc duong dugce nhung vao trong dung dich chat dién ly, it nhat
mot dién cuc 4m duoc ciu tao tir khdi vét liéu graphit duoc bb tri phia trén dung

dich chét dién ly va di chuyén duoc v& phia bé mit dung dich chét dién ly, bd
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phén phéi chit 1éng theo lwong duge bb tri phia trén dung dich chat dién ly dé
chita va phan phéi dung dich mubi sit, bé chira dé b tri binh chita bén trong bé
chira nay va tao ra rung siéu 4m truyén t6i dung dich chat dién ly trong qué trinh
phan Ung,

trong d6 phuong phap niy bao gdm thuc hién déng thoi:

gift hodc di chuyén khdi vét liéu graphit t5i gin bé mit dung dich chét
dién ly dé tao ra su phéng dién plasma vé6i dién 4p mot chidu 6n dinh gitta dién
cuc duong va dién cuc 4m lam boéc tach cac 16p graphit cua khéi vat liéu graphit

dugc hoat hoa thanh graphen roi vao dung dich chét dién ly;

phan phéi dung dich mudi sit theo lugng dugc xac dinh trudc qua ving
c6 su phong dién plasma vao dung dich chét dién ly; va

tao rung dong si€u am theo tan sb dugc xac dinh trudc va duy tri trong
mot khoang thoi gian duge xac dinh trude dé thu duoc vat liéu nanocompozit
duoc phan tan trong dung dich chét dién ly.

Tét hon 13, khdi vat liéu graphit c6 dang thanh va dugc lam nhon phﬁn
diu & gin hon v6i bé mit dung dich chét dién ly.

Theo mdt phuong an, dung dich chat dién ly bao gém NaOH 0,5M va
(NHy)2S0O4 5% véi ti 18 NaOH:(NH,4),SO, 14 4:1.

Theo mdt phuong 4n, dung dich mudi sit 13 hdn hop mubi sit Fe**/Fe™".

Hdn hop mudi sét Fe**/Fe*" ¢6 thé thu dugc bing cach hoa tan dong thoi
Fey(SO4);. xH,0 (399,88 g/mol) va FeSO,.7H,0 (278,01g/mol) theo khéi luong
duogc xac dinh trudc vao nudc cét.

T6t hon 13, ti 16 Fe’":Fe®* 1a 4:1.

V4t liéu nanocompozit c6 kich thudc tinh thé trung binh 14 7,9 nm, dwoc

tinh toan bang cach st dung phuong trinh Sherrer:
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_ 0,94h
BcosO’

trong d6 B 12 d6 rong ban phd (d6 réng toi da tai nira cuc dai — FWHM)
phu thudc vao d6 rong cua dinh, A 1a budc song tia X, va 0 1a gdc tan xa.

V4t liéu nanocompozit ¢6 tinh chdt quang xtic tic dbi véi su phan hity
thudc nhudm Xanh Methylene duéi didu kién chiéu sang bang dén Xenon trong

mot khoang thoi gian xac dinh trudec.

Theo mot khia canh khac, sang ché dé xuat vat li€u nanocompozit dugc

ché tao bing phuong phéap néu trén, bao gdm a-Fe,0s, Fe;0, va graphen,
trong d6 vat liéu nanocompozit nay:

¢6 kich thudc tinh thé trung binh 13 7,9 nm, dwoc tinh toén bing cach sir

dung phuong trinh Sherrer:
_ 0,94\
b= BcosO’

trong d6 P 14 d6 rong ban phd (d6 rong t6i da tai nira cuc dai — FWHM)
phu thudc vao do rong cia dinh, A 14 budc song tia X, va 0 1a goc tan xa;

c6 kha nang thu hoi dugc bang tir tinh; va
c6 tinh chit quang xuc tac dbi v6i sy phan hiy thudc nhuém Xanh Methylene
duéi didu kién chiéu sang bang dén Xenon trong mot khoang thoi gian x4c dinh
trude.
MO ta vin tit cac hinh vé

Hinh 1 1a m6 hinh gidn lugc thé hién cac phuong tién dugc sir dung dé
thuc hién phuong phép ché tao vat liéu nanocompozit don bude két hop gitra
phéng dién plasma va ddng két tia theo mdt phurong 4n wu tién cia sang ché;

Hinh 2 13 gian dd nhifu xa tia X (XRD: X-ray diffraction) ctia cdc mau tir
GF3 dén GF5. Céc gian dd XRD thudng dugc sir dung dé xéc dinh cac pha tinh thé
va danh gia kich thude tinh thé cia vat liéu;
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Hinh 3 14 phd Raman cia cic miu tir GF3 dén GF5 va mAu d6i chimg 13
mau graphen dugc do & nhiét do phong;

Hinh 4 13 phé FTIR ctia cic mau tir GF3 dén GF5;

Hinh 5 13 gian d6 XRD cta cac mAu graphen, Fe,O, va GF4;

Céc hinh v& tir Hinh 6a dén Hinh 6¢ 13 phd Raman ciia cic miu graphen,
Fe,O, va GF4;

Hinh 7 14 phd FTIR ctia cac mAu graphen, FesOy, va GF4;

Hinh 8 13 anh TEM cila mau graphen;

Cac hinh v& tir Hinh 9a dén Hinh 9f thé hién cc anh SEM va TEM cuia
hai mau Fe,Oy va GF4;

Hinh 10 13 &nh STEM trudng t6i ciia miu GF4 va anh xa nguyén t6 EDS
tuong ng ctia mau GF4;

Céc hinh v& tir Hinh 11a dén Hinh 11d 14 phé quang dién tir tia X (XPS)
ctia mau GF4 1an luot 1a a) phd khao sat, b) O 1s, ¢) Fe 2p va d) C 1s;

Céc hinh v& tir Hinh 12a dén Hinh 12d 1a c4c dd thi so sanh XPS tuong
ung vai cac mau graphen, Fe, Oy, va mau GF4;

Hinh 13a va Hinh 13b 1an luot thé hién dd thi PL dudi budc séng kich
thich 325 nm va db thi EIS cua cac miu Fe,Oy va GF4 & nhiét d6 phong;

Hinh 14a va Hinh 14b thé hién phd hdp thu UV-vis cua c4c mau Fe,Oy,
GF4, va céc d6 thi Tauc Gmg vdi cac mau nay;

Céc hinh v& tr Hinh 15a dén Hinh 15d 14n luot 13 cac d6 thi a) so sanh
kha ning quang xuc tac phan hiy thubec MB véi chét xic tac FesO, va GF4, pH
= 7; b) so sanh kha ning quang xtc tac phan hiy thudc nhudm MB véi xtc téc
GF4, c) so sanh kha ning quang xdc tdc phan huy thudc nhuém MB véi xtc tac
Fe,Oy va d) so sanh kha nang quang xuc tdc phan huy thudc nhudm MB chi
chiéu dén, khong cé xtc tac, pH = 7;

Hinh 16a va Hinh 16b 13 gian db tia X va phd FTIR ctia mau GF4 trudc
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va sau nam chu ky phéan hiy quang xtc tac MB, pH = 7; va

Céc hinh v& tir Hinh 17a dén Hinh 17f 12 c4c dd thi minh hoa nim chu ky
quang xuc tac phan huy MB véi chét xtic tdc GF4, trong d6 gdm c6 cac dd thi
lién quan tGi a) chu ki 1, b) chu ki 2, ¢) chu ki 3, d) chu ki 4 va e) chu ki 5; va f)
tdng hop kha ning quang xuc tic phan hity MB véi chit xtc tac GF4 trong 5
chuki, pH="7.

MO ta chi tiét sang ché

Duéi ddy, cac vu diém, hiéu qua va ban chat cta sang ché c6 thé dugc
hiéu r6 hon théng qua viéc mo ta chi tiét cac phuong 4n uru tién thuc hién cé dua
vao cac hinh v& kém theo. Trén cac hinh v&, c4c s chi dan giéng nhau duoc du
dinh @& biéu thi cac thanh phan hoic chi tiét gibng nhau hodc tuong duong va
duoc st dung théng nhét trong todn bd mé ta, do vay trén mot sb cac hinh vé
hodc mot s6 phan trén hinh v& ¢ thé khong xuét hién mot hozc mot s6 cac s
chi din nhim muc dich 13m cho hinh v& tr& nén don gian va thuén tién trong
viéc thé hién c4c thanh phan ciu tao hoic nguyén ly hoat dong khac nhau cta
sang ché, trong trudng hop nhu vy, mdi twong quan gifta cic thanh phan hoic
chi tiét cu thé véi cac s6 chi dan biéu thi n6 ¢6 thé dugc minh hoa 1 khi tham
chiéu t4i cac hinh v& khéac hodc cac phﬁn khac trén hinh vé. Bén canh do, cac
hinh v& c6 thé duoc thé hién theo cac cach khac nhau véi du dinh dé phéc hoa
khai niém hodc nguyén 1y theo sang ché, va do d6 céc thanh phan va chi tiét
duoc thé hién trén hinh v& 13 khong theo kich thudc va hinh dang thuc té, mot sd
thanh phén hodc chi tiét s& duoc phéng dai 18n va 6 thé duge biéu thi béi cac
khéi gian luoc nhim muc dich minh hoa va thun tién cho viéc mo ta. Vi vay,
can hiéu ring c4c phuong 4n duoc mb ta trong phan mo ta chi véi muc dich lam
vi du gitip cho viéc hiéu r6 hon vé ban chét va cac wu diém cua sang ché, ma
khéng giéi han pham vi cia sang ché theo cac phuong an dugc mo ta nay.

Trén Hinh 1 13 mé hinh gian lugc thé hién cac phuong tién duoc sir dung
@& thyc hién phuong phap ché tao vat liéu nanocompozit don bude két hop gifta

phéng dién plasma va ddng két tiia theo mot phwong 4n uvu tién clia sang ché.
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Nhu dugc thé hién trén Hinh 1, cac phuong tién dugc st dung dé thuc
hién phuong phap theo phuong 4n uu tién nay bao gbm: binh chira 5 dé chua
dung dich chét dién ly 6, it nhat mot dién cuc dwong 2 duge nhing vao trong
dung dich chit dién ly 6, it nhat mot dién cuc 4m 1 dugc cAu tao tir khéi vét liéu
graphit duoc bé tri phia trén dung dich chat dién ly 6 va di chuyén dugc vé phia
bé mit dung dich chit dién ly, bd phan phdi chét 1ong theo luong 3 dugc bb tri
phia trén dung dich chét dién ly 6 dé chira va phan phdi dung dich mubi sat, bé
chira (khéng dugc thé hién trén hinh v&) dé bd tri binh chita 5 bén trong bé chira
nay va tao ra rung siéu am truyén t6i dung dich chat dién ly 6 trong qué trinh
phan ng.

Phuong phép ché tao vat liéu nanocompozit don budc két hop gitra phong

dién plasma va ddng két tiia bao gdm thuc hién dong thoi:

di chuyén khéi vat lidu graphit ctia dién cuc am 1 téi gan bé mat dung
dich chét dién ly 6 dé tao ra su phéng dién plasma véi dién 4p mot chidu 6n dinh
gitta dién cuc duong va dién cuc am lam boc tach cac 16p graphit ciua khdi vat

liéu graphit dugc hoat héa thanh graphen roi vao dung dich chat dién ly 6;

phén phéi dung dich mudi sét theo luong dugc xac dinh trude thong qua
b6 phan phdi chit 16ng theo luong 3 qua ving c6 sy phéng dién plasma vio

dung dich chét dién ly 6; va

tao rung dong siéu 4m theo tin s6 dugc x4c dinh trude va duy tri trong
mdt khoang thoi gian duge xac dinh trude dé thu duoc vat liéu nanocompozit

duoc phan tan trong dung dich chét dién ly 6.

Khéi vt lidu graphit cia dién cuc am 1 uu tién 14 c6 dang thanh va duogc
lam nhon phén dau & g'?m hon véi bé mit dung dich chét dién ly, va co thé duoc
di chuyén hodc gift ¢ vi tri cach bé mit dung dich chat dién ly 6 nim trong
khoang tir Imm dén 2mm. C6 loi 13, dién cuc duong 2 dugc lam bang platin va

duoc nhiing vao dung dich chét dién ly 6 & d6 sdu khoang 5 cm.

Bén canh viéc tao ra kha ning di chuyén khéi vat liéu grahit dé thuan loi

trong viéc tao ra sy phong dién plasma, vi du véi dién ap va dong dién mdt chiéu
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khac nhau, thi trong qué trinh ché tao, phan diu cuc a4m ciing bi mon theo thai
gian. Do d6, sang ché c6 thé st dung bd didu chinh 1én — xubng ding dé di
chuyén khdi vat lidu graphit cta dién cuc am dé, vi du duy tri hodc diéu chinh
khoang cach gifia khdi vat lidu graphit clia dién cuc dién cuc 4m va bé mit dung
dich chét dién ly. Bé didu chinh nay c6 thé st dung dong co budc dé din dong
va (cAc) cac co cAu truyén dong va/hodc (cac) co ciu g4 kep hodc co cau giit

thich hop bat ky.

Ngoai ra, sang ché c6 thé sir dung co céu gia d& thich hop dé d5 bo phan
phéi chét 1ong theo lugng & vi tri thich hop, vi du ngay phia trén khéi vat lidu
graphit ctia dién cuc 4m sao cho thudn tién dé phan phéi dung dich mubi sit qua
ving c6 su phong dién plasma. Trong truong hop sang ché st dung nhiéu hon
mdt dién cuc 4m, bd phan phédi chit léng c6 thé dugc tao ra c6 nhidu vi tri phan

phdi chét 16ng tuong tng.

Nguén dién mot chidu dugc dit vao dién cuc am 1 va dién cuc duong 2,
va duoc gitt 6n dinh trong subt qué trinh phan Ung. Dbi v6i ngudn dién mot
chiéu ¢6 hiéu dién thé duoc xac dinh trude, vi du 120V, su phong dién plasma
duoc ghi nhan xay ra va dugc duy tri n dinh khi dong dién nam trong khoang

duoc xac dinh trude, vi du tir 1,2 dén 1,8 A.

O day, viéc bd sung dung dich mudi st theo lugng dugc xac dinh trudc
thong qua bd phan phdi chat 1ong theo luong 3 vao dung dich chét dién ly 6
dugc dac trung theo vi tri 1a qua ving c6 su phdng dién plasma ma khong phai &
cac vi tri khac, véi muc dich st dung nang lugng clia sy phéng dién plasma dé
khéng chi cung cip cdc mang nano graphen (dugc béc tach va hoat héa tir vat
liéu graphit) ma con gitp tao ra lién két hoa hoc ciia cau triic graphen nay va
(cac) oxit st Fe Oy dé tao thanh hdn hop ba thanh phén 0-Fe,O3, FesO4 va
graphen c6 su lién két v& m3t hoa hoc, thé hién &, vi du cac hat oxit sét Fe Oy
ddng nhét bao quanh c4c tAm nano graphen siéu mong. Hiéu qua nay, cac hidu
qua khéc, va céc dic trung cta sang ché s& duoc thé hién rd hon trong phan mé

ta vé& vi du thuc hién sang ché dudi day.
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Vi du thwe hién siang ché

Tiép theo sang ché s& duogc thuc hién theo cac vi du khac nhau dé danh

gi4 céc hidu qua va céc dic trung khac nhau thong qua céc két qua thu duogc.

Cac vi du thuc hién sang ché s& dugc tién hanh cho (cac) tién chét c6 ti 18

khéc nhau va cung st dung chung cac phuong tién va di€u kién thuc hién.

Cu thé hon, phuong phap ché tao vat liéu nanocompozit don budc két hop
gifta phéng dién plasma va ddng két tua theo vi du thuc hién sang ché & day sir
dung dién cuc am 1 la mdt thanh graphit dugc lam nhon phan dau, dién cuc
duong 2 13 mét 14 platin, bd phan phdi chit 1ong theo luong 3 13 mot buret,
ngudn dién modt chidu 4 c6 dién 4p 120V, binh chira 5 13 m6t binh thiy tinh,
dung dich chit dién ly 6 13 dung dich bao gdbm NaOH 0,5M va (NH,),SO, 5%
v6i ti 16 NaOH:(NH,),SO, 13 4:1, dung dich mubi sit 1a hdn hop mudi sit
Fe*'/Fe** thu duogc bang cach hoa tan dong thoi Fex(SO,)s. xH,0 (399,88 g/mol)
va FeSO4.7H,0 (278,01g/mol) theo khdi lugng duge xac dinh trude vao nude
cat, bé chua 1a bé rung siéu am voi tan sb rung si€u am dugc cai dat 1a 40 kHz,

va cong sudt 1én t6i 400W hodc 16n hon.

O cac vi du khéc nhau, hdn hop mubi sit Fe’*/Fe** véi ty 18 khac nhau
duoge thém tir tir vao dung dich ly véi tde d6 2 mL/phut ddng thoi véi qua trinh
phong dién plasma va rung siéu am, thoi gian phan ung 75 phit va dong dién
luén duy tri trong khoang 1,2 — 1,8 A sao cho plasma luén dugc duy tri dong
thdi v6i qué trinh nhé hén hop mubi sét Fe®*/Fe®" dé tao sy phan tan dong nhét.

Hbn hop sau phan tmg thu duoc 13 vat liéu nanocompozit gdm t6 hop o-
Fe,0;-Fe;04/graphen ¢ dang dung dich huyén phu phan tan trong dung dich
chét dién ly. Sau d6, hdn hop nay duge loc bang gidy loc PVDF, rita lai nhidu
lan bang nudc cit 2 1an dén trung tinh va dem siy khé chan khong tai 80°C
trong khoang 24 gid. Vat liéu t6 hop sau sdy khé dugc cét trit trong binh hut 4m
dén khi st dung. Muc dich cta viée thay ddi ti 18 Fe’*/Fe*" 1a dé khao sat anh
huéng cua ti 16 Fe’*/Fe*™ 1én tinh chat quang va tinh chét dién héa cia vat lidu

nham lya chon ra ti 18 thich hop cho muc dich yéu cau st dung cu thé, vi du tinh
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chét quang xtic tac déi véi sy phan hiy thube nhuém Xanh Methylene dudi diu
kién chibu sang bing dén Xenon trong mot khoang thoi gian x4c dinh trude.

Bén canh d6, phwong phéap dong két tia duge sit dung dé tong hop mau
dbi chung chita c6 chira (céc) oxit sit nhung khong chtra graphene (goi 1a
Fe,Oy).

Cac mau c6 ti 18 Fe**/Fe** cu thé khac nhau duogc goi 1a GF3, GF4, va
GF5, va mau d6i chimg vat lidu oxit sit goi 12 mau Fe Oy v6i céac thong sd cu
thé duogc thé hién trong Bang 1 duéi ddy. Ngoai vat liéu graphen ciing dugc 14y

1am mAau d6i ching goi 1a mau graphen

Bang 1. Thong sb cac mau duge thyuc hién lam vi du

bo pH
B s 4y | Lwrong vatliéu

Mau ban | Fey(SOy);.xH,0 | FeSO,..7H,0 | Fe™ /Fe

) thu dwoc

dau

GF3 14 5,99 (g) 2,78 (g) 3:1 3,110 (g)
GF4 14 7,99 (g) 2,78 (g) 4:1 4,267 (g)
GF5 14 9,99 (g) 2,78 (g) 5:1 5,256 (g)
Fe, Oy 14 7,99 (g) 2,78 (g) 4:1 4,238 (g)

Cdc phwong phdp do dic trung mdu

Phén tich quang phd hdng ngoai bién dbi Fourier (FTIR) duoc do trén
may IRPRESTIGE 21, SHIMADZU tai Khoa Héa hoc - Truong Dai hoc Su
pham Ha Noi. FTIR dugc st dung dé xé4c dinh cac nhém chite dic trung cia vat
liéu.

CAu tric phan tir clia cdc mAu duoc khao sat bang cach str dung hé do phd
tdn xa Raman (LabRam HR 800) tai Trung tam Khoa hoc Vit lidu, Dai hoc
Khoa hoc Ty Nhién Ha Noi.

Hinh thai bé mit mau dugc khao sét s dung kinh hién vi dién tir quét

SEM Hitachi SU8000 va kinh hién vi dién tir truyén qua HRTEM JEOL 2100F

10
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hoat d6ng tai dién thé 200 kV tai Trung tAm Nghién ctru Nano Qudc gia, Pai hoc
giao thong Quédc gia Pai Loan.

Tinh chit tir duoc x4c dinh trén hé Tir ké miu rung (VSM-DMS 880,
Digital Measurement Systems — USA) tai Truong Pai hoc Khoa hoc Tu nhién,
Pai hoc Qubc gia Ha Nbi.

Tinh chit quang ctia cdc mau ban dugc do trén may quang phd U - 4100
Hitachi (Nhat Ban) tai dai hoc Su pham Thai Nguyén dugc st dung dé tinh toan
gi4 tri niang lwong viing cAm ctia cdc mAu ban dang bot.

Phd PL (Photoluminescence) ctia cac mau duge khao sit trén may phd ké
huynh quang FL3, Jobin Yvon — Spex, My tai Trung tdm Khoa hoc Vit liéu,
Truong Pai hoc Khoa hoc Ty Nhién Ha Noi.

Nong d6 thubc nhudém duge xac dinh theo phuong phép dudng chuén s
dung may UV-Vis 2 chum tia UH5300 tai Truong Dai hoc Y Duogc, Dai hoc
Thai Nguyén.

Hiéu suét xir 1y thuéc nhuém Xanh Methylene (MB) duoc tinh theo cong

thtre sau:

1o C

.100% (1)

0
Phép do dién héa

Pién cuc lam viéc duoc ché tao trén dé 12 vai cacbon (lIcm x lcm), dién
cuc so sanh 13 dién cuc Ag, AgClIKCl bo hoa (viét tat 13 Ag/AgCl). Dién cuc ddi

14 dién cuc Pt ¢6 dién tich bé mat 1a 1 cm?”.

Dung dich dugc st dung trong phép do dién héa 1a Na,SO4 1M. Céac phép
do dugc tién hanh trén hé do dién héa da ning AUTOLAB/PGSTAT302N + FRA2
tai Truong Pai hoc Y- Duogc, Dai hoc Thai Nguyén.

Cdc két qua thu duoc

11
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Trén Hinh 2 13 gian db nhifu xa tia X (XRD: X-ray diffraction) cua c4c mau
fir GF3 dén GF5. Céc gidn d6 XRD thudng dugc sir dung dé x4c dinh céc pha tinh
thé va dénh gi4 kich thudc tinh thé ctia vét lidu.

Nhu duge thé hién trén hinh V8, tt c4 cdc mau déu c6 dinh 20 13 26° dic
trung cho mit (002) ctia graphen. Ngoai ra, cac dinh nhiéu xa tai cdc gid tri 20 13
30,1% 35,5°% 43,1% 53,5% 57,05% 62,7° va 71,1° ¢6 thé dugc lan lugt gan cho cic
mit tinh thé (220); (311); (222); (422); (511); (440) va (620) cia Fe;04 véi tinh
thé cAu trac 1ap phuong (JCPDS Card No. 00-900-5812). Trén tit ca cic mAu
yeg GF3 dén GF5, cac dinh dic trung cho thiy su xuét hién cua graphen va
Fe;0,.

DP&i v6i mau GF5, dinh nhifu xa nhé tai géc 20 13 33,2° tuong ung véi
mat (104) cua a-Fe,O; cling duge quan sat thdy. Su xuét hién cia céc dinh nay
c6 thé cho thiy su tdn tai cia thanh phin o-Fe,0; trén cdc miu GF5 nay. Tuy
nhién, di véi cac mAu GF3, GF4 con lai, c4c pha ciia a-Fe, O3 c6 thé bi che béi

céac pha cia Fe;O,4 do su trung ldp dinh gifta cac thanh phan nay.

Nhu vay, gian dd XRD cho thdy su xuét hién ctia graphen, Fe;O, trong tht
ca cac mAu tir GF3 dén GF5, va a-Fe,0; c6 trong cac mau GFS, va khong tdn tai

céc tap chat khac.

C6 thé thay 13, thanh phan o-Fe,O; chua dugc nhan biét & rang trong gian
d0 XRD (ngoai trir mau GF5). Can luu y rang, su thiéu di thanh phén a-Fe,0; ¢6
thé 1a do su chéng lép cuc dai gifta 0-Fe,03 va Fe;O4, hodc co thé duoc gan cho
do6 nhay ctia Fe3O,4 cao hon so véi d§ nhay cua a-Fe,Os hodc co thé 1a do su két
tinh khong hoan toan cia a-Fe,O;. Trong thuc té 0-Fe,O;5 ¢6 tdn tai trong cac
mau tir GF3 dén GF3, su ton tai cia thanh phén o-Fe,0;3 s& duoc kiém ching va

xem xét thém & cac phép do sau.

Trén Hinh 3 14 phd Raman ctia cac mau tir GF3 dén GF5 va mAu ddi ching

14 mAu graphen dugc do & nhiét do phong.

Nhu duoc thé hién trén hinh v&, lién két Fe-O duoc tim thy trong tét ca

12
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cic mau duogc nghién ctru thong qua cac dinh ctia Fe;04 & 215 cm”, 281 cm™.
Péi v6i miu GF5 c6 ti 16 Fe¥'/Fe* twong db6i 16n (5:1), xuét hién thém dinh tai
684 cm™ g véi a-Fe,Os , phtt hop véi két qua XRD trude d6. Trén phd Raman
cla tAt c4 cdc mAu cling dong thdi xut hién céc dinh lién quan dén graphen:
dinh & khoang 1325 cm™ dén 1346 cm™ (dai D) déc trung cho sai héng trong
cAu trac ctia graphen; dinh & 1567 cm™ (dai G) dic trung cho lién két C=C trong
vét liéu graphen va dinh & khoang 2652 cm™ dén 2685 cm” (dai 2D). Piéu nay
chi ra su xuét hién dong thdi cac hat nano sit va graphen trong cic mau tir GF3
dén GF5. So sanh phd Raman ctia cac mau t& hop dugc thé hién trén Bang 2. Su

ting sai hong graphen duoc quan sat thiy thong qua ti 16 cudong d6 Ip/lg clia cac

[$>13

mAu, véi mAu GF4 c6 sai hong it nhét. So v6i graphen, nhu d3 duec phan tich
trudc d6, sai hong trong mang graphen clia cac miu t6 hop tang 1én, 13 mot minh
chting cho su gin két cua hat Fe Oy vao mang graphen. Tuy nhién, su ting sai
héng qua muc c6 thé 13m giam d6 din cta mang graphen. Su xuét hién vai D’
trong mau GF4 ciing 14 m6t minh chimg cho sur gén két ctia hat Fe, Oy vao mang
graphen. Nhimg phén tich nay cho thdy sy hinh thanh 1 rang to hop graphen/hat
nano Fe,Oy va sy gén két gifta mang graphen vdi cac hat nano nay, trong dé mau

GF4 duoc lya chon va ghi nhan 13 mAu dédng quan tdm hon céc mau con lai.

Bang 2. So sanh théng sb phd Raman ctia cac mau GF3 — GF5 va mau

d6i chimg 12 mAu graphen

Tén mau | Ip/Ig Dinh D Dinh 2D Vai D’
GF3 1,18 1327 cm™ Khong Khéng
GF4 0,31 1325 cm™ 2652 cm’™ C6
GF5 1,67 1334 cm™ Khoéng Khong

Graphen 0,13 1352 cm™ 2698 cm’™! Khong

Trén Hinh 4 12 phé FTIR cta cac mau tir GF3 dén GFS5.

Nhu dugce thé hién trén hinh v&, tat ca cac mau déu cé dinh déc trung cho

lién két Fe-O tai 451 cm™, 586 cm™ va 628 cm™; dinh dic trung cho su c6 mat

13
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ctia lién két C=C & 1530-1537 cm™. Sy xuét hién ciia cac nhém chirc graphene
trén cac mu té hop duoc bibu thi boi cac dinh & 1327-1330 cm™ (C-0); 1114
cm™ (C-H); 1041 cm™.

Kich thuéce tinh thé trung binh cua v4t lidu (D) ¢ thé duge tinh todn bang
cach st dung phuong trinh Sherrer:

0,94\

b= BcosH @

Trong do6, B 1a 6 rong ban phé (do rong tdi da tai nira cuc dai — FWHM)
phu thudc vao do rong cta dinh (radian), A 14 budc song tia X (1,5406 nm), O la
géc tan xa (radian). Céc théng s tinh thé duogc tinh todn béng cach st dung
phuong trinh (3.1) dua trén dinh nhiéu xa chinh ~ 35° hodc mit phéng tinh thé
(311) [3]. Kich thudc tinh thé (D) dugc tinh toan va dua ra & trong Bang 3.

Béng 3. Kich thude tinh thé trung binh cia cdc mau tir GF3 dén GFS va Fe,0,

GF3 GF4 GF5 Fe, Oy
3:1 4:1 5:1 4:1
6,6 (nm) 7,9 (nm) 4,7 (nm) 12 (nm)

Kich thudc tinh thé trung binh ciia cdc mau tb hop nam trong khoang tir
4,7 nm dén 7,9 nm. Két qua tinh toan kich thudce tinh thé d6i véi mau FesOy 1a
12 nm, 16n hon kh4 nhidu so véi cic miu t6 hop. Didu nay goi v rang su xuat
hién cta graphen lam giam kich thudc ciia cac tinh thé sat. Graphen duoc thém
vao v&i muc tiéu giam su tai hop dién ti - 16 trdng, cai thién d6 dan dién cia vat
liéu.

V6i céc két qua nhu duoc thé hién trén ddy, da c6 ddy du cic minh chiing
thé hién rang vat liéu nanocompozit duoc ché tao bang phwong phap theo sang
ché 1a mot td hop gdm graphen va céc hat nano oxit sit. Do mau GF4 dugc d&
cap dén trén day 14 mau vt liéu nanocompozit dugc lva chon va ddng quan tAm

hon cac mau con lai, s& duge st dung tiép trong cic phuong phap va phép do

14
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duge mé ta dudi day dé khao st k§ hon vé dic trung ctia mau GF4, trong d6 c6

str dung Graphen va Fe,Oy 1am c4c miu d6i ching.
Trén Hinh 5 13 gian d6 XRD clia cic mAu graphen, Fe,O, va GF4.

Nhu duoc thé hién trén hinh v8, gian dd XRD cta miu GF4, miu Fe Oy
c6 cing ti 18 Fe’*/Fe*" = 4:1 va mAu graphen do trong khoang géc 26 tir 10° dén
80°. C4c dinh nhifu xa ndm & 26° dic trung cho mit phing (002) cia ciu tric
graphen. Dinh nhidu xa & 26° ciing xuét hién trong mau GF4 phan 4nh sy ton tai
ctia thanh phan graphen trén méu t6 hop. Bén canh dé, tuong tuw nhu mau GF4,
su cuc dai nhiéu xa sic nét cling xuét hién trong mau Fe,Oy ¢ 30,1% 35,5%
43,1% 53,5% 57,05°% 62,7° tng véi cac mat phiang tinh thé (220); (311); (222);
(422); (511) va (440) cua cAu tric Fe;0, voi hing s6 mang a = 8,378 A, b =
8,378 A, ¢ = 8,378 A, a =90° B =90° va y = 90°. Cé4c cyc dai nhifu xa twong
dbi shc nét trong ca hai miu Fe,O, va GF4 chiing to sw két tinh tot ctia 6 xit
Fe;0,. Tuy nhién, cling tuong tu nhu dé cip dén trén day, thanh phén a-Fe,0;
chwa dugc nhan biét r6 rang trong gian d6 XRD.

Trén c4c hinh v& tir Hinh 6a dén Hinh 6¢ 13 phd Raman cia cidc miu
graphen, Fe,O, va GF4. Cac phd Raman thudng duogc st dung dé cung cap thém

thong tin vé su thay ddi cAu trac cta vat liéu sau qué trinh téng hop.

Nhu duge thé hién trén céc hinh v&, cdc mau graphen c6 céc dinh dac
trung & 1352 cm™, 1567 cm™ va 2698 cm™ tuong tmg véi cac dai D, G va 2D.
Dinh dai 2D d6i xtng manh & 2698 cm™ biéu thi dao déng chung cla céc
nguyén tir cacbon lai héa sp” c6 trét ty theo ché d6 (mode) Ey,, cho thdy chét
lwong cao cia graphen. Céc dinh & 211 cm™, 270 em™ va 379 cm™ trong mau
Fe Oy 14n luot duge gan cho mot ché do (mode) dao dong Ay, va hai ché do
(mode) E, clia oxit sit. Ngoai ra, sy xuat hién ctia dinh & 215 cm™ va 279 cm’
trong phd Raman cta mau GF4 cho thdy su cling ton tai cia Fe;Oy4 trong chu

tric cua mau GF4.

Ngoai ra, cac dinh dic trung ctia graphen trong mau GF4 hoi dich chuyén

nhe vé& 1325 cm™ (dai D), 1567 cm™ (dai G) va 2652 cm™ (dai 2D) (Hinh 6a,

15
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Hinh 6¢). Pang chu y, ty 1€ cuong d6 Ip/Ig (0,31) cua mau GF4 cao hon 2,38 14n
so v6i ty 18 cuong do Ip/Ig clia mau graphen (0,13) lién quan dén sy gia tang roi
loan trong cu triic mang cacbon cua graphen. Két qua nay c6 thé 1 do lién két
cua Fe,Oy v6i graphen. Su xut hién vai D’ trong mau td hop GF4 ciing 13 mét
minh chtng cho su gén két ctia hat Fe,Oy vao mang graphen. Trong trudng hop
nay, Fe,O, dong vai tro nhu la tap chét duge két hop va phan bd ngiu nhién trén
bé mit graphen. Nhu vay, su tdn tai déng thoi cuia cac dinh dic trung cho Fe;0;
va graphen trong két qua Raman, ciing nhu két qua XRD trudc dé, c6 thé du
doan ring vat liéu td hop it nhit hai thanh phan 1a Fe;0, va graphen, trong d6 c6

su lién két vé mit hoa hoc giita cic hat oxit sat vi mang graphen.
Trén Hinh 7 1a phd FTIR cua cac mu graphen, Fe, Oy, va GF4.

Nhu dugc thé hién trén hinh v&, cac miu graphen, Fe,Oy va GF4, dugc do
trong khoang 400 — 4000 cm™. Céc dinh rong & ~3418 cm™, dinh 1628 cm™ va
dinh 2360 cm™ xuét hién & ca ba mau 14n lugt duoc quy cho cac dao dong kéo
dai, dao dong ubn O-H cua H,O va lién két CO,. P6i véi mAu graphen, ngoai
dinh hép phu dac trung cho su c6 mét cua lién két C=C trong mau & 1576 cm™,
céc dinh dic trung cho lién két hydroxyl C-OH (1381 cm™), cacboxyl O=C-OH
(1419 cm™), epoxy C-O (1219 cm™) ciing duoc tim thdy. Bén canh dé, trén ca
hai mau Fe,O, va GF4, cic dinh ¢ 628 cm™, 586 cm™ va 451 cm™ dugc gén cho
ché d kéo dai cua lién két Fe-O; cho thy ca hai mau déu c6 thanh phan oxit
sit. So v6i mau Fe,Oy, mau GF4 ciing cho nhiéu dinh hon & 891 cm™, 1335 cm™
va 1535 em™, 14n luot twong Gng v6i cac lién két Fe-O-Fe, C-O va C=C. Sy dich
chuyén cta dinh C=C tir 1576 cm™ (graphen) sang 1535 cm™ (GF4) dugc cho 1a
do su két hop cia 6 xit sit vao mang graphen, khing dinh thém c6 sy lién két vé

mat héa hoc gifta céc hat oxit st va mang graphen.

Trén Hinh 8 14 anh TEM cta mAu graphen, trén cac hinh v& tir Hinh 9a
dén Hinh 9f thé hién cac anh SEM va TEM ctia hai mau Fe,O, va GF4.

Nhu dugc the hién trén cac hinh v€, cau tric mang tinh thé cia Fe,Oy va

GF4 dugc minh hoa rd hon tir anh HRTEM (Hinh 9e, Hinh 9f). Tir c4c canh cta
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cac tAm nano graphen (Hinh 9f), phép bién d6i Fourier nhanh (FFT) duoc sir
dung dé x4c dinh do dich chuyén 16p 0,37 nm tuong Ung v&i mat phéng mang
(002) ctia mang graphen. Két qua nay 16n hon gia tri Iy thuyét do phéng dién
plasma lam bién dang lién két Van der Waals yéu cuda than chi, cho théy su kéo
gifin mit phing mang graphen sau qué trinh t6 hop dién héa plasma. Pidu thd vi
la, cac mat mang (104) cda ciu trac a-Fe,O; va mat mang (220) cia Fe;0,
tuong tng véi khoang céch gifta cdc mit mang 13 0,27 va 0,31 nm clng ton tai
trong ca hai mau Fe,O, va GF4. Két qua ndy cho thiy ring vat lidu t6 hop theo
mau GF4 ddng thoi ton tai graphen, Fe;0, va a-Fe,0;. Anh HRTEM ciing cho

thdy cdc hat nano oxit sit phan tan khé t6t cta trong bé mit mang graphen. O

tan chiing mét cach déng nhat.

Trén Hinh 10 13 anh STEM trudng t6i cia mAu GF4 va anh xa nguyén td
EDS tuong tmg ctia mau GF4.

Dit liéu thé hién trén hinh v& cho thiy sy phan bé dong déu cta Fe trong
mau dé va O trong mau xanh 14 cAy nam trén cacbon trong mau luc lam d3 dugc

xéc nhan. Nhimg két qua nay rat phi hop véi két qua TEM ctia mau GF4.

Trén c4c hinh v& tir Hinh 11a dén Hinh 11d 13 phé quang dién tir tia X
(XPS) ctia mau GF4 1an luot 14 a) phd khao sat, b) O 1s, ¢) Fe 2p va d) C 1s.

Nhu duge thé hién trén céc hinh v&, cac dinh Raman dic trung cla oxit
sit c6 xu hudng tring v6i mot sb nghién ciru trude d6 vé Fe;Oy, tuy nhién dé
khéng dinh chinh x4c thanh phan cta sit 6 xit trong mau FesOy va mau GF4 thi
can can ¢t vao trang thai oxy hoa ctia miu duoc nghién ctru théng qua cac phép
do XPS.

Cac dinh duogc dinh vi tai 55 eV, 284,5 eV, 530 eV, 710 eV va 723 eV
trong phd khéao sat cia mau GF4 1an luot tuong ting véi Fe 3p, C 1s, O 1s va Fe
2p, chimg t sy ¢6 mit cua cic nguyén t6 C, O va Fe (Hinh 11a) trong mau nay.
Phé XPS muc 161 ciia O 1s c6 thé dugc phan tich thanh bén dinh bing ham
Gaussian (Hinh 11b). Céc dinh v6i ning lugng lién két 529,8 eV; 531,1 eV va
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533,5 eV ¢6 thé dugc gan twong tmg cho cac thanh phan O”, O-H va O-C=0.
Hon nita, sy hinh thanh lién két Fe-O-C c6 thé quy cho cuc dai & 532,1 eV. Két
qué ndy c6 thé hidu 1a mot minh chimg cho sy hinh thanh lién két gitta Fe, O, va
mit phéng graphen thong qua cac nhém chirc trén bé mit graphen. Do d6, ning
lwong plasma khong chi cung cép cic mang nano graphen cho vat liéu t6 hop ma
con gitip tao ra lién két hoa hoc cua cAu triic graphen va Fe, Oy dé tao thanh hdn
hop ba thanh phan. Phd XPS mirc 15i ciia Fe 2p (Hinh 11c) hién thi mot cip cuc
dai & 710,3 eV va 724,3 eV duogc 4n dinh twong tng cho Fe 2p;, va Fe 2py,.
Vi viée st dung nang lugng phén tach 1a 13,6 eV, cac dinh kép dugce lam khéop
& 711,4, 725 eV va 710, 723,6 eV tuong Gmg véi mie 161 cua Fe’* va Fe* [19,

t, tv 1& nguy

>~

20]. Két qua nay rat phi hop véi phan tich HRTEM. Dic biét 1yén t

D>

Fe**: Fe*" = 3,55/1 ué6ce tinh tir két qua XPS so véi ty 1€ tién chét ion 1a 4/1 cho
thdy kha ning kiém so4t cao ctia phuong phap niy. Phé XPS C 1s ctia mAu GF4
(Hinh 11d) duoc phan tich thanh ba thanh phan twong tmg v6i nhém khong chira
oxy C = C sp” (284,5 V), nhém epoxy va nhém alkoxyl C-O (285,2 eV) va
nhom cacboxyl O-C=0 (288,5 eV).

Trén céc hinh v& tir Hinh 12a dén Hinh 12d 13 cac d6 thi so sénh XPS

tuong Ug vé1 cac mau graphen, Fe, Oy, va mau GF4.

Nhu duoc thé hién trén céc hinh v&, phd trai rong cia cdc mau graphen,
Fe, Oy va miu t6 hop GF4 (Hinh 12a), c6 miu graphen hién thi cic cuc dai &
284 eV va 531 eV lan luot tng véi cac phd 16i C 1s va O 1s. Trong khi d6, cac
mau Fe, Oy va mAu GF4 déu cho thiy céac dinh 18i Fe 3p & 55 eV va Fe 2p tng
v6i 711 eV va 724 eV. Dinh ciia C trong mau Fe,0, c6 thé bat ngudn tir cacbon
duoc st dung dé phan tich XPS, khong thé loai bé. Pinh C 1s ctia miu GF4 cao
hon 1 chit so v6i mau Fe,Oy chimg t6 su hién dién cia graphen trong vat liéu, la
minh ching sy hinh thanh cua vat liéu nano tb hop graphen/Fe,Oy. Phd C 1s, O
1s va Fe 2p d6 phan giai cao cia cic mau 1an lugt duogc quan sat thiy trén cac
hinh v& tir Hinh 12b dén Hinh 12d. Phd XPS ctia graphen dugc phan tich thanh
bbn cyc dai tng véi C=C (284,5 eV); 285,2 eV (C-C) va 285,7 eV (C-0) va
286,6 eV (C=0) [21]. C4c dinh C-O va C=0 chiém ti 1& khéng cao (xem Bang
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4) chimg t6 mitc d6 oxy héa ciia miu graphen thap. So véi phd XPS C 1s cta
méu GF4, su tang cuong dinh C-O va su xuét hién nhém cacbonxyl O-C=0 cé

thé coi 1a két qua clia qué trinh dién hoéa plasma.

Bang 4. Thanh phdn lién két trong phd XPS C 1s

Miu
Loai lién két Graphen GF4
C=C 42,7 % 65,4 %
C-C 21,4 %
C-O0 9,7% 28,1 %
C=0 26,2 %
0-C=0 7,5 %

Trén 12b thé hién su so sénh gitta phé XPS O 1s cia Fe,Oy va GF4. Cac
dinh & 529.8 eV (0%), 531.1 eV (O-H) va 533.5 eV (O-C=0) déu xuét hién trén
ca hai mau. Nhu d& phan tich & trén, khac v6i mau Fe,Oy, phé O 1s cta miu
GF4 xuét hién thém dinh 532.1 eV dugc quy cho lién két Fe-O-C. Lién két nay
c¢6 thé duoc coi nhu minh chimg cho sy hinh thanh lién két gitta FecOy v61 mat
phéng graphene thong qua lién két véi cac nhém chire tén tai trén graphene.
Hinh 12d thé hién su so sanh gitta phd XPS Fe 2p d6 phan giai cao ctia mau
Fe,O, va mau t6 hop GF4. O day, phd XPS Fe 2p ctia mau Fe,Oy chi ra hai cuc
dai 6 710,6 eV va 724,2 eV tuong Ung voi Fe 2ps, va Fe 2pyp, cua 0 xit s&t. Cac
gi4 tri nay phi hop véi ning lwong lién két tiéu chuan ctia Fe;0y4. Céc cuc dai Fe
2ps;» va Fe 2py, cia mau GF4 dich mot chut vé phia niang luong lién két cao
hon, nhu d3 phan tich & trén. Piu ndy c6 thé 13 do twong tac gitta Fe véi
graphen thong qua lién két Fe-O-C. Pinh vé tinh xung quanh 719.4 eV cho thiy
trong mau GF4 ¢6 ton tai ca thanh phﬁn Fe,0;.

Su tai hop cua cac hat mang dién c6 anh hudng dang ké dén hoat tinh
quang xuc tac cua vat liéu. Do do, dé ¢6 thém danh gia vé khia canh nay, dd thi

PL dugc st dung dé thé hién qua trinh truyén tai dién tich va qua trinh tai hop 16
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tréng - dién tir. Ngoai ra, sit dung db thi EIS ciing 1a mot phwong phép hitu ich

de khao sat cac ddc tinh mang dién tich cua vét li¢u.

Trén Hinh 13a va Hinh 13b 14n luot thé hién d6 thi PL duéi budc séng
kich thich 325 nm va db thi EIS ctia cac miu Fe,Oy va GF4 & nhiét d6 phong.

Nhu duoc thé hién trén cac hinh v&, phd PL cia GF4 c6 dang mét dudng
cong twong tu nhu cia Fe,Oy véi cudng do cuc dai gidm (Hinh 13a). Két qua
nay cho thay dén téc do tai hop dién tir - 13 trdng ctia Fe Oy cao hon so véi cua
GF4 do su chuyén dién tich bé mat tir Fe O, sang graphen. Bdi vay, viéc két hop
cac hat nano 6 xit sit véi graphen lam can tré sy tai hop cap dién tu - 16 tréng
mdt cach hiéu qua, diéu nay cé loi cho hoat dong xtic tac quang cia mau GF4,
Céac phép do EIS duoc thuc hién trén miu Fe,O, va mau GF4 trén dé gidy
cacbon trong dai tAn tir 100 mHz dén 100 kHz (Hinh 13b). D6 thi EIS ctia miu
GF4 c6 cung nhé hon mau Fe,Oy, twong Gng véi gid tri dién tré truyén dién tich
thip hon. Diéu nay cho thy rang viéc tron 6 xit sit va graphen 1am cho vat liéu
nanocompozit dan dién t&t hon vt liéu tinh khiét. Két qua 13 trong mau GF4,
cac dién tich duoc tao ra trong qué trinh quang x0c tac s& d& dang tach ra hon.

Két qua nay rat pht hop v6i két qua theo dd thi PL & trén.

Trén Hinh 14a va Hinh 14b thé hién phd hip thu UV-vis ctia cic mau
Fe,O,, GF4, va cac d6 thi Tauc ing v6i cic miu ndy. Mau GF4 thé hién kha
ning hip thu 4nh sdng tot hon so v6i mau oxit sit & budc séng nhé hon 700 nm.
Ning luong ving cidm duogc tinh theo phuong trinh Kubelka—Munk cho cic mau
Fe,O,, GF4 1an lugt 12 1,65 eV va 1,76 eV. Didu ndy ciing dugc thé hién trén
Hinh 14b. Nhiing két qua nay chi ra ring cdc mau hép thu tét anh sang trong
pham vi kha kién; v4t liéu composite GF4 ¢6 hiu tmg cong hudng gitta 6 xit sét
va graphene, ddn dén kha ning hip thu anh sang trong ving kha kién t6t hon so
v6i vat liéu 6 xit sét.

Nhu vay, c6 thé thiy theo cac phuwong phap do va/hodc phép do cho cac
mAu thir nghiém tir GF3 dén GF5, cic mau ddi ching graphen va Fe Oy, va cac

khao sat bd sung cho mau GF4, c6 thé théy vat liéu nanocompozit dugc ché
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tao/td hop theo phuong phép ché tao vét liéu nanocompozit don budc két hop
gifta phéng dién plasma va ddng két tia theo sang ché co ban 13 ¢6 3 thanh phin
13 0-Fe, 03, Fe;0, va graphen, va c kha ning thu hdi dugc bang tir tinh do tinh
chét tir ctia thanh phan oxit sit. Hon nita, vat liéu nanocompozit ndy c6 su lién
két v& mit héa hoc gitta cac hat oxit sit v mang graphen, dugc cho 12 nguyén
nhén lam chim hodc can trd sy tai hop cla cac hat mang dién (dién tir va 16
tréng), dan dén kha nang hip thy 4nh sang trong ving kha kién tot hon va tinh

chét quang xtc tac dugc cai thién dang ké.

Tiép theo, tinh cht quang xtc tac s& duge xem xét & hon dua trén mau
GF4 st dung trong qua trinh 1am chit quang xuc tic dé phan huy thubc nhudém
Xanh Methylene (MB), duéi diéu kién chiéu sang bang dén Xenon trong khoang
thoi gian 150 phut. Nhitng thay dbi vé& cudng d6 cuc dai dic trung cia MB &
bu6c soéng 664 nm duoc st dung dé danh gid hidu sudt phan hiy MB. Dé thuan
tién, mau ddi chimg F exOy va thi nghiém khong sir dung chat quang xuc tac

cling dugc thuc hién dé so sanh.

Trén céc hinh v& tir Hinh 15a dén Hinh 15d 1an luot 13 cac do thi a) so
sanh kha ning quang xuc tic phan hity thubc MB véi chét xic tac Fe, O, va
GF4, pH = 7; b) so sanh kha ning quang xtc tac phan hity thubc nhuém MB véi
xuc tdc GF4, ¢) so sanh kha ning quang xdc tic phan hiy thudc nhuém MB véi
xuc tac Fe, Oy va d) so sanh kha nang quang xtc tic phan hiy thudc nhuom MB

chi chiéu dén, khong c6 xtic tac, pH="7.

R3 rang 1a dinh dic trung ciia MB & 664nm d3 giam déng ké va dich nhe
vé phia budc séng nhé hon khi MB dén bi phan hiy (Hinh 15b). Dé so sanh, qua
trinh phan hiy quang cia MB ma khong c6 vat liéu xtc tac da dugce thuc hién.
Chi 6,8% MB bi phan huy trong 150 phut chiéu sang va dugc thé hién bing
duong d6 thi mau den trong Hinh 15.a. Trong khi d6, d6 phan hiy cua MB véi
vat liéu Fe, Oy 1a 55,5 %. Hon nita, vat liéu t6 hop GF4 cho thiy kha ning phén
hay MB cao hon 1,64 1an so véi FeOy va ¢ mirc 91%. Ta thdy rang bé mit

graphen 1am tang dang ké hoat tinh quang xc tac clia FexOy. Céc hat nano 6 xit
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sit phén tan t6t trén bé mit graphen 1am ting kha ning tiép xtc voi anh sang cua
vét lidu xtc tdc, ting kha ning tao cip electron-18 tréng va giam kha ning tai
hop.

Tir két qua trén cho thdy vt liéu nanocompozit dugc ché tao bang phuong
phép theo sang ché, cu thé 14 vat liéu nanocompozit duge t& hop theo miu GF4
¢6 tinh chit quang xuc tac t6t. Tiép theo tinh bén viing ctia vat lidu ndy s& duoc

danh gia sau mot s6 chu ky str dung nhét dinh.

Trén Hinh 16a va Hinh 16b 13 gian d6 tia X va phd FTIR cia miu GF4
trurde va sau nam chu ky phan hily quang xac tac MB, pH = 7.

Nhu duge thé hién trén céc hinh v&, hiéu suit phan hily quang giam nhe,
tir 91% Xuéng 84%, cho thiy ring vat liéu nanocompozit, cu thé 13 vat liéu duogc
t6 hop theo miu GF4 c6 thé 13 mot img cir vién 4p dung cho xir Iy nudc thai

thuc té.

Trén céc hinh v& tir Hinh 17a dén Hinh 17f 12 c4c d6 thi minh hoa ndm
chu k¥ quang xtic tdc phan hiy MB véi chit xac tac GF4, trong d6 gom cé céc
d6 thi lién quan t6i a) chu ki 1, b) chu ki 2, ¢) chu ki 3, d) chu ki 4 va e) chu ki
5; va f) tdng hop kha niang quang xuc tac phan huy MB véi chét xtic tic GF4
trong 5 chu ki, pH=7.

Céc két qua thé hién trén cac hinh v& ndy co ban thé hién két qua nhu
dugc nhan dinh trén day, cu thé hon 1 tinh chét quang xuc tac c6 tinh bén vitng

va thich hop duogc 4p dung cho xt Iy nude thai thuc té.

Can hiéu ring, sang ché khoéng chi gi6i han & muc dich 4p dung cho xir Iy
nudce thai thye té hay muc dich bat ky nao khac. Nguoi c¢6 hiéu biét trung binh
vé linh vuc k§ thuat nay c6 thé d& dang tim ra cc ing dung dua trén tinh chét
vbn c6 cua vat liéu nanocompozit dugc ché tao bang phuong phap theo séng
ché, va vi vay toan bd cac tng dung nhu viy dugc coi 1a nam trong pham vi cla

sang che.

Trén day, sang ché d3 duoc mé ta chi tiét theo cac phuong 4n wu tién thuc

22



53721 23/35

hién, va c6 thé kém theo cac phuong 4n thay thé hodc tuong duong hogic cac vi
du cu thé, st dung cac mb ta va thuét ngit phtt hop dé& ngudi c6 hiéu biét trung
binh vé linh vuc k¥ thuét ndy c6 thé hidu va thyc hién duge gidi phap theo sang
ché. Vi vay, ngudi c6 hiéu biét trung binh v& linh vuc k§ thuat twong tmg c6 thé
d& dang tao ra céc thay doi, cai bién, hoic thay thé tuong duong dua vao cc ndi
dung va phuong 4n dugc md ta. Do d6, cc thay doi, cai bién, hoic thay thé
tuong duwong nay dugc coi 1a khong ndm ngoai pham vi clia sang ché, va pham
vi bao ho cta sang ché hién nhién 13 khéng bi giéi han béi cac ndi dung va

phuong 4n duoc méd ta ma duge xac dinh trong yéu cu bao hd duéi day.

23



53721 24/35
Yéu ciu bao ho

1. Phuong phép ché tao vat lidu nanocompozit don buéc két hop giita phong

dién plasma va dong két tia,

trong d6 vt liéu nanocompozit c6 tinh chit quang xtc tac, gdbm ba thanh

phﬁn a-Fe,0s, Fe;0, va graphen, va c¢6 kha nang thu hoi dugc béng tr tinh,

phuong phép ndy st dung binh chira dé& chira dung dich chét dién ly, it
nhét mot dién cuc duong dugc nhing vao trong dung dich chét dién ly, it nhét
mdt dién cuc 4m duge ciu tao tir khéi vat liéu graphit duge bd tri phia trén dung
dich chét dién ly va di chuyén dugc vé phia bé mit dung dich chéit dién ly, bo
phan phdi chét 16ng theo lugng duoc bd tri phia trén dung dich chét dién ly dé
chira va phan phdi dung dich mudi sét, bé chira d& bd tri binh chira bén trong bé
chtra ndy va tao ra rung siéu 4m truyén t6i dung dich chat dién ly trong qua trinh
phén Ung,

trong d6 phwong phap nay bao gém thyc hién dong thoi:

giit hodc di chuyén khéi vat lidu graphit t6i gin bé mit dung dich chit
dién ly dé tao ra su phéng dién plasma véi dién 4p mét chiéu on dinh gitra dién
cuc duwong va dién cyc 4m 1am béc tach cac 16p graphit cta khéi vat liéu graphit

duogc hoat héa thanh graphen roi vao dung dich chét dién ly;

phan phéi dung dich mubi sét theo lwong duoc x4c dinh trude qua ving
c6 su phong dién plasma vao dung dich chit dién ly; va

tao rung dong siéu 4m theo tan sé duoc xac dinh trude va duy tri trong
mdt khoang thoi gian dugc xac dinh trude dé thu duogc vat lidu nanocompozit
dugc phan tan trong dung dich chét dién ly.
2. Phuong phép theo diém 1, trong d6 khdi vat liéu graphit c6 dang thanh va
dugc lam nhon phén dau & gén hon vé&i bé mat dung dich chét dién ly.
3. Phuong phap theo diém 1 hoic 2, trong d6 dung dich chét dién ly bao goém
NaOH 0,5M va (NH,4),SO, 5% véi ti 1€ NaOH:(NH,4),SO, 1a 4:1.
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4. Phuong phap theo diém bét ky trong sb cac diém tir 1 dén 3, trong d6 dung
dich mudi st 13 hdn hop mubi sit Fe**/Fe*".

5. Phuong phép theo diém 4, trong d6 hdn hop mubi sit Fe*'/Fe** thu dwoc bang
cach hod tan ddng thdi Fe,(SO,)s. xH,O (399,88 g/mol) va FeSO,.7H,0
(278,01g/mol) theo khdi lugng duoc x4c dinh trude vao nude cit.

6. Phuong phéap theo diém 3, trong d6 ti 16 Fe’*:Fe* 12 4:1.

7. Phuong phép theo diém 6, trong d6 vat lidu nanocompozit c6 kich thuée tinh
thé trung binh 13 7,9 nm, duoc tinh toan bing cich st dung phuong trinh

Sherrer:

0,040,
~ BcosB’

trong d6 B 1a d6 réng ban phé) (do rong tb1 da tai nira cyc dai — FWHM)
phu thudc vao do rong cua dinh, A 1a bude song tia X, va 0 1a goc tan xa.

8. Phuong phap theo diém 6 hodc 7, trong d6 v4t liéu nanocompozit ¢6 tinh chat
quang xtc tac d6i véi su phan hiy thudc nhudém Xanh Methylene dudi diéu kién

chiéu sang bang dén Xenon trong mot khoang thoi gian xac dinh trudc.

9. Vat liéu nanocompozit dugc ché tao bing phuong phép theo diém bét ky

trong sb cac diém tir 1 dén 8, bao gdm 0-Fe,0s, Fe;04 va graphen,
trong do vat liéu nanocompozit nay:

6 kich thudce tinh thé trung binh 1a 7,9 nm, dugc tinh toén béng cach su

dung phuong trinh Sherrer:
0,94\
D=—""—,
BcosO

trong d6 B 13 d6 rong ban phd (d6 rong téi da tai nira cuc dai — FWHM)

phu thudc vao do rong cuia dinh, A 1a budc song tia X, va 0 1a géc tan xa;
c6 kha ning thu hdi dugc bang tir tinh; va

c¢6 tinh chit quang xtc tic dbi voi sy phan huy thubc nhuém Xanh
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Methylene dudi didu kién chiéu sang bing dén Xenon trong mdt khoang thoi

gian xac dinh trudec.
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