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MO DAU

1. T nh cap thiét cia dé ta

cong véi sy phd trién caa nhiéu linh vuc céng nghiép, su 6Gnhiém
moi trudng ngdy cang tré né nghién trong. Rat nhiéu héa chat doc
hai da duoc thai vao nudc vakhang kh Tdan dén hau qua nang né ddi
véi sic khoe con ngudi nhu thude nhuom tir nganh dét, khéng sinh tir
nud trong thity san, thudc trir séu vathude diét co tir néng nghiép, ...
doi hoi phai cdnhiing phuong phap hitu hiéu dé giai quyét van dé.
Chét x(t t& quang lamét trong nhitng quatrih oxi héa tién tién,
dugc nhiéu nhakhoa hoc quan t&m nhd kha ning xtr Iy nudc thai co
chira chat &nhiém hitu co chi can sir dung anh sang c6 budc sng phu
hop vaoxi khéng kh 11am ngudn chit oxi héa. Mat trong nhiing chat
xuc tac quang di duogc sir dung rong ra 1aTiO; do chi ph ithap, bén
hé hoc va khong doc hai. Tuy nhién, nhugc diém 16n cua chat x(t t&
nay dén tir busc séng &h séng cHthé kEh hoat N c& tia cyc tm
(UV). Bé giai quyét van dé ndy, cothé & dung nhiéu ky thuat bao
gom bién t mh TiO, vac& chat x(t t& quang oxit kh& bang céch pha
tap vGi c& nguyé t kim loai vaphi kim, bing chat cam quang, v.v.
dé 1am cho ching tré nén hoat héa trong ving &nh séng nhh thdy. Mot
cach khac ciing da duoc nghié ctu rong ré laché tao chit x(t t&
quang hoat dong trong vung c6 budc sang tur 400-600 nm. MoS; va
WS, hai chat thugc ho dichalcogenua ciia kim loai chuyén tiép, co
nang lwong ving cim tuong ung |al,3 eV vadl,35 eV, cho thiy ring
ca hai déu cothé bi k €h th€h boi nh séng nh thdy. Twong tu nhu
c& chit x(t t& quang kh&, viéc sir dung riéng r& cothé dan dén mot
hién twong khotréanh khoi, d6 1a toe do té két hop electron vald trong



quang sinh cao. Vivay, ngod viéc tin kiém mot phuong phép tong
hop hiéu qua, viéc 1am cham téc do té to hop ciing 1a mot nhiém vu
quan trong. Tir nhu cau vé tong hop c& chat xuc tac quang dong thoi
dé dap tng nhu cau thyc té, dé tal: “Nghién citu tong hop vabién tmih
vt liéu MS; (M = Mo, W) bang g-CsNa4 18m chdt xiic tic quang” da
duoc lya chon dé nghié cuau.
2. Muc tié&i caa luan &n

Pé td n&y nham muc dich tim ra mot phuong phap tong hop va
danh gia hoat t mh vat liu MS, (M = Mo, W) vavat liéu bién t ih bang
g-C3sN, trong ving &nh séng nh thiy vathiét ké mot hé théng phan
rng c6thé chuyén ching tir quy méphadng th inghiém vao tng dung
thyc té.
3. Pham vi nghié&n cau

Pham vi nghié ctiu cua luan an: Phuong phap duoc st dung dé
t6ng hop lién quan dén phan ¢ng trang th& ran vasy bién t ih MS;
(M = Mo, W) dugc thuc hién bang c&h két hop ching véi g-CsN..
Viéc danh gia hoat t ®ih quang x(t t& chu yéu dya tré sy phan hiy
cua thubc nhuom, bao gém rhodamine B vaxanh methylen, su quang
ph&n hay mot chat khang sinh enrofloxacin ciing duoc nghié ciu
bing c&h sir dung chit x(t t& tét hon. Viéc thiét ké pilot x(t t&
quang dé sir dung c& vat liéu tong hop dugc tap trung va phuong
ph&p thu hdi xtc tac don gian sir dung quétrh sa lang ty nhié vaty
dong héa hé thong.

4. Y nghia khoa hoc vathuc tién
Luan & n&y khéng nhimg c6 ¥ nghia vé mat khoa hoc macén vé
mat thuc tién nhu sau:



- Y nghia khoa hoc: X& dung quy trih tong hop ca MS; (M =
Mo, W) vacomposite MS2/g-CsNa sir dung phan &ng trang tha ran,
viéc khao s& hoat thh quang x(t t& cua vat liéu thu duoc da chi ra
tam quan trong cua su hap phu trong todn bo quétrnh Xt t& quang,
lwong chat &nhiém hitu co hip phu cang nhiéu thhiéu sut quang
phé&n huy ndcang 16n. Tuy nhié, sy hip phu qualén cothé dan dén
tac dong nguoc dén todn bo quatrmh. Ngod viéc st dung dén cong
suit thap, anh sang don sic phd ra tir dén LED c6 thé dan dén ning
suat quang hé khéng-thoi gian (PSTY) cao cua hé théng quang x(c
t& trong nghié ctu ndy so Vi c& loai dén khac nhu dén soi dot va
dén xenon.

- Y nghia thyc tidn: Pon gian hé quétrih tong hop vat liéu quang
x(c t& hoat dong trong ving &nh séng nhh thay gilp tao ra mot lwong
I6n chat xuc tac dap wng yé&i cau thyc té. Thiét ké mot pilot quang x(c
té, cOthé hoat dong linh hoat vatiém can véi thuc tién, nG céch khé,
pilot d6 c6 thé lamot médun ciia hé théng xir 1y nuéc thai hodn chinh
hodc duoc str dung riéng biét vadnh séng coHthé thay doi tir nguon
nhén tao céng suat thdp sang &h séng mit troi tdy thuc va nhu cau
su dung.

5. Piém méi cua luan &n
Luan 4n nay c6 04 diém méi nhu sau:

- Tong hop thanh céng ca MS, (M = Mo, W) vahdn hgp MS,/g-
CsNy tir sodium molybdate dihydrate vatungstic acid véi vai trola
ngudn molybdenum va tungsten twong tng vathiourea langudn luu
huynh. C& quatrih tong hop khéng chi d& dang macon tao ra mot
lwong 16n vat lidu dap wng nhu cau sir dung chat x(t t& quang trong
rng dung thuc té.



- Méi quan hé hap phu-xic tac quang dbi véi todn bo quatrih
quang xuc tac duoc lam rothéng qua nghié ctu anh huong cua pH
dén hoat t ih quang XUt t& ciia c& vt liéu. Didu ndy cothé co y nghia
dbi véi viéc lya chon chit x(t t& quang phCihgp cho mét di tuong
cu thé can phén hily dé dat dwoc hidu qua cao nhat.

- Pibt ph& quang (LED) tro thanh loai dén Iya chon tét nhat so
Vv6i c& loai kh& vé hiéu qua st dung ning lwong dién, mot vin dé hét
stc quan trong trong thuc té dya tré mot ti& chuan maéi danh gia maéi
cuia hé thdng quang xc tac, d6 1a hidu suat quang héa khéng-thoi gian
(PSTY).

- M6t pilot quang xuc tac dugc thiét ké don gian dap Gng c& yéi
cau co ban cua viéc sir dung xuc tac quang dé xir 1y nudc bi &Gnhidm
boi c& chét hiru co nhu téi da héa su tiép x(t giita chit x(t t& va
nudgce thai, i@ tuc tron 13n voi khong khi dé dam bao oxygen hés tan
da cho quatrih phén hay quang, sir dung dén LED cong suat thap,
v.v ... Hon nira, dé kha thi tré thyc té, pilot duogc thiét ké cothé duoc
van hanh ty dong vadé dang két ndi voi mot hé thong xir | Thodn chinh

matrong d6 nd chi dong vai tro 1a mét modun.
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Chuwong 1. TONG QUAN

Chét xtc tac quang dau tién duoc nghié ciru vao nam 1972
boi Fujishima vaHonda 1aTiO; hoat dong nhu mdt cuc duong cho
sy tach nudc trong té bao quang hoa. Cho dén nay, TiO, da tro
thanh chit xuc tac quang duoc nghié ciu rong ré nhat do hiéu
qua quang xuc tac doc ddo, do bén quang, chi ph ithap, khong doc
hai, sin ¢ 6n dinh nhiét vahdé hoc. Ngod TiO, vacé chit x(c
tac quang khac 1a ZnO ciing da thé hién hoat tmh x(t t& quang
tién tién cua chung dé xir Iy nudc thai. Tuy nhién, ching déu co
chung mot nhuoc diém lakhéng hoat dong dudi &nh séng nhn thay
duoc vi do rong veng cam 16n, nhu dang anatase caa TiO2 c6 do
rong ving cam 1a3,2 eV, han ché dang ké kha nang st dung ning
lwgng mat troi dé k €h hoat. Piéu ndy 1ado trong quang phd mat
troi &nh séng cuc tm chi chiém 4-5%, trong khi &nh séng kha kién
chiém téi gan 40% nang lugng mit troi. Bé giai quyét van dé ndy,
rat nhiéu nd luc da duoc thuc hién dé pha trién c& vat lieu méi
maban than ching hoat dong dudi &nh séng nhh thay makhéng
cin bat ky bién t ih nap.

MoS, vaWs; lavat liéu thuéc ho chalcogenide kim loai
chuyén tiép (TMDs) véi cau trc phén I6p, trong d6 mdi don vi
(MS_) bao gom mét lép kim loai chuyén tiép (M = Mo, W) dugc
kep gitra hai lop nguyé tir luu huynh. Vidang khdi MoS; (2H) 1a
maot chat bén dan gidn tiép véi giatri do rong ving cam 1al,3 eV,
khi giam do d&y mau xudng mot va 16p nguyén tir hoic tham ch T
dén mot 16p don 2H, d6 rong ving cdm duoc ma rong thanh 2,1
eV. Tuong ty, dai théng cua WS, cOgiatri 1,35 eV dbi vai vat lidu



dang khéi lagién tiép vaxap xi 2,0 eV ddi véi dang don 16p ladang
truc tiép. T mh chat quang hoc ndy cho thiy rang nhiing vat ligu
nhu vay cOthé hap thu manh trong ving kha kién caa quang pho
mat troi, vanoth Th hop hon khi sir dung 1am chat xCc t&.

Tuong tu nhu cac chat xtc tac quang khac nhu TiO2, MS; (M
= Mo, W) di duoc sir dung rong rii dudi dang vt lidu tong hop dé
cai thién c& hoat dong quang x(t t& cua c& thanh phan riéng 16,
dic biét 1a trong linh vic Xt t& quang phan huy c&c chat &nhiém
hiru co. Trong sd cac ddi t& kh& nhau maMs; (M = Mo, W) két
hop véi, g-CsN4 duoc coi lamaot tng cir vién day hira hen do ciu
tric dién tir cia nOvéi d6 rong ving cadm 2,7 eV, ngodira chi ph T
thap, ngudn doi dao, khong doc tinh va dé on dinh héa hoc. Sy két
hop cua MS; vag-CsN, dé tao ra mot vat liéu composite lathuan
loi, vivay mot phuong phap dé dang dé tong hop mot luong 16n
vt lidu so v4i c& nghién ciru trude ddy ma khong anh huong dén
hoat t ih quang x(t t& van con can thiét. Phan tong quan ciing cho
thay rang viéc nghié ctu vai trdhap phu trong quatrih quang
XL t& can dugc tinh dén trong danh gia hoat dong quang x(t t&.
Bé& canh do, viéc lya chon ngudn séng phtihop cho x(t t& quang
cOthé dan dén mot hé thdng phan ¢ng hiéu qua cao véi ning suit
quang héa khéng-thai gian cao, mot ti@& chuan moi dé so séh c&
hé phan ung quang XUt t& véi nhau. Dé dua chét quang x(t t&
vép ung dung thuc té, nhiéu loai pilot di duoc nghié cau. Tuy
nhi&, mot thiét ké don gian cHthé duoc tu dong héa van lamot
nhu cau cip b&h cua thuec tién.



Chuong 2. PHUONG PHAP THUC NGHIEM

2.1. Héa chit vathiét bi

C& hda chat vathiét bi duoc sir dung trong luan an nay dugc
ligt kétai day.

2.2. Tong hep vat liéu

- Téng hop WS2/g-C3Na

- Téng hop MoS2/g-C3N,

2.3. Pac trung vat liéu

- Pic trung vat liéu: Pé dic trung cac mau vat liéu, nhiéu
phuong phé duoc st dung nhu nhiéu xa tia X dang bot (XRD),
k mh hién vi dién tu truyén qua (TEM), hhh anh caa k fih hién vi
dién tir quét (SEM) duoc ghi lai boi JEOL JSM-600F duogc trang
bi phé tia X phan tan nang luong (EDS). Phd hong ngoai vaRaman
duoc ghi lai bang mé& quang phd IRAffinity IS (Shimadzu) vaphé
Raman dugc sir dung T64000 Raman véi tia laser 647,1 nm |am
ngudn kich thich va may do CCD duoc 1am mé bang nito 16ng,
tuong (ng. Ph&n tTh nhiét lugng qué vi ph&n-nhiét trong luong
duoc thyc hién tré hé théng SETRAM LABSYS TG dudi ludng
khéng kh hoic argon véi tée do gia nhiét 100C/phit. Cac dic tmh
quang hoc duoc kiém tra tré M& quang phd Jasco V-650 (S6 UV-
1800) sir dung BaSO4 lam ddi ching. Dién t€h bé mat cua c&
mau dugc xac dinh bang TriStar 3000 V6.07 A. Phép do quang
dién tir tia X (XPS) dugc thuc hién tré& hé théng Escalab 250Xi.

- X4c dinh diém dién t €h khéng.

- Quang phé va cudng do &nh séng.

2.4. Thinghiém x(c t& quang

- Hé théng phan ung,



- Quy trinh danh gia hoat dong quang x(r t&,

- X& dyng duong cong ti& chuan,

- Po buc xa phé ra bang dau ddomé&y quang pho,

- bo COD,

- Sac kylong hiéu nang cao (HPLC) va khéi phd (MS),

- Xac dinh c& tiéu phan hoat dong,

- Chét oxi héa.

2.5. Thiét ké pilot

- Mota pilot vanguyén tic hoat dong,

- Hudng dén chi tiét,

- Chuong trinh thoi gian cho mach Arduino,

- Quy trinh ling vaphan tram luong xuc tac dugc thu hdi.

2.6.Cx tnhtoan

- Hang s6 téc d6 phan tng vahiéu suat quang hé khéng-thoi
gian (PSTY),

- Kha ning hap phy,

- Téc @6 déng chay cho ché do chay réi,

- Hiéu suat cho pilot quang x(t t&.



Chapter 3. KET QUA VA THAO LUAN

3.1. Pac trung vat li¢u

3.1.1. Ddc trung vt ligu WS»/g-CsN4

3.1.1.1. Nhiéu xg tia X

Hh 3.1 cho thay c& phd XRD cua vat liéu tong hop SWCN,

7WCN, 10WCN, WS, vag-CsN4. Tir hhh ndy cothé quan sé& thay
dinh nhidu xa cuong dé cao ¢ 27,4° va dinh yéu ¢ 13,2° 14 dic trung
ctia mat phang (002) va(100) cia g-CsNs tuong mg. DSi véi mau
WS, cac dinh ¢ 13,6, 33,2 vab9,0° twong trng vVai c& mat phang (002),
(100) va (110) duoc lap chi muc theo pha luc gi& cua WS; (thé JPCDS
s6 084-1398). C& mau XRD cua vat liéu composite thé hién hai hé
thdng dinh twong tng véi c& pha g-CsN, vawss,.

(002) * :1g-CN,

(100) A o :Ws,
g-CN

3_4

(002)
(100)
W
» o
2 10WCN

Vet o] b 20T
\\-mwmw

ll.l A L Rf

T T T
10 20 30 40 50 60 70
2 theta (degree)

Hh 3.1. Cac phd XRD ciia SWCN, 7WCN, 10WCN, WS, g-
CsNs vaws; so séh (Rf).
3.1.1.9. Phé phadn xa khuéch tan UV-Vis
Dé danh gia kha nang thu sang ctia cac mau thu dugc, phd
phan xa khuéch tan UV-Vis da duoc do. Nhur trong Hinh 3.10, g-CsN4

Intensity (a.u.)
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hap thy manh & ~ 450 nm, hay tng vdi d6 rong ving cim dién hinh
2,7 eV ddi véi g-C3Ny tinh khiét. WS, thé hién sy hap thu 1én dén 800
nm do khoang cich ving cidm hep (~ 1,35 eV). Ddi voi vat liéu
composite, cuong do hép thu dugc céi thién manh mé va moé rong dén
800 nm, diéu nay c6 thé dugc giai thich bai su dong gop cua hap thu
quang ctia WS2. Su hdp thy quang mo rong nay cua vat liéu téng hop
c6 thé dan dén ting cudng hoat tinh quang xuc tac cua vat liéu dudi

anh sang nhin théy.

ws,
10WCN
TWCN
SWCN

Absorbance (a.u.)

9CN,

T T T T T
300 400 500 600 700 800
Wavelength (nm)

Hhh 3.10. Pho phan xa khuéch tan UV-Vis cia SWCN, 7WCN,
10WCN, WS;, vag-CsNa.

3.1.2. Ddc trung vt ligu MoS,/g-C3sNy

3.1.2.1. Phé nhiéu xg tia X Nhu dwgc chi ra trong Hih 3.11,
phd XRD cua g-C3N4 cOkét qua nhu mong doi (JCPDS 87-1526).
Hai dinh nam & 27,4° val3° tuong tng véi hai mat (002) va(100),
diéu nay cling phu hop véi g-CsN4 dugc nghién ctu trong phan
truéc. Mau XRD ciia MoS; cothé dugc coi lapha luc gid (JCPDS
37-1492) véi hai dinh ndm & 32,6° va 58,3° tuong g véi hai mat
(100) va(110), c& mit phing nay twong ty nhu cua WS, nhu da
dé cap ¢ tré& do ching cActng mot cau trie tinh thé. Su bién mat
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cua dinh (002) cua MoS: cho thdy sy hh thanh cua tim nano
MoS.. C& miu XRD dbi vai MCNXx (x = 1, 2, 3, 5) gan giéng nhu
ddi vai g-CsN4 va khong cé cac dinh nhiéu xa cothé nhan biét duoc
twong ung voi MoS,. Piéu ndy cthé 1ado ham lugng MoS; thap
va do phén tén cao cua nétrong g-CsNa.

{002)

L

(100)
MCN5

.

MCN2

MJ\N. MCN1
M

(100)

T T T T T
10 20 30 40 50 60 70
2 theta (degree)

HTh 3.11. Ph6é XRD cua MoS;, g-CsNa, VAMCNX (x = 1, 2,
3, 5).
3.1.2.3. Phé quang electron tia X

Intensity (a.u.)

Sy hién dién cua MoS; trong c& maiu composite cOthé dugc
x& nhan boi XPS vamau MCN5 duoc chon 1am dai dién. Nhu
trong Hhh 3.13(a), phd Mo 3d thé hién hai cuc dai 6 228,0 eV (Mo
3d5/2) vaz31,3 eV (Mo 3d3/2), vatrong Hmh 3.13(b), hai cuc dai
& 160,9 eV val62,1 eV, tuong tng Véi S 2p3/2 va S 2pl/2. Piéu
ndy cho thay su ton tai caa Mo** vaS? trong mau composite. Sy
xuét hién cua hai peak yéu hon & 225,3 eV va234,6 eV trong Hh
3.13(a) cAthé duoc gén cho S 2s vaMo®*, tuong tmg. Pidu ndy cO
thé xuat phé tir viéc hhh thanh mot lugng nho MoOs trén bé mit
cua composite.
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-
(@ 2280 Mo 3d @ 162.1 ®

2313

Intensity (a.u.)
Intensity (a.u.)
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Binding energy (eV) Binding energy (eV)

() Nis MCN5-Survey
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Counts (s)

HThh 3.13. Phé XPS cua Mo 3d (a), S 2p (b) vasurvey (c) cua
MCN5

3.1.2.6. Phé phan xa khuéch tén UV-vis

Dé khao sat diac t mh thu &h séng cua c& mau, quang phd phan
xa khuéch tén UV — vis (DRS) di do vaphd duoc chi ra trong Hh
3.16. Mau g-C3N, cho thay su hap thy tir UV qua ving nhh thay
1én dén 450 nm &ng vaéi do rong veng cam cua g-CsNs (2,78 eV).
Doi véi vat ligu composite, mac diikhéng cOsu thay d6i dang ké
trong c& gidtri 4o rong viong cAm, cuong d6 hap thy ting tr MCN1
dén MCNS5 trong ving &h séng kha kién so vai g-CsNa, diéu ndy
c6thé do sy hién dién caa MoS; trong hdn hop, dan dén & hiéu sut
quang x(c t& &h séng nh thiy cao. Vi mau MoSy, vat liéu ndy
cOthé hap thu anh sang c6 budc séng tir 700 nm véi do rong ving
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cam dugc tinh theo d6 thi Tauc 1&2.1 eV, giatri n&y phCihop voi
c& nghién cuu trude day.

100

(a) ——MCN1
MCN2 )
——MCN3 ——Mos, (2.10 eV)
_ MCN5 75 ——gCN, (278 6V)
3 = ——MCN1 (276 V)
'E £ MCN2 (2.75 V)
g g MCN3 (274 eV)
2 3 ——MCN5 (2.71eV)
] =
< £
254
T T T | ° e
300 400 500 600 700 800 1a T T T
Wavelength (nm) / 1.9 24 2.9 34
Energy (eV)

Hh 3.16. Phd hap thu UV-Vis va cach tinh d6 rong ving cim cia
MoS;, g-CsN4, VAMCNX (X =1, 2, 3, 5).

3.2. HOAT TiNH QUANG XUC TAC
3.2.1. Thoi gian can bing hip phu

Thoi gian can thiét dé dat dén trang th& cén bang hip phy-giai hip
phu cua vat lidu d6i voi phén tir muc tié larat quan trong cho viéc
khao s& hoat dong quang X(t t& tiép theo.
3.2.2. So sanh hoat tinh quang xtc tac

Hoat tinh quang xuc tac ctia tat ca cac miu WS,/g-CsN4 duge danh
gia bang sy quang phan hitly xanh methylen (MB) trong dung dich
nu6e nhu trong Hinh 3.21. Dé so sanh, hoat tinh quang xuc tic cua
WS, vag-CsN, ciing duoc trinh bay. Hinh 3.21 cho thiy WS, vag-
C3N, thé hién hoat tinh thp c6 thé 1a do ti 18 tai két hop cao cia cac
cap electron-16 trong quang sinh trong chat ban dan tinh khiét. D6i voi

cac vat liéu composite, c6 thé thdy duoc sy cai thién trong hoat tinh
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ctua ching tir Hinh 3.21. Tuy nhién, hoat tinh cta ching khac nhau va
dugc sap xép theo thir tr I0WCN < 5WCN < 7WCN, diéu nay cho
thdy rang trong s6 cac vat liéu composite da tong hop duoc, chat xuc
tac quang t6t nhat 1a 7WCN véi d6 phan hity MB 1a 85,3% sau 6 gio
chiéu bang anh sang nhin thay. Dé lam rd sy tu phan huy cia MB duéi
&h séng nhin thiy, mot thi nghiém ddi ching khong c6 chét xtc tac
da duoc thyc hién. Két qua cho thiy qua trinh quang phan khong xuc
t& ciia MB 14 ¢6 thé bo qua.

Time (h)

Hh 3.21. Sy quang phan xuc tac MB trén cac vat liéu SWCN,
7WCN, 10WCN, WS, vag-CsN,, va quang phan khong xuc tac. Diéu
kién: thé tich: 90 mL, ndng d6 dau ciia MB: 30,0 mg.L™, pH = 6.4,
nong do xuc tac: 1.1 g. L%, 25°C, chiéu sang bang dén soi d6t 100 W.

Dé tim ra vat liéu tot nhat cia cac miu MoS,/g-C3Na
(MCNKx), hoat tinh quang x@c tic cua ching duoc danh gia bang
cach quang phan hiy RhB, g-C3Ns vaMoS; ciing dugc danh gia
dé so sanh. Nhu dugc chi ra trong Hinh 3.23, dé c6 su cai thién vé
hoat tinh quang xtic tic ctia cac mau MCNXx so véi g-CsNavamoS,,
ngoai trir MCN5 va hinh nay ciing cho thay dong hoc ciia cac qua
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trinh phan huy quang la bac mot gia, theo mdé hinh Langmuir -
Hinshelwood. MCN1 composite thé hién hoat tinh t6t nhat véi
hang sd tdc d6 12 0,070 phut™.

1.6

g-CN,
MCN1
MCN2
MCN3
MCN5

1.2 4

0.8 4

AddPponm

In(C,/C)

0.4 1

0.0 1

T T
0 5 10 15 20
Time (min)

Hnh 3.23. Buong dong hoc bac 1 cua quatr mh quang phén
RhB tré c& vat lisu MCNXx, MoS; vag-CsN,. Diéu kién: thé
t€h: 25 mL, nong d6 dau cua RhB: 30.0 mg.L, pH = 3, nong do
XU t&: 1.1 g.L't, 25°C, chiéu séng bang dén LED xanh lam.

3.2.3. Anh huéng ciia ndng dd xiic tac

Pé tin ra ndong do chit x(c t& t6i wu ctia MoS2/g-CaNa,
quatrih phan hay quang RhB véi c& nong 46 MCN1 kh& nhau
da duoc nghién ciru. Khi ndng do chat xic tac ting tir 0,3 g.L ™t 1én
0,7 g.L %, téc @6 phdn huy RhB ting do su gia ting cac cap electron-
15 tréng quang sinh. Tuy nhié, khéng cOsy thay d6i dang ké vé
tbc do phén huy khi lwong chét xtc tac dugc ting tir 0,7 1& 0,9
g.LL. Tang ndng d6 MCN1 hon nira ddn dén sy suy giam kha ning
ph&n hiy RhB. Xu hudng ndy cothé 1a do tac dong cua viéc che
chin &nh séng bai chat xuc tac lo litng khi ndng d6 tiang 1én.
3.2.4. Hip phu va quang xiic tic
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3.2.4.1. Piém dién tich khéng va cdc dang ton tai ciia cac phéin

tir thuéce nhuém theo pH ciia dung dich
Cac gia tri thuc nghiém cua diém dién tich khong (pHpzc)

ctia cic mau MCN1 va 7WCN lan luot 1a 3,6 va 2,1.

3.2.4.2. Anh hwong cua pH dung dich, tam quan trong cua giai
doan hap phu

Anh huéng cua pH dén quatrnh quang phan hay cua ca RhB
vaMB tré hai chat xtic tic MCN1 va 7WCN da dugc khao s&
trong mot khoang rong, pH caa dung dich dugce diéu chinh trude
khi chiéu séng. Thudc nhuém dau tién duoc nghié ctu IARhB.
Nhu dugc chi ra trong Hinh 3.30 d4i voi mau MCN1, khi mé&
truong cua dung dich khong duoc diéu chinh (pH = 6,4), su phan
huy RhB larit thip. Tang gidtri ndy 1é& 12,0, tbc d6 phan tng cén
cham hon. Tuy nhié khi giam pH dung dich xudng 3,0 dan dén sy
phan huy quang RhB ting manh, mac dCivay néu tiép tuc giam pH
nhu xudng téi 1,5 thilai 1am suy giam kha niang quang phan cua
RhB.

1.0+

0.8

0.6

o,

04 _o Photolysis

—+—pH=12.0
024 . pH=6.4
—+—pH=3.0 ~—
0.0 —«—pH=15

6 16 Z‘U 3‘0 4‘0 5‘0 EIU
Time (min)
Hh 3.30. Anh huong cua pH dung dich I& kha ning quang
phan RhB trén xtc tac quang MCNI1. Diéu kién: nong do dau:
5ppm, ndng do xCc t&: 0,7g.L°L, 25 °C, &h séng LED xanh lam.
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Mot th inghiém khao s& anh hwong cia pH dung dich ddi véi
sy phé&n hiy RhB ciing duoc thyc hién tré chat xtc tic 7WCN nhu
duoc chi ra trong Hmh 3.31. M6t xu hudng tuong ty nhu ctia RhB
S0 Vi MCN1, ¢6 nghia la dung dich c¢6 d6 pH thap sé& thuan lgi cho
phan ung quang ph& huy, tuy nhié, hiéu tng n&y sé khéng ccn
néu dung dich quéaxit, v idu nhu & pH 1,5.

2 s S
$o86 N .
S —s— Photolysis “\‘;‘ e
0.4] —=—pH=15 \ >
s pH=25 i
——pH=40 Ta
021 ——pH=100 T

S 1z 3 a5 s
Time (h)

Hh 3.31. Anh huong caa pH dung dich 1& kha ning quang
phan RhB trén xiic tac quang 7WCN. Biéu kién: nong do dau: 30
ppm; nong do x(c té&: 1,1 g.L%, 25°C, anh sang dén soi dot.
Luong hap phu cu thé cia RhB tré c& chat xuc tac duoc chi ra ¢

Hhh 3.32.

-

Qe (mg.g”)
B

o

.5

(@) (b)
Hhh 3.32. Dung luong hap phu cia MCNI (a) va 7WCN (b) dbi
véi RhB ¢ c& pH kh& nhau.
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Tir két qua thu dugc ¢ tré vé anh huong caa pH dung dich,
hay mirc d6 hap phu caa phan tir can xir | firé bé mit chat x(c t&
quang vao toc d6 quang phan hay, ching ta cSthé két luan rang su
hap phu cta phan tir can xur | Ttré& bé mat vat liéu trong quatrih
quang XLt t& vai trdquan trong ctng véi c& van dé khac nhu kha
ning cua chh chat xtc tic d6. Khong c6 hap phu c6 nghia la
khéng cOkha nang xay ra quatr nh quang X(t t&, tuy nhién, kha
ning hap phu quacao cua vat liéu dbi voi phén tir can xir | fciing
cothé lam giam toc do quang phén huay cua phén tir do.

3.2.5. Ti@& chuin danh gia méi cho hiéu qua caa hé phan wng
quang x(c t& — Hiéu suéat khéng-thoi gian quang héa (PSTY)
3.2.5.1. Th hang sé téc dé phan ing trong diéu kién toi wu

Trong cac diéu kién téi vu nhu di khao s& trong phén trudc,
c& hang sb téc @6 phan ung phan huy RhB tré& 7WCN vaMB tré
ca vat lisu MCN1 va 7WCN duoc t fih todn bang c&h sir dung mo
hh tuyén tmh. C& hiang sb téc d6 ndy s& duoc st dung dé tmh
hiéu suat PSTY cua c& hé thdng phan ng lié quan trong c& tiéu
muc sau day.

3.2.5.2. Tnh PSTY cho c& h¢ phan wng

C& giatri PSTY duoc t Bih todn cho hai hé théng phan tng st
dung c& chat xuc tac da tong hop dugc MoS,/g-CsNs VAWS,/g-
C3N, chi ra rang c& thuéc nhuom RhB va MB dugc quang xir | T
tré& MoS2/g-CsN4 chgiatri PSTY 16n hon gia tri twong (ng trén
WS,/g-C3Na. Cu thé, c& giatri PSTY cho sy quang phdn RhB va
MB tré& MoS2/g-CsN, 16n hon ¢& 102 val0?® lan so véi RhB va
MB tré& WS,/g-CsNa, twong ung. Nhiing 1y do chinh cho diéu ndy
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khéng chi dén tir hoat t ih quang Xt t& cua ban than c& chat x(c
tac, trong d6 kha nang hip phu cua vat liéu déi véi thudc nhuom
dong mat vai troquan trong trong toan bo qua trinh nhu da thao
luan trong phan truéc, macén dén tir c&h hiéu qua chuyén héa
ning lugng dién thanh dang &h séng vaquang pho cua &nh séng
tao ra tir dén do.

Do uu diém cia MoSz/g-CsNg, cu thé 1aamau MCN1, so véi
WS,/g-C3sN4 xé vé kh & canh hiéu suat PSTY nhu di thao luan ¢
tré né c& phan cén lai cua luan & ndy chi s dung loai chat x(c
tac nay dé nghié cuu.

3.2.6. Co ché ciia qua trinh quang phén xiic tac

3.2.6.1. Anh huéng cua chdt oxi héa

Két qua ndy cho thiy ring sy comit cua chat nhan electron hay
chat oxi héa quan trong nhu thé nao ddi véi quatrih quang x(c
tac. Do d6, trong truong hop khéng thé@n vao hé phan ng chat oxi
hca, oxi héa tan trong dung dich nuéc tré né quan trong ddi voi
c& phan tng quang x(t t&. Két qua ndy ndy 1&phthop cho nhan
dinh ma chung ta di thao luan trude day vé sy canh tranh hap phu
cua c& phén tir can xir | ivsi c& chat oxi héa tré& bé mat cua chat
xU(c t& quang dan dén sy giam téc do cua quatrhh quang phén
haty chat hiru co.

3.2.6.2. Thinghiém vé chdt bat c&c tiéu phan hoat déng va dé
Xudt co ché phan ing quang Xt t&c

NG chung, c& tiéu phan hoat dong tham gia v phan tng bé
mat trong quatrih quang x(t t&, bao gom 13 trong, anion gbc
superoxide, goc ty do hydroxyl va electron. Bé tn hiéu xem tiéu
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ph&n n&o cHdong gop nhiéu nhat cho quéatrih quang x(t t&, c&
chét dap tat tvong ing da duoc sir dung trong hé phan ung sir dung
Mo0S2/g-C3N, 1am chét xuc tac quang dé ph&n hiy RhB. Nhitng su
thay doi tbc do quang ph&n hay RhB chi ra rang tat ca c& chat dap
tat duoc s dung déu lam giam hoat tmh quang x(t t& cua chat
Xt t& 6 c& muc do6 kh& nhau theo thir ty TEOA > BQ > TBA >
DMSO. Két qua ciing chi ra ring TEOA g& anh hudng manh nhat
cho thay 15 trong latiéu ph&n hoat dong ch mh trong quétr hh quang
phan hiy cua RhB tré chit xac tic MCN1 trong cac diéu kién
nghié ctu. Tam quan trong cua I3 tréng trong quétr mh quan phén
xtc tac dugc 1am rébasi co ché duoc dé xuat cho quatrih chuyén
hé RhB thanh c& c& tiéu phan trung gian.
3.2.7. Ung dung

3.2.7.1. Quatrmh quang ph&n huy cua khéng sinh enrofloxacin

Muc dich cua phan nay 1a danh gia mirc d6 khoéng héa khéng sinh
enrofloxacin (ENR) bang M0S2/g-CsNs duéi dén LED mau xanh lam.
Nhu trong hinh 3.45, sy thay doi cia COD vandng dé ciia ENR trong
dung dich sau 4 gio chiéu séng lahoan toan kh& nhau. Sy giam gi&a
tri COD cua dung dich trong 8 gio chiéu sang ciing duoc nghié ciu
dé tin hiéu thén vé muc d6 khodng héa cua khéng sinh ndy. Cu thé
hon, trong khi ENR trong dung dich bi ph& huy hoan toan, COD cua
nAchi giam khoang 20% trong 4 gio dau tié. Su khée biét dang ké
n&y chi ra rang phén tir ENR cOthé dé bi ph&n hiy hoan toan nhung
khéng truc tiép thanh c& phén tir don gian, thay vao do nd bj oxy héa
mot phan thanh c& chit trung gian trong quétrinh quang x(t t&.
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Hh 3.45. Sy chuyén héa ENR vasu giam giétri COD cua dung
dich sau 4 gio chiéu séng boi dén LED xanh lam (0,2 A; 3,0 V), pH 4,
nong d6 ban dau 5 ppm, thé t €h dung dich 20 mL, néng d6 x(c té 1
gL

3.2.7.2. Panh gia pilot quang xuc tac

Dé danh gia kha ning xir | icua pilot dung dich RhB dugc st dung
12m nudéc thai véi cac diéu kién sau: 30 L dung dich 5 ppm RhB ¢ pH
3,5; chat x(t t& MCN1 ndng do 0,7 g.L?, dién t&h chiéu séng 0,24
m? cta 2 bo dén LED mau xanh lam (15 V, 5A), téc d6 déng 8 L.min’
1. Nhitng diéu kién ndy cing véi viéc phun nudc thai tré& mot méng
hirng tao thanh mot 16p mong ciing dugc tinh dén trong thiét ké pilot
quang xuc tac. Trong cac didu kién n&y, phai mat 120 gio dé nudc thai
dugc xur 1y hoan toan, do d6 kha nang xur | icta pilot dugc t mh todn 1a
1,0 L.h't.m=2.
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KET LUAN
Luan 4n da thu duoc nhitng két qua nhu sau

1. Vit lieu WS2/g-C3N, da duoc tong hop thénh céng théng qua
quatrih nung tryuc tiép tir tién chat cua tungstic acid vathiourea ¢
trang th& ran. Ti I¢ khéi luong giita WS, vag-CsN, trong vat ligu tong
hop anh hudng dén c& hoat tfih quang xUt t& cua ching. Trong s6
c& vat liéu tdng hop, 7TWCN (téng hop tir H,WO, vathiourea véi ty
1& khéi lugng 1: 7) lavat liéu tét nhat cSthé phan huy 85,3% MB trong
6 gio dudi &h séng nhh thiy. Ngod ra, vat liéu tong hop MoS,/g-
C3N, ciing duoc tong hop bang mot phuong phap don gian tir sodium
molypdate vathiourea & trang th& ran makhéng can dén cac budc
thiry nhiét vasi@ an. C& vat liéu tong hop tong hop da duoc chirng
minh l&cohiéu qua xuc tic quang, dac biét 14 MCN1 (dwogc téng hop
tir viéc dun néng hon hop 0,06 gam MoS, va24,0 gam thiourea trong
khiN,).

2. Budc hap phu dong mét vai trdquan trong trong todn bo qua
trinh quang x(t t&, cang nhiéu phén tir muc ti& hip phu tré bé mat
cua chit x(t t& quang thiching s& bi ph&n huy quang cang nhanh.
Tuy nhié, quanhiéu phén tir bj hap phu tré& bé mit cothé dan dén
anh huong ti@i cyc dén tdc do phén hay quang tong thé do thiéu chat
oxi hé tré& bé mit nhu oxi. Hon nira, co ché bién d6i phan tir muc
tiéu nhu rhodamine B thanh chét trung gian nhu rhodamine 110 ciing
dugc d& xuat dé cung cap mot c&A nhh s&u sic vé tam phan ung cua
phén t.

3. Hé théng phan tng st dung chit x(t t& quang MoS,/g-CsN.
va didt phat sang (LED) da dugc ching minh lacogiatri nang suét
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quang hé khéng-thoi gian (PSTY), mét ti@& chuan so sénh mai, 1a
8,3x10° ngdy kW, cao hon 100 1an so voi hé thong trudc d6 ciing

str dung cCng mot chat Xt t& quang MoS2/g-CsN, tré ctng mot phén

tir muc ti& rhodamine B.

4. Pilot quang xuc tac duoc thiét ké cothé van hanh ty dong vasie
dung chét xic tac da tong hop cing véi viéc & dung quatrih sa ling
tu nhién dé ta ché xitic tac quang d3 mé ra mot cénh cira méi dé chuyén
tir quy m&phaéng th inghiém sang c& tng dung thuc té kh& nhau bao
gom xir Iy nuéc thai dudi &h séng kha kién.
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