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Tém tit: Trong nghién civu nay, chiing téi ché tao cdc mdu TiOx/graphene, TiO,
pha tap N/gmphene voi cac ty l¢ mol khdc nhau va nghién ciru mét so tinh chdt ciia
chiing. Két qua chi ra rang cdc hat TiO, c6 kich thude 20nm dén 30nm bam dinh
trén bé mat graphene. Anh hwéng ciia viéc pha tap, ciia graphene lén cdu tric, tinh
chdt quang ciia mau ciing da dwoc khdo sdt thong qua cdc phép do kinh hién vi dién
tir quét, nhiéu xa tia X va phé hdp thu U V-Vis. Nguén goc tinh chdt quang xiic tdc,
khd ndng quang xiic tic cao ciia cdc mau ciing dwoc thao ludgn va lam ré trong
nghién cutu nay.

T khoa: TiO,; Graphene; Quang xuc tac.
1. TONG QUAN

TiO, 14 chét xuc tac quang duge nghién ctru rong rdi do c6 nhiéu tmg dung trong viée
giai quyét van dé ning luong va méi truong. TiO, duge tmg dung 1am pin quang dién, chat
xuc tac quang hoa, vat liéu tu 1am sach, xir li nudc va khong khi bi 6 nhiém [1, 2]. Vat liéu
TiO, ¢6 loi thé 1a hoat dong theo co ché quang xuc tac nén ban than khong bi tiéu hao, nghia
1a dau tw mot 1an va s dung lau dai. Thém nira, TiO, 1a vat liéu khong doc hai, san phém tr
su phan huy chat nay ciing an toan, gia thanh tuong dbi thap [3]. Tuy nhién, nhuoc diém cua
TiO; 1a hoat tinh quang xtc tac chi thé hién trong ving anh sang tir ngoai, phan burc xa chi
chiém khoang 4-5% trong quang pho mit troi dén bé mat trai dat, nén viée sir dung TiO, vao
muc dich xtr Iy mdi truong bi han ché [4]. Dé mo rong kha ning sir dung nang luong birc xa
mat troi ca ¢ vung anh sang nhin thay vao phan Umg quang xuc tac, can giam do rong ving
cdm cua TiO,. Mat khac, cac cip dién tir - 18 trong sinh ra khi TiO, dugc chiéu sang co
khuynh hudng d& tai hop tr¢ lai 1am giam hiéu suét luong tir [5]. Do vay, tang hi¢u suét
quang xuc tic bang cach giam kha nang tai hop cua dién tir - 16 trong ciing 13 mot trong
nhiitng hudng nghién ctru thu dugc nhidu sy quan tdm cta cac nha khoa hoc.

Céc nghién ctru gan day da cho thay bang cach két hop TiO, voi vat liéu cacbon céu
tric nano nhu cac dng nano cacbon [6], fullerenes [7], graphene [8], than hoat tinh [9] s&
taing cudng hiéu sudt quang xuc tac cia TiO,. VAt lidu cacbon ciu trac nano c6 do linh
dong dién tir cao va dién tich bé mit riéng 16n nén khi két hop voi TiO, s& lam ting kha
nang quang xuc tac. Trong s6 ho vat liéu cacbon céu trac nano, vat liéu graphene co nhiéu
tinh chét co, 1y, hoa ndi troi hon ca: dién tich bé mat 16n nhat; do linh dong dién tir 16n
nhét, tro v& mat hoa hoc. Chinh vi vay, t6 hop vat liéu TiO, trén nén graphene hién dang la
mot trong nhiing linh vyc thu hit manh mé sy quan tdm nghién ctru. Theo nghién ctru cla
Gao va cac cong su [10], vat liéu TiO,/graphene c6 kha nang tang cuong tinh chét quang
xuc tac 1a do ba co ché: i) ting kha ning hap phu céc chét 6 nhidm, ii) giam su tai hop dién
tir- 16 trong va iii) giam d¢ rong vung cam. Tuy nhién, anh huéng cia timg co ché trong
ting thi nghiém cuy thé khac nhau 1a khac nhau.

Muc dich chinh ctia nghién ctru nay 1a ché tao t6 hop vt liéu TiO»/graphene (TiO0»/G),
TiO; pha tap N/graphene (TiO,-N/G) nham ting hi¢u sudt quang xuc tic ctia chung. Bong
thoi pha tap N va t0 hop graphene vao TiO, khong nhimng s& lam giam bé rong dai cam,
ma con lam giam téc do tai hop dién tur - 15 tréng cua vat liéu ndy. Ngoai ra, viéc dung
ngudn graphene bang cach khir graphene oxide trong nghién ctru ndy cting la mét cach lam
méi, don gian va ré tién, hira hen kha ning tmg dung vao thyc tién cao.
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2. THU'C NGHIEM

Quy trinh ché tao TiO,/graphene dugc thyc hién nhu trén so dd hinh 1. Graphene
trude khi st dung dugc hoat hoa bé mit theo quy trinh: 100mg graphene dugc phén tan
trong 200ml dung dich HNO;:H,SO, (ti 1¢ thé tich 1:3). Hdn hop duoc khudy tir v6i tc do
500 vong/phit & 70°C trong 5 gio. Sau d6 loc nhiéu lan bing nudc cat dé loai bo axit dén
khi méi trudng trung tinh, san pham thu dugc co thé phan tan trong cic dung moi hodc
dem say kho trong khong khi. Viéc pha tap N duoc tién hanh bang cach cho thém vao
dung dich phan img mot ham luong urea x4c dinh trudc khi siy kho va nung & 400°C.

Dé khéo sat tinh cht cua mau, Phép do kinh hién vi dién tir quét (SEM) duoc thuc
hién trén h¢é S-4800 Hitachi, gian dd nhiéu xa tia X dugc do trén hé D5005 Siemens, va
phép do phd hap thy thuc hién trén hé UV-Vis Jacco V670. Thi nghiém quang xuc tac
dugc tién hanh bang thir nghiém phan huy MB. 50mg mau dugc ding cho 50ml dung dich
MB ndng d6 10ppm, khao sat do nong d6 dung dich MB con lai sau mdi gio thong qua
viéc xac dinh cuong do dinh hép thu cuc dai 665nm ctia dung dich MB.

Graphene bién tinh Isopropanol

Khuay tir 2 gid

TTiP + Isopropanol

Khuay déu trong 8 gio Say 120°C

BOt mau xam

Nung ¢ 400°C, 2 gio

TiO,/graphene

Hinh 1. Quy trinh ché tao TiO»/graphene.

3. KET QUA VA THAO LUAN

Dé khao vé hinh thai bé mit va kich thudc hat cta vat liéu, mau ché tao da duoc tién
hanh chup anh bang kinh hién vi dién tir quét SEM. Hinh 2 1a anh SEM ciia cac miu
TiO,/G, TiO,-N/G vdi ty 1& mol giita TiO/Graphene lan luot 1a 10/1 va 50/1. Anh SEM
ctia cac mau déu cho théy ¢ su xuit hién cua cac hat TiO, kich thuéc khoang 20-30nm
phii trén cac tim graphene. Kich thugc hat TiO, con co thé duoc tinh toan tir cong thirc
Debye-Scherrer dua trén gian d6 nhiéu xa tia X. Két qua cho thay kich thudc hat tinh theo
gian do tia X 1a trong khoang tir 10 dén 13nm, nho hon két qua quan sat trén anh SEM.
Diéu nay chung té vét liéu TiO, ché tao duoc 1a da tinh thé. Bén canh nhitng hat TiO, bam
dinh trén bé mit graphene, anh SEM cac mau con cho théy su két dam cua cac hat TiO,.
Nguyén nhan cta hién twong nay 1a do ham luong graphene nho s& khong du bé mat nén
dé cac hat TiO, phét trién trén d6 nén cac hat nay c6 xu huéng két dam véi nhau.
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Hinh 2. Anh SEM ciia cdc mau (a) TiO/G 10/1, (b) TiO./G 50/1,
(c) TiO,-N/G 10/1, va (d) TiO>-N/G 50/1.

Phuong phap nhidu xa tia X dugc dung dé khao sat cau trac pha cia vat liéu. Hinh 3
1a gian d6 nhiéu xa tia X ctia cac mau TiO,/G, TiO,-N/G véi cac ty 16 mol khac nhau. Két
qué cho thay cac miu t6 hop TiO,/G xuit hién cac dinh nhiéu xa cia vat liéu TiO, tai cac
vi tri 26 lan luot 1a 25,27; 37,86; 48,06; 53,96; 55,02; 62,67° twong tmg voi cic mit phing
mang (101), (004), (200), (105), (211) va (204). Cac dinh nhiéu xa hoan toan phu hop voi
thé chuin cua vat liéu TiO, pha anatase JCPCDS s6 21-1272. O mau TiO, trén graphene
pha tap N vdi ti 1& khdi lugng TiO, trén graphene 1a 50/1 ta thiy c6 thém su xuét hién cua
pha rutile. Binh nhiéu xa ciia pha rutile mg voi goc 26 1a 28° ing véi ho mit phang (110).
O tit ca cac mau, do ham 1u0'ng graphene thp, nén cac dinh pho ciia graphene gan nhu
khong quan sat dugc trén gian do nhidu xa tia X. Két qua nay cho thay cac mau TiO; la
don pha anatane, viéc pha tap N cling nhu su xudt hién ctia graphene gan nhu khong lam
thay d6i nhiéu t&i ciu trac, kich thudc hat tinh thé ctia ching.
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Hinh 3. Gian dé nhiéu xq tia X cua cac mau TiO,/G, TiO,-N/G

voi cac ty I¢ mol khac nhau.
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Hinh 4 13 két qua phd hap thu cta cac miu TiO,/G va TiO,-N/G. Pho hap thu cho thiy
mau TiO,/G c6 bo hip thy trong khoang tir 400 dén 420nm, trong khi mau TiO,-N/G hap
thy t6t nhitng budc song trong khoang tir 400 dén 550nm. So véi vat liéu TiO, tinh khiét chi
hép thu nhimg birc xa c6 bude song khoang 380nm, céc méu TiO,/G ¢6 su dich bo hép thu
v€ phia anh sang do. Mot sO nghién ciru cling da chira rang sy c6 mit clia graphene khong
nhitng lam giam toc do tai hop dién tur - 16 tréng ctia TiO,, ma con lam giam bé rong dai cam
cua vat liéu nay. Bé rong dai cAm cua vat liéu cang dugc thu hep hon khi pha tap N vao
TiO,. Cac mau TiO,-N/G c¢6 bé rong dai cAm tir 2,6 t6i 2,8eV, chung hap thy tt nhimg buc
xa c6 budc song tir 400 dén 550nm nhu chi ra trén phd hap thu.
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Hinh 4. Phé hdp thu ciia cac mau TiO»/G va TiO»-N/G véi cdc ty 1é mol khdc nhau.
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Hinh 5. Két qua xu i MB cua cac mau TiOy/G va TiO»- N/G
voi cac ty Ié mol khac nhau.

Phin trim MB con lai (%)

Kha ning quang xtc tic ctia cic mau Ti0,/G dugc danh gia thong qua viéc xur li dung
dich MB dudi anh sang nhin thay (hinh 5). Nguon sang duge sir dung dé xir 1i MB 1a den
day toc 100W véi bude song nam chu yéu trong vung birc xa kha kién. Su _thay d6i vé
ndng do cua dung dich theo thoi gian dwoc tinh toan dwa theo sy sut giam vé do hap thy
ctia dung dich MB theo thoi gian tai dinh hép thu chinh cua dung dich MB tai budc song
hép thu cuc dai 665nm. Két qua trén cho thiy vai tro cua graphene trong viéc ting cuong
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hoat tinh xuc tac cho TiO; 1a kha rd rang. Cac mau t6 hop TiO/G, TiO,-N/G déu thé hién
hoat tinh quang xuc téc trong ving birc xa kha kién tot hon so v6i mau TiO, nano. Khi
tang thoi gian chiéu sang thi ndng d6 MB con lai ¢ tat ca cac mau déu giam. Mau TiO,-
N/G véi ty 18 mol TiO,/Graphene bang 10/1 ¢6 hiéu sut quang xuc tac tt nhat, sau 4 gio
chiéu sang ndng d6 MB con lai 1a 1a 45%. Cac mau t6 hop con lai tuy cho két qua xir ly
quang xc tac kém hon, nhung hiéu suat quang xuc tac clia cac mau nay la cao hon dang
ké néu so sanh vdi TiO, tinh khiét. Diéu nay chimg t6 su xuét hién cua graphene trong cac
mau t6 hop co vai trd hd trg va ting cudng kha ning quang xuc tac cua vat lidu to hop
TiO,/G. Nh nhitng tinh chat wu viét ciia graphene nhu dién tich bé mat riéng 16n, d6 hap
phu cao lam ting cudng qua trinh tiép xtc va dan dén cai thién hoat tinh quang xtc tac cta
TiO, trong ving anh sang nhin théy Graphene c6 kha nang dan dién t6t nén cac dién tir
kich thich trong dai dan cla tinh thé TiO, dé dang di chuyén vao trong graphene, lam giam
tdc do tai hop dién tir 16 trong, tir d6 lam ting hiéu qua quang xic tac cua cac mau to hop.

4. KET LUAN

Chung t6i da nghién ctru tong hop thanh cong TiO, trén graphene va TiO, pha tap N
trén graphene voi cac ty 1& mol khac nhau. Cac hat nano TiO, c6 kich thudc dong déu tir
20 dén 30nm bam dinh trén bé mit graphene, ddng thoi co su két dam. Tinh thé TiO, la
don pha anatase, cdu triic nay khong bi anh huéng nhiéu béi su pha tap N ciing nhu sy
xuét hién ciia graphene. Sy c6 mat dong thoi ciia ca N va graphene lam gidam dang ké bé
rong dai cam cua TiO,, 1am chung c6 kha ning hap thu tét nhitng buc xa trong ving tir
400 dén 550nm. Cac mau TiO,/G, TiO,-N/G déu cho hiéu suét quang xuc tac cao hon
TiO, tinh khiét tir 4 dén 6 lan. Higu suit quang xuc tic cao nhét voi mau TiO,-N/G c6 ty 18
mol TiO,/Graphene 1a 10/1, sau 4 gio chiéu sang, 55% ham luong MB trong dung dich da
bi phan huy thanh chét khéc.

Loi cam on: Cong trinh dwgc thuc hién duoi sy tai tro cia dé tai Nafosted ma s6: 103.02-
2016.66.
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ABSTRACT

SYNTHESIS AND STUDY OF STRUCTURE, OPTICAL PROPERTIES OF THE

NANOHYBRIDS TiO,/GRAPHENE
In this research, TiOy/graphene, TiO; doped N/graphene with difference mole

ratio are synthesised and their properties are studied. The results indicate that TiO,
samples with the size from 20nm to 30nm were on the surface of graphene. The
effect of the N doped, the graphene to structure and optical properties of the
samples were also investigated through scanning electron microscopy, X-ray
diffraction, and UV-Vis absorption spectroscopy. The origin of the photocatalytic
properties of the sample, the high photocatalytic potential of the samples was also

demonstrated and discussed in this study.

Keywords: TiO,; Graphene; Photocatalytic.
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